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激光诱导自旋阀结构的超快自旋动力学研究*
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超快退磁的发现提供了一种使用超短激光产生超快自旋流的新手段, 从而可能更快地操纵材料磁性. 然

而, 这一过程仍未被理解, 尤其是超快自旋流在层间转移中的影响因素尚不明晰. 本文利用超扩散自旋输运

模型对 Ni/Ru/Fe自旋阀结构体系的超快自旋输运机制进行了深入研究, 尤其关注层间自旋转移效率对铁磁

层超快磁动力学的影响. 本研究计算出铁磁层在不同磁化排列下的退磁差异, 并通过调节间隔层厚度, 揭示

出超快自旋输运在磁动力学中的关键作用. 此外, 还确定了热电子自旋流在间隔层中的自旋衰减长度. 通过

控制激光的薄膜吸收, 进一步发现了能够引起铁磁层瞬态磁化增强的条件. 这些结果对于理解热电子自旋流

的输运机制具有重要意义, 为未来控制超快自旋流提供了理论基础.

关键词：自旋电子学, 超快磁动力学, 自旋极化输运

PACS：85.75.–d, 75.78.Jp, 72.25.–b 　DOI: 10.7498/aps.74.20241744

CSTR：32037.14.aps.74.20241744

 

1   引　言

自旋电子学作为一个新兴的跨学科研究领域,

结合了电子的电荷和自旋属性, 展现出独特的磁学

和电学性质, 具有广泛的应用潜力, 尤其在信息存

储、量子计算和磁性传感器等领域 [1–3]. 近年来, 随

着技术的进步, 超快自旋动力学研究成为了自旋电

子学的重要前沿之一 [4–7]. 超短激光脉冲引发的超

快退磁、自旋输运、太赫兹发射提供了对磁性材料

进行精确控制和探测的可能性, 为理解和操纵自旋

流的输运过程提供了新的视角 [8–13]. 另一方面, 自

旋阀结构由于其磁性层之间的相互作用而展示出

显著的磁电阻效应, 已经成为研究自旋输运和磁调

控的理想平台 [14,15]. 通过外部电流的调控, 研究人

员能够操控自旋阀的磁性结构, 实现高效的自旋注

入与翻转. 然而, 传统的电流驱动机制通常依赖于

较长的时间周期, 往往限制了自旋动力学的实时操

控能力 [16].

飞秒激光脉冲作为一种极为强烈且时间尺度

极短的外部调控方式, 为超快磁调控的研究开辟了

新方向 [17,18]. 在激光激发的自旋阀结构中, 激光脉

冲能够在很短的时间内引起强烈的非平衡电子激

发, 推动热电子的自旋极化转移, 进而在层间铁磁

层产生超快磁动力学 [19]. Rudolf等 [20] 利用极紫外

的高次谐波探测了激光诱导 Ni/Ru/Fe自旋阀结

构的超快自旋动力学, 利用 Ni和 Fe层的铁磁或

者反铁磁耦合在空间上分离其自旋动力学. 实验结

果显示两个磁性层的超快磁动力学取决于其初始

磁化方向的相对排列: 当 Ni层和 Fe层的磁化方

向平行于初始方向时, 激光激发后 Ni层超快退磁

的同时会迅速增强 Fe层的磁化强度; 而如果 Fe

层的初始磁化方向与 Ni层反平行, 则其磁化强度

会发生快速降低, 他们首次发现在该体系中超扩散
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自旋流参与飞秒时间尺度的自旋动力学. 随后 ,

Turgut等 [21] 在相同自旋阀结构下考虑多种间隔

层材料, 在 Ta和W作为间隔层时, Fe层的磁化增

强消失, 与 Ni层同为退磁现象, 表明这些材料的自

旋扩散长度较短, 导致层间自旋输运对磁化动力学

的贡献减小. 不仅是金属间隔层可以产生层间自旋

转移,  何为等 [22] 在 CoFeB/MgO/CoFeB磁性隧

道结中也发现了激光诱导隧穿自旋流的产生, 通过

操纵热电子隧穿电流, 可以有效地控制磁性隧道结

中的超快退磁过程. 这种激光诱导的超快自旋输运

不仅具有比传统电流更小的时间间隔, 而且能够在

纳米尺度内调节材料的磁动力学行为, 从而推动自

旋电子学在高速信息处理与存储领域的应用发展.

