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Ｃｏ２ＦｅＡｌ合金薄膜在垂直外磁场下的超快自旋动力学

袁启弘，周洁林，黄汉山，梁宇翔，陈桂才，陈志峰

（广州大学 物理与材料科学学院，广东 广州　５１０００６）

摘　要：文章通过使用时间分辨磁光克尔光谱技术研究了Ｃｏ２ＦｅＡｌ赫斯勒合金薄膜在施加垂直外磁场下的激
光诱导超快自旋动力学。实验结果表明，在严格垂直外磁场下同时激发出表面波模和驻波模两种自旋波模式，

且均呈现出自旋波频率随磁场增大而减小的特殊现象。此外，通过衰减特性研究发现，驻波模的磁阻尼因子与

外磁场并无明显依赖关系，而表面波模的磁阻尼随磁场增大而增大。通过分析表面波模的群速度讨论了该模

式磁阻尼外场依赖特性的成因。实验揭示了钴基赫斯勒合金薄膜在严格垂直外磁场下的自旋波动力学性质，

对于推进该类材料在新一代自旋电子器件中的应用具有积极意义。
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　　本文采用自旋波作为信息载体可以克服焦耳
热的限制［１－２］，使得磁振子学成为活跃且重要的

研究领域。同时，磁振子自旋电子器件也成为未

来自旋电子技术的重要发展方向［３］。钴基赫斯

勒合金由于其半金属特性［４－５］，具有高自旋极化

率、高居里温度、低磁阻尼［６－８］的优点，被认为是

新一代自旋电子器件的候选材料［９］。另外，近年

的研究表明，在该类材料中易于激发出多种自旋

波模式［１０－１２］，使其在磁振子学的研究中受到了

更广泛的关注。为了推进该类材料的磁振子学

应用，需要厘清其中自旋波的相干激发条件以及

模式特性，因此，研究其超快自旋动力学具有重

要意义。

飞秒时间分辨磁光克尔光谱技术是研究超快

自旋动力学的有力工具，具有直观、灵敏、局域性

以及高时间分辨率等优势［１３－１４］。近年来，采用该

技术在钴基赫斯勒合金薄膜中已激发出多种自旋

波模式，包括一致性进动模（Ｋｉｔｔｅｌ）［１５－１６］、垂直驻波

模（ＰｅｒｐｅｎｄｉｃｕｌａｒＳｔａｎｄｉｎｇＳｐｉｎＷａｖｅ，ＰＳＳＷ）［１７－１９］、
静磁表面自旋波（ＭａｇｎｅｔｏｓｔａｔｉｃＳｕｒｆａｃｅＳｐｉｎＷａｖｅ，
ＭＳＳＷ）也称之为 ＤａｍｏｎＥｓｈｂａｃｈ（ＤＥ）模［１８－１９］和

后向静磁体自旋波（ＢａｃｋｗａｒｄＶｏｌｕｍｅＭａｇｎｅｔｏｓｔａｔ
ｉｃＳｐｉｎＷａｖｅ，ＢＶＭＳＷ）［１１，１７］。这些模式常常以不
同的组合同时被激发，例如在不同厚度的

Ｃｏ２ＦｅＡｌ０．５Ｓｉ
［１７］
０．５赫斯勒合金薄膜中可以同时激发

ＢＶＭＳＷ和 ＰＳＳＷ 模式，在不同组分的 Ｃｏ２Ｆｅ１－ｘ
ＭｎｘＡｌ

［１８－１９］赫斯勒合金薄膜中可以同时激发 ＤＥ
和ＰＳＳＷ模式。以上工作中各种模式自旋波的色
散关系具有共性，即自旋波频率均随磁场增大而

增大。然而实验中为了得到较大的面内有效场分

量，从而获得相对较高频率的自旋波，即使施加面

外磁场的情况下，磁场方向也并非严格垂直于样

品，因此，该磁场条件下的自旋波特性研究仍存在

空白。

本文利用飞秒时间分辨磁光克尔光谱技术测

量Ｃｏ２ＦｅＡｌ合金薄膜在严格垂直外磁场下的激光
诱导超快自旋动力学，观察到同时激发出 ＤＥ模
和 ＰＳＳＷ模。发现两种自旋波模式都呈现随磁
场增大而减小的特殊自旋波色散现象，并对其磁

