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飞秒激光作用下铁磁薄膜的
热化动力学分析

任乃飞　许美玲　顾佳方　陈秋月　金卫凤
（江苏大学机械工程学院，江苏 镇江２１２０１３）

摘要　为了研究铁磁薄膜材料在飞秒激光作用下的热化动力学过程，采用有限差分法对三温（３Ｔ）模型进行了数值

求解，并结合飞秒抽运探测实验进行了分析。引进一个相当于自旋比热容常数的系数来描述自旋比热随自旋温度

的变化趋势，对其合理性进行了详细研究。首先对镍铁合金薄膜在抽运激光下反射率变化进行了测量和模拟，修

正后的模型模拟结果和实验结果吻合得较好，进一步研究了反射率变化峰值随激光功率的变化情况；其次对不同

厚度的镍薄膜的超快热化动力学进行了分析，当薄膜厚度小于光透深度时，电子、自旋的峰值温度以及系统达到平

衡时的温度显著升高，当薄膜厚度大于光透深度时，薄膜厚度的增大对热化动力学过程影响不大。
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１　引　　言

　　近年来，磁性薄膜的超快动力学研究对基础研

究的推进以及在超高密度磁存储上的前景，使其成

为磁学领域中的一个热门研究方向。但由于这门学

科研究的是微观问题，其中涉及到复杂的物理现象，

到目前为止还没有很完善的实验和理论，需要更多

的实验及完善的理论来发展这门学科［１］。１９９６年，

Ｅ．Ｂｅａｕｒｅｐａｉｒｅ等
［２］引入三温（３Ｔ）模型，可以对很

短时间范围内电子、自旋和晶格之间的相互作用进

行唯象描述，特别是对铁磁体受激光激发后在皮秒
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量级的超快退磁和磁化的恢复进行描述。国外的许

多学者利用光抽运和磁抽运探测技术对退磁进行了

多次实验研究，然而，对超快自旋弛豫机制和朗道

利夫席茨吉尔伯特（ＬａｎｄａｕＬｉｆｓｈｉｔｚＧｉｌｂｅｒｔ）时间

尺度的详细过程的描述还不完善，而完全地分析电

子、晶格、自旋系统的相互作用能够使我们全面理解

其机理［３］。之前的相关研究并没有对模型中引入的

用来描述电子、自旋和晶格温升的比热容做详细说

明，而其数值大小影响着实际的模拟结果。因此，本

文除了采用有限差分法对磁性薄膜超快过程的热化

动力学进行分析之外，还结合飞秒抽运探测实验深

入研究了自旋比热随温度变化对整个系统的影响。

引进一个相当于自旋比热容常数的系数来描述自旋

比热随自旋温度的变化趋势，并结合实验结果对这

种近似方法的合理性进行了研究。

２　数值计算

传统的双温模型不能对材料的退磁做出解释，

而三温模型中定义了自旋温度犜ｓ，用它来表述自旋

有序度，与双温模型中的电子温度犜ｅ 和晶格（声

子）温度犜ｌ组成一个新的模型
［１］。图１描述了这个

模型，飞秒激光作用于磁性材料表面，抽运脉冲电子

场直接与电子系统联系起来，而不是与电子的自旋

直接联系。自旋系统的动态特性能够在皮秒时间尺

度通过自旋反转过程（Ｓｔｏｎｅｒ激发）的电子系统耦

合来描述。这个过程中，能量从热电子系统转移到

低温自旋系统，随后自旋温度犜ｓ 上升。受激自旋

系统通过电子晶格弛