尽管如此, 激光诱导超快磁调控仍面临许多挑

战, 超快自旋流输运机制仍然存在诸多未解之谜 [23,24].

例如, Schellekens等 [25] 基于时间分辨磁光克尔效

应测量, 研究了与之前研究类似自旋阀结构中的超

快磁动力学. 他们发现, 尽管超扩散自旋流的确会

对超快退磁有显著贡献, 但实验结果并不能完全重

复出 Rudolf等 [20] 观察到的 Fe层瞬态磁化增强.

此外, Eschenlohr等 [26] 在其研究的激光强度范围

内也未观察到相应的磁化增强, 并强调需要进一步

的研究来优化样品设计, 深入理解界面在自旋输运

中的作用. 最近, Stamm等 [27] 利用元素分辨的 X

射线光谱学对激光诱导 Ni/Ru/Fe结构进行了定

量测量, 对比 Ni层和 Fe层在不同磁化方向排列

下 Fe层的退磁程度, 发现退磁差别在饱和磁矩的

(4.1±1.9)%, 即相对差别在 24%左右, 证实了在磁

化方向反平行排列下 Fe层的退磁增强来源于 Ni

层中产生的热电子自旋流输运到 Fe层中.

综上所述, 目前实验上已经对激光诱导自旋阀

结构的超快自旋动力学进行了一系列探索, 但是实

验结果差异较大, 且对超快热电子输运的理解仍未

达成共识. 此外, 关于理论方面的研究也较为匮乏,

特别是中间层厚度、自旋衰减长度、激光吸收率等

因素对层间自旋输运的影响缺乏系统性的理论分

析, 亟需确定在哪些条件下可以实现最大程度的自

旋转移. 本文基于超扩散自旋输运理论, 针对Ni/Ru/

Fe自旋阀体系中超快自旋动力学进行了详细研究,

如图 1所示. 首先, 重复出最近实验中铁磁层在不

同磁化排列下的退磁差别, 并通过调节间隔层厚

度, 揭示了超快自旋输运在磁动力学中的重要作

用. 同时, 我们还确定了超扩散自旋流在 Ru层中

的自旋衰减长度. 进一步地, 通过控制激光的薄膜

吸收, 得到了能够引起 Fe层瞬态磁化增强的条件.

最后, 提出了一种可能的优化方案, 为激光诱导自

旋阀结构在超快磁调控领域的研究提供了有力的

理论支持.
 
 

fs laser

Ni Ru Fe

图 1　飞秒激光脉冲诱导的 Ni/Ru/Fe自旋阀结构中层间

自旋输运示意图. 自旋极化热电子从 Ni层通过 Ru层转移

至 Fe层 , 引起超快磁动力学 . Ni层和 Fe层的磁化方向可

以为平行或反平行排列

Fig. 1. Schematic of ultrafast interlayer spin transport in a

Ni/Ru/Fe  trilayer  structure  induced  by  femtosecond  laser

pulses.  Spin-polarized  hot  electrons  transfer  from  the  Ni

layer through the Ru spacer to the Fe layer, triggering ul-

trafast magnetic dynamics. The magnetization directions of

the Ni and Fe layers can be either parallel or antiparallel. 