阻尼因子进行分析，讨论磁阻尼场依赖特性的物

理成因。

１　实　验

实验所采用的样品为Ｃｏ２ＦｅＡｌ合金薄膜，通过

分子束外延技术，在 １６０℃温度下生长在 ＧａＡｓ
（００１）衬底表面，样品厚度为３０ｎｍ。为了防止样
品发生氧化，采用厚度为２ｎｍ的 Ａｌ层在表面进
行覆盖。

时间分辨磁光克尔光谱技术实验如图１（ａ）
所示。线偏振飞秒脉冲激光由钛宝石激光放大器

产生，中心波长为８００ｎｍ，脉冲宽度约１００ｆｓ，激光
脉冲重复频率为１ＫＨｚ。激光束通过偏振分光棱
镜分成两束光，探测光的功率密度比泵浦光小３０
倍，目的是获得足够的信噪比。探测光经过由回

射镜和步进电机构成的可控光学延迟线后，与泵

浦光一同通过透镜聚焦于样品表面，聚焦后的探

测光位于泵浦光中心，光斑直径约为泵浦光（１３０

μｍ）的一半，以避免探测区域内产生热梯度效
应。样品面反射的探测光，由于发生了极向克尔

效应，偏振方向发生转变，偏转角则为克尔转角

（θ），其反应了样品的磁化信息。反射的探测光
经过格兰棱镜（ＧＬ）分成相互垂直的两束线偏振
光后进入差分探测器进行光电转换，并通过锁相

放大器对输出信号实现去噪与放大。实验中通

过计算机可控电磁铁平台产生垂直外磁场，并利

用霍尔探头监视磁场大小。所有测试均在室温

下进行。

　　飞秒脉冲激光激发原理如图１（ｂ）所示。样
品在外磁场作用下处于磁化平衡态，磁化方向 Ｍ
和有效场 Ｈｅｆｆ平行。当飞秒脉冲激光激发后，产

生超快退磁［２０－２１］，瞬态饱和磁化迅速减小以及

瞬态磁各向异性受到调制，此时磁化平衡发生改

变，从而有效场 Ｈｅｆｆ变化为 Ｈ′ｅｆｆ，Ｍ将开始绕

Ｈ′ｅｆｆ进动。随后，由于热扩散作用
［２２］，饱和磁化

与磁各向异性逐渐恢复，同时 Ｈ′ｅｆｆ也向 Ｈｅｆｆ恢复，
在这过程中 Ｍ仍会绕 Ｈ′ｅｆｆ进动，直至 Ｍ与 Ｈｅｆｆ
（Ｈ′ｅｆｆ）平行

［１３］。

６６
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图１　实验技术与激发原理
Ｆｉｇ．１　Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｔｅｃｈｎｉｑｕｅｓａｎｄｔｈｅｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｐｒｉｎｃｉｐｌｅ

２　结果分析及讨论

在给定功率密度为 １２４ｍＪ／ｃｍ２下，测量了
严格垂直磁场中不同磁场大小的超快自旋动力

学。实验所得的时间分辨信号如图２（ａ）中散点
所示，在泵浦光激发下导致超快退磁，使得磁化平

衡被打破；随着热扩散作用，磁化恢复至平衡态，

这一过程表现为明显的振荡恢复信号，对应于自

旋进动。随着垂直磁场增大，产生的面外磁化分

量也越大，在激光作用下退磁场受到更强的调制，

使得磁化平衡偏转角增大，因此导致超快退磁与

自旋进动幅度均增大。同时，自旋进动的周期与

衰减速率也随磁场增大而增大，反映了激发的自

旋波频率和寿命在减小。另外，图２（ｂ）是对图２
（ａ）中振荡分量进行快速傅里叶变换（ＦａｓｔＦｏｕｒｉｅｒ
Ｔｒａｎｓｆｏｒｍ，ＦＦＴ）的结果，发现具有两个频率峰，意
味着两种自旋波模式被激发；且随着磁场的增大，