2   理论方法和计算细节
 

2.1    超扩散自旋输运模型

本文采用超扩散自旋输运模型进行相关计算,

该模型成功地解释了飞秒激光脉冲诱导铁磁双层

膜的超快退磁实验结果 [28]. 当铁磁金属受到激光

脉冲照射时, 电子吸收能量, 从费米能级 (EF)以下

的占据态跃迁到 EF 以上的能带, 成为非平衡的热

电子. 这些非平衡电子的输运性质 (如寿命和群速

度)受到材料能带结构以及其在磁性金属中自旋取

向的影响. 在 Fe等铁磁材料中, 1.5 eV的光子将

自旋向上 3d电子激发到未占据的 4s能带, 而自旋

向下 3d电子则跃迁至其他未占据的 3d能带. 由

于 4s电子的群速度明显高于 3d电子, 使得热电子

展现出自旋依赖的速度, 这一特性最终导致了由高

能热电子携带的自旋极化电流出现. 热电子的扩散

还受到声子、杂质及电子间相互作用散射机制的影

响. 散射类型分为弹性散射和非弹性散射两种: 弹

性散射改变电子的动量但保持其能量, 而非弹性散

射会导致电子的能量损失. 非弹性散射中损失的能

量可传递给其他电子, 将其激发到更高的能量状

态, 从而引发电子的级联效应, 促进热电子的输运.
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超扩散自旋输运模型的核心方程为 [28]
 

∂nσ(E, z, t)

∂t
+

nσ(E, z, t)

τσ(E, z)

=
(
− ∂

∂z
ϕ̂+ Î

)
Seff
σ (E, z, t). (1)

nσ(E, z, t) σ

τσ(E, z)

Seff
σ (E, z, t)

ϕ̂ Î

  表示具有自旋  、能量 E、位置 z 和时间

t 的非平衡热电子的密度. 热电子的寿命用 

表示, 该寿命由具体材料的性质决定. 有效源项

 考虑了被散射电子和新激发电子的贡

献. 算符   和   分别代表电子流算符和单位算符.

通过数值求解上述方程可以得到每个位置处电子

密度随时间的变化规律. 其中, 时间依赖的磁化强

度定义为自旋向上与自旋向下电子密度之差, 即 

M (z, t) =

∫
dE [n↑ (E, z, t)− n↓ (E, z, t)]

+ nocc
↑ (z, t)− nocc

↓ (z, t) . (2)

nocc
σ (z, t) σ  表示费米能级以下自旋为   的占据态电

子密度, 这些电子的移动性远低于费米能级以上的

非平衡电子, 因此它们对自旋流的贡献可以忽略不

计. 自旋流密度的表达式被定义为自旋向上和自旋

向下电子流密度的差, 即 

js (E, z, t) =
ℏ
2

[
Φ↑→(E, z, t)− Φ↓→(E, z, t)

− Φ↑←(E, z, t) + Φ↓←(E, z, t)
]
. (3)

 

2.2    相关计算参数

本研究选择 Ni(5)/Ru(dRu)/Fe(4)三层膜结构

作为研究对象, 其中括号内数字单位为纳米, dRu =

1, 1.5, 2 nm, 与之前实验研究体系相一致 [20,26,27].

激发激光脉冲采用高斯函数进行建模,  波长为

800 nm (1.5 eV), 半峰宽为 30 fs, 脉冲的最大振幅

在 t = 0 fs时. 我们根据 Stamm等 [27] 报道的数据

设置了 Ni层和 Fe层的相对激光脉冲吸收率, 即

A(Ni)/A(Fe) = 1.47, 并假定自旋向上和自旋向下

的激发电子数相等. 在数值求解中, 非平衡热电子

的能量范围从 EF 到 EF + 1.5 eV被离散化, 能量

间隔为 0.125 eV. 空间网格的间隔设定为 0.5 nm,

时间步长为 1 fs. 激发电子自旋和能量依赖的寿命

和速度可以通过基于第一性原理的多体计算得到,

相关数据已经在 Zhukov等 [29,30] 研究中得到了阐

述. 所使用的数值计算方法也已经在之前的研究中

详尽描述 [31]. 为了确保普适性, 我们设定电子散射

的跃迁概率与先前的研究一致 [32,33]. 

3   计算结果分析与讨论
 

3.1    间隔层的厚度依赖性

首先, 保持与先前实验相同的材料厚度和激发

比例, 计算 Ni/Ru/Fe体系在铁磁层初始磁化方向

分别为层间平行和反平行时, 激光脉冲激发后磁化

强度相对于饱和磁矩变化量的时间演化关系, 如

图 2(a)和图 2(b)所示, 并以磁化方向为反平行排列

的最大磁化变化量为基准进行归一化. 为表征退磁

差别, 我们使用相对变化率进行描述, 量化公式为 

∆ =

(
(−∆M/M)AP − (−∆M/M)P

(−∆M/M)P

)
× 100%, (4)

(−∆M/M)P/AP

∆ ∼ 2%

∆ ∼ 24%

其中  为平行/反平行排列时的最大

磁化变化量. 可以看到, Ni层和 Fe层都表现出超

快退磁现象. 特别地, Ni层最大退磁变化量在平行

和反平行两种情况下的相对差别仅有  , 表明

Fe层产生的自旋流对 Ni层的影响较小. 相反, Fe

层的最大退磁变化量在两个磁化方向下的差别达

到  , 这与 Stamm等 [27] 的实验结果相一

致, 证实了 Ni层产生的热电子自旋输运对 Fe层

磁化动力学的显著贡献. 此外, 可以看到 Fe层的

退磁时间也存在差别, 在平行排列下, Fe层最大退

磁时间在 t = 110 fs, 而在反平行排列下则为 t =

304 fs, 这一明显的退磁延迟主要是源于 Ni层产生

的热电子在层间自旋输运时所消耗的时间. 总体上

看, 两个磁性层磁化方向在平行排列时, 自旋极化

热电子注入到 Fe层时由于其自身自旋极化方向

与 Fe层相同, 从而阻止了退磁过程, 减弱其最大

退磁程度, 同时使退磁恢复过程提前. 而在反平行

排列下, Ni层激发的自旋流在进入 Fe层后, 由于

自旋极化方向与 Fe层的磁化方向相反, 会进一步

加剧 Fe层的退磁, 导致其退磁最大值的延迟到达.

∆ ∼ 3% ∆ ∼
6% ∆∼59%

∆∼158%

进一步,  我们将间隔 Ru层的厚度减小至

1.5 nm和 1 nm, 再次计算激光诱导的磁动力学, 如

图 2(c)—(f)所示. 从图 2(c)—(f)可以发现随着 Ru

层厚度的变薄, Ni层最大退磁变化量在层间磁矩

平行和反平行排列下的差别增长至  和 

 ,  而 Fe层的退磁差别更是增大至   和

 , 这表明间隔层厚度极大地影响了热电

子自旋输运的性质. 随着间隔层厚度的减小, 层间

自旋流的衰减也在减弱, 使得注入至另一个磁性层

的强度增强. 在三种不同间隔层厚度的体系中, 我
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们发现 Fe层激发的热电子自旋流对 Ni层退磁的

影响弱于 Ni层激发的热电子自旋流对 Fe层退磁

的影响, 这可能和激光在 Ni层一侧相对较强吸收

率有关.
 

3.2    超快自旋流衰减长度

为阐明热电子自旋流在间隔层中的输运行为,

固定自旋阀结构中 Ru层厚度为 2 nm, 分别提取

间隔层中自旋流 js 在距离 Ni/Ru界面位置 zRu 处

随时间的演化关系, 如图 3(a)所示. 为了排除 Fe

层激发热电子带来的干扰, 我们仅激发了 Ni层. 由

图 3(a)可以看到, 在 Ni/Ru界面处 (zRu = 0 nm),

随着激光到达 Ni层, 热电子在 Ni层经自旋极化后

注入到 Ru层, 并在几十飞秒内迅速到达最大值.

之后, 由于散射的逐渐增多而衰减, 形成一个较为

缓慢的下降过程. 随着进入 Ru层深度的增加, 自
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图 2    (a)—(f)计算得到激光激发后的磁动力学 , Ni层和 Fe层初始的磁化方向为平行 (红线)和反平行 (蓝线)排列 . (a)与 (b),