频率峰均出现红移现象，这一点与时域信号上观

察到自旋进动周期增大相呼应。为了实现对所激

发的自旋波频率与寿命进行定量分析，采用双谐

波衰减函数对振荡恢复部分进行拟合：

ｙ（ｔ）＝∑２

ｉ＝１
Ａｉｅｘｐ（－ｔ／" ｉ）ｓｉｎ（２πｆｉｔ＋φｉ），（１）

其中，Ａｉ，" ｉ，ｆｉ，和 φｉ分别是第 ｉ个自旋波的振
幅、寿命、频率以及初始相位。

　　拟合结果如图２（ａ）中实线所示，与实验数据
十分匹配，表明采用双谐波衰减函数拟合的合理

性；同时，提取出的两种自旋波分别为图３中的低
频模（黑色散点）和高频模（红色散点），且频率均

随磁场增大而减小。然而这种外磁场依赖的频率

趋势与之前包括 Ｃｏ２ＦｅＡｌ
［１２］、Ｃｏ２Ｆｅ１－ｘＭｎｘＡｌ

［１８］在

内的多种赫斯勒合金薄膜材料在垂直磁场中所观

察到的自旋波模式频率均随磁场增大而增大的结

果相反。为了解释这一现象，需要对自旋波频率

进行色散分析，以进行定量分析。

图２　超快自旋动力学及其频谱
Ｆｉｇ．２　Ｕｌｔｒａｆａｓｔｓｐｉｎｄｙｎａｍｉｃｓａｎｄｉｔｓｓｐｅｃｔｒａ

注：图（ａ）为不同外磁场强度下的时间分辨克尔信号，其中散点为实

验所得信号，实线为拟合曲线；图（ｂ）为时间分辨信号中振荡分量的

ＦＦＴ频谱。

图３　外磁场依赖的自旋波频率与色散分析拟合
Ｆｉｇ．３　Ｆｉｅｌｄｄｅｐｅｎｄｅｎｔｓｐｉｎｗａｖｅｆｒｅｑｕｅｎｃｙａｎｄｔｈｅｆｉｔｔｉｎｇｓ

ｏｆｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎａｎａｌｙｓｉｓ

　　根据连续薄膜中的自旋波模式理论，一致性

７６
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进动模Ｋｉｔｔｅｌ模色散方程为［２３］

ω２Ｋｉｔｔｅｌ＝ωＨ（ωＨ＋ωＭｓｉｎ
２θ）， （２）

其中，ωＨ＝γＨｓｉｎ／ｓｉｎθ，ωＭ＝４πγＭｓ，θ和 分别
为磁化平衡和外磁场与样品法线夹角，γ是磁旋
比，Ｍｓ是饱和磁化强度。

偶极子相互作用主导的传播模 ＤＥ模色散方
程为［２３］

ω２ＤＥ＝ω
２
Ｈ＋ωＨω [Ｍ １－

ｃｏｓ２θ
ｋｄ（１－ｅ

－ｋｄ ]） ＋

ω２Ｍ
ｓｉｎ２θ
ｋｄ（１－ｅ

－ｋｄ） [× １－１ｋｄ（１－ｅ
－ｋｄ ]） ，

（３）
其中，ｄ为样品厚度，ｋ为自旋波波矢，且当 ｋ→０
时，ＤＥ模将会变为Ｋｉｔｔｅｌ模。

交换相互作用主导的垂直驻波模 ＰＳＳＷ模色
散方程为［２３］

ω２ＰＳＳＷ ＝（ωＨ＋ωＡｎ
２）（ωＨ＋ωＭｓｉｎ

２θ＋ωＡｎ
２），

（４）
其中，ωＡ＝２γＡｅｘ（π／ｄ）

２／Ｍｓ，Ａｅｘ是交换常数，ｎ为
ＰＳＳＷ模式阶数，且当 ｎ＝０时，ＰＳＳＷ模将会变为
Ｋｉｔｔｅｌ模。

另外，磁场角是恒定的，而磁化平衡取向角
θ则由最小自由能决定，和外磁场关系为，

２Ｈｓｉｎ（θ－）－４πＭｓｓｉｎ２θ＝０。 （５）
由于实验中同时激发出了两种自旋波，为此

在色散分析时低频模和高频模的磁场角 以及饱
和磁化强度Ｍｓ需保持相同。另外，在施加垂直磁
场情况下，从公式（２）中可以看出，当磁场 Ｈ＝０
时，Ｋｉｔｔｅｌ模的频率为０，而实验数据的变化趋势明
显不具备该特征，因此首先可以排除 Ｋｉｔｔｅｌ模。类
似地，ＢＶＭＳＷ模也具有该特征因而可以排除。因
此，初步判断所激发的两种自旋波模分别是ＤＥ模
和ＰＳＳＷ模。利用（３）～（５）式对频率数据进行联
合拟合，以保证两自旋波模式的 和 Ｍｓ相同，所
获得的拟合结果如图３中的黑色和红色实线，与
实验结果不仅相重合，而且趋势一致，表明了拟合

的合理性。拟合分析给出了明确的模式结果：低

频模为 ＤＥ模，高频模为 ＰＳＳＷ 模，并获得 ＝
００６°，Ｍｓ＝１１００ｅｍｕ／ｃｍ

３，ｋ＝２０ｅ４／ｃｍ，Ａｅｘ＝２３７

ｕｅｒｇ／ｃｍ（ｎ＝１）。与之前 Ｃｏ２ＦｅＡｌ
［１２］和 Ｃｏ２Ｆｅ１－ｘ

ＭｎｘＡｌ
［１８］赫斯勒合金薄膜中激发出的ＤＥ和ＰＳＳＷ

组合对比，Ｍｓ、ｋ和 Ａｅｘ数值大小都十分相近，那么
可以确定导致自旋波频率随磁场增大而减小的原

因正是实验中极小的磁场角 ，即严格垂直磁场
条件导致了这一特殊频率色散现象。

接下来对自旋波的寿命和阻尼因子进行研

究，从而揭示其衰减特性。如图４（ａ）所示，通过
公式（１）提取出自旋波模式的寿命，可以发现
ＰＳＳＷ模寿命基本不变，而 ＤＥ模寿命却随磁场的
增大而减小。磁阻尼因子则需要通过寿命计算得

出，ＤＥ模和ＰＳＳＷ模的寿命和磁阻尼的关系分别
为［２４］

１
αＤＥ
＝
" ＤＥ·γ

Ｈｓｉｎ
ｓｉｎθ

＋２πＭ [ｓ １－ｃｏｓ２θｋｄ（１－ｅ－ｋｄ ]{ }） ，

（６）

１
αＰＳＳＷ

＝
" ＰＳＳＷ·γ

Ｈｓｉｎ
ｓｉｎθ

＋２πＭｓｓｉｎ
２θ＋２

Ａｅｘ
Ｍｓ
ｎπ( )ｄ{ }２ 。
（７）

计算所得外磁场依赖的磁阻尼因子如图 ４（ｂ）
所示。

图４　不同外磁场下的自旋波寿命与磁阻尼因子

Ｆｉｇ．４　Ｓｐｉｎｗａｖｅｌｉｆｅｔｉｍｅｓａｎｄｍａｇｎｅｔｉｃｄａｍｐｉｎｇｆａｃｔｏｒｓ

ｍｅａｓｕｒｅｄｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｘｔｅｒｎａｌｍａｇｎｅｔｉｃｆｉｅｌｄｓ