(c)与 (d), (e)与 (f)分别为间隔层 dRu = 2, 1.5, 1 nm厚的结果

Fig. 2. (a)–(f)  Calculated  magnetic  dynamics  after  laser  excitation,  with  initial  magnetization  directions  of  the  Ni  and  Fe  layers

aligned parallel (red line) and antiparallel (blue line). (a) and (b), (c) and (d), (e) and (f) show the results for spacer layer thick-

nesses of dRu = 2, 1.5, and 1 nm, respectively.
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图 3    (a) Ru层各位置自旋流 js 随时间的演化曲线 , 以 Ni/Ru界面处最大值进行归一化 , 插图是以自旋流最大值对位置进

行的指数拟合; (b)为图 (a)中自旋流所对应的自旋极化率

Fig. 3. (a) Time evolution of the spin current js at various positions in the Ru layer, normalized to the maximum at the Ni/Ru in-

terface. The inset shows an exponential fit of the spin current maximum values as a function of position. (b) The corresponding spin

polarization of the spin current in panel (a).
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旋流的最大值也在快速减小, 同时由于热电子“重

心”的向前扩散, 到达最大值的时刻也在延缓. 将

峰值大小随热电子在 Ru层移动的距离进行指数

拟合, 得到其衰减长度, 如图 3(a)插图. 结果显示,

热电子自旋流在 Ru层的衰减长度只有 0.5 nm左

右, 表明其无法提供长距离的自旋输运. 值得注意,

这是指数拟合的结果, 并非热电子在不到 1 nm的

距离内就被完全消耗了. 进一步, 图 3(b)展示了自

旋流极化率在 Ru层各个位置处的大小. 由图 3(b)

可以看到, 随着热电子在 Ru层输运距离的增加,

自旋极化率也在单调降低, 表明非磁间隔层的存在

并不利于热电子的自旋极化. 造成热电子自旋流强

度和极化率大幅衰减的主要原因是非平衡电子在

Ru层扩散中经历的多次散射, 且该散射并不依赖

于电子本身的自旋取向, 最终造成了自旋和能量的

损失. 

3.3    超快升磁条件

在与本研究相同的材料体系中, Rudolf等 [20]

此前的实验发现, Ni层与 Fe层初始磁化方向平行

时, 激光激发可以诱导 Fe层磁化强度的瞬态增强.

然而, 在上文的结果中 (如图 2所示), 尽管减小间

隔层厚度可以显著影响 Fe层的超快磁动力学, 但

只观察到 Fe层的超快退磁现象. 为了解释不同实

验研究组观测到 Fe层磁动力学结果的差异, 通过

调节激光在铁磁层的吸收率, 探讨引起 Fe层超快

升磁的条件. 在实验中, 不同薄膜的激光吸收率受

到各种因素的影响, 并且可以通过改变激光入射角

度、增加光栅等方式进行调控. 作为一个极端条件,

假定激光脉冲仅被 Ni层所吸收. 图 4展示了激光

激发后 Fe层在两种磁化方向下的磁动力学行为,

其中间隔层的厚度为 dRu = 2, 1.5, 1 nm, 结果以

磁化方向反平行排列下 dRu = 1 nm时的最大退磁

变化量为基准进行归一化. 可以看到初始磁矩方向

不同的排列方式导致了 Fe层出现不同的磁动力学

行为, 在反平行排列下 Fe层发生超快退磁; 而在

平行排列下 Fe层则出现了瞬态磁化增强现象, 与

Rudolf等 [20] 实验结果定性一致. 这表明实验中 Ni

层的激光激发比 Fe层更加显著, 且激光对 Fe层

磁动力学的影响强烈依赖于 Ni层的激发程度. 在

层间磁矩平行排列下, 激光激发 Ni层产生的热电

子在经历自旋输运后从间隔层注入到 Fe层, 由于

与自旋流极化方向同号, 导致了 Fe层出现高于其

饱和磁化强度的行为. 由此我们可以认为, 如果激

光诱导 Ni层产生的层间自旋流输运强度高于 Fe

层本身引起的退磁程度时, 就会出现瞬态磁化增强

行为. 此外, 可以看到随间隔层厚度的减小, Fe层

磁矩变化的幅度也在单调增大, 再次说明层间自旋

输运对 Fe层超快磁动力学的贡献受到间隔层性质

的显著影响.

基于以上研究结果, 我们认为, 选择自旋扩散

长度较长的金属, 如 Cu, Au等 [34], 可以减小热电

子自旋流在间隔层输运时的散射衰减, 同时 Cu层

等较强的激光吸收率也可以进一步阻隔 Fe层的激

发, 降低其层内引起的退磁. 此外, 如果能够选择

高迁移率的半金属材料作为间隔层, 也能够使热电

子在输运时提升其自旋极化率. 因此在一定程度上

对自旋阀结构中的层间自旋注入效率起到了增强

作用. 

4   结　论

本文采用超扩散自旋输运模型, 系统性研究了

激光诱导 Ni/Ru/Fe自旋阀结构的超快磁动力学.

首先, 通过计算 Ni/Ru/Fe体系在磁性层铁磁和反

铁磁耦合下激光诱导的磁动力学, 验证了最近的实

验结果. 研究表明, Fe层对 Ni层的退磁影响较小,

而 Fe层的退磁程度和时间明显受到 Ni层热电

子自旋流的显著影响, 尤其在磁矩反平行排列下,
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为, 其中 , 飞秒激光仅激发 Ni 层产生非平衡热电子 , 浅灰

色阴影表示激光脉冲的时间分布

Fig. 4. Calculated magnetic dynamics of Fe layer under dif-

ferent  initial  magnetization  directions.  The  femtosecond

laser  excites  only  the  Ni  layer,  generating  nonequilibrium

hot electrons. The light gray shading indicates the tempor-

al profile of the laser pulse.
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层间自旋流进一步加剧了 Fe层的退磁程度. 同时,

随着间隔层厚度的减小, 层间自旋输运的强度在逐

渐增强, 从而导致 Fe层退磁的相对差别显著提高.

此外, 本研究还阐明了超快升磁条件, 通过调节激

光在不同薄膜间的吸收率, 发现在初始磁矩平行排

列下, Ni层激发的自旋流极化方向与 Fe层磁化方

向一致, 抑制了 Fe层的退磁过程, 导致瞬态磁化

增强现象, 证明了超快自旋输运对超快升磁的关键

作用. 本文结果不仅验证了热电子自旋流在铁磁层

磁动力学中的重要作用, 还提出了一些优化策略.

未来, 利用具有长自旋扩散长度材料, 结合高迁移

率的半金属材料作为间隔层, 有望进一步优化超快

磁调控效果, 从而实现对自旋阀结构中磁性层的精

确磁调控, 并为高效的磁性存储和处理器件的设计

提供理论支持.
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Abstract

The discovery of ultrafast demagnetization has provided a new means for generating ultrafast spin currents

by using an ultrashort laser, potentially enabling faster manipulation of material magnetism. This has sparked

research on the transport  mechanisms of  ultrafast  spin currents.  However,  the basic  processes  are  still  poorly

understood,  especially  the  factors  influencing  interlayer  spin  transfer.  In  this  work,  a  superdiffusive  spin

transport  model  is  used  to  investigate  the  ultrafast  spin  transport  mechanism  in  the  Ni/Ru/Fe  spin  valve

system, with a particular focus on how interlayer spin transfer affects the ultrafast magnetization dynamics of

the ferromagnetic layer. First, by calculating the laser-induced magnetization dynamics of the Ni/Ru/Fe system

under different magnetization alignments, the recent experimental findings are validated. Further analysis shows

that  reducing  the  thickness  of  the  Ru  spacer  layer  will  significantly  enhance  the  spin  current  intensity  and

increase the demagnetization difference in the Fe layer, confirming the key role of the hot electron spin current

generated by the Ni layer in interlayer spin transport. In addition, the spin decay length of hot electron spin

currents  in  the  spacer  Ru layer  is  determined  to  be  approximately  0.5  nm.  This  work  also  shows  that  laser-

induced transient magnetization enhancement can be achieved by adjusting the relative laser absorption in the

films. These results provide theoretical support for ultrafast magnetic control of future spin valve structures and

contribute to the development of spintronics in high-speed information processing and storage applications.
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