　　ＰＳＳＷ模的磁阻尼因子在００２～００２５区间
取值，并没有显示出明显的外磁场依赖特性，而

ＤＥ模的磁阻尼因子在００１５～００３区间取值，且
随磁场的增大而单调递增，呈现出明显的外磁场

依赖特性。与此前 Ｃｏ２ＦｅＡｌ
［１２］、Ｃｏ２ＦｅＡｌ０．５Ｓｉ

［１７］
０．５以

及Ｃｏ２Ｆｅ１－ｘＭｎｘＡｌ
［１８］赫斯勒合金薄膜光激发自旋

波的报道结果相比较，所观察到 ＰＳＳＷ模磁阻尼
的非场依赖特性是相同的。而 ＤＥ模磁阻尼呈现
的场依赖趋势则与之前 Ｃｏ２ＦｅＡｌ

［１２］和 Ｃｏ２Ｆｅ１－ｘ
ＭｎｘＡｌ

［１９］赫斯勒合金薄膜所报道的非场依赖特性

不同。对于 ＤＥ模外磁场依赖的磁阻尼特性，在
Ｎｉ５４．３Ｍｎ３１．９Ｓｎ１３．８赫斯勒合金薄膜

［２５］中也有所报

８６
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道，该研究发现在不同磁场角下激发出的ＤＥ模
磁阻尼因子均随磁场增大先减小再趋于稳定，且

磁场角越小，磁阻尼减小的速率越快，但仅仅将
这种现象简单归因于实验上外磁场与样品面磁化

轴趋于垂直，并没有对潜在的物理机制进行讨论，

而且其最小磁场角为＝５°，并未达到严格垂直外
磁场的条件。此外，同为传播模的后向静磁体波

模（ＢＶＭＳＷ）在Ｃｏ２ＦｅＡｌ０．５Ｓｉ
［１１］
０．５赫斯勒合金薄膜中

被激发，磁阻尼同样表现出随磁场增大而增大的

场依赖特性，并归因于其群速度的场依赖特性。

为此考虑ＤＥ模的群速度［２４］

ｖｇ－ＤＥ＝
ω２Ｍｄ

４ωＤＥ·ｅｘｐ（２ｋｄ）
， （８）

可见，群速度ｖｇ－ＤＥ与频率ωＤＥ呈反比关系，而本实
验中ＤＥ模式的频率随磁场的增大而减小（如图３
黑色线及散点），则 ｖｇ－ＤＥ也随磁场增大而增大。
因此，实验中观察到的 ＤＥ模磁阻尼的场依赖特
性，应同样归因于其群速度的外磁场依赖性质，即

自旋波随外磁场增大的能流速度，使激发源区域的

能量损耗速度加快，从而表现出更大的阻尼特性。

３　总　结

在Ｃｏ２ＦｅＡｌ赫斯勒合金薄膜上施加严格垂直

外磁场，通过时间分辨磁光克尔光谱技术研究了

激光诱导的超快自旋动力学。实验中所激发的多

种自旋波模式均呈现出随外磁场增大而减小的异

常频率色散现象。结合双谐波衰减函数拟合以及

色散分析确定低频模为传播模ＤＥ模，高频模为驻
波模ＰＳＳＷ模，并确定异常频率色散现象的成因
是实验中所施加的严格垂直外磁场。此外，衰减

特性研究表明，ＰＳＳＷ模的磁阻尼因子与外磁场
无明显依赖关系，而 ＤＥ模磁阻尼因子的外磁场
依赖特性起源于模式自身群速度的外磁场依赖

性质。本研究结果不仅填补了钴基赫斯勒合金

薄膜在严格垂直外磁场下的研究空白，而且有利

于推进该系列材料在新一代自旋电子器件中的

应用。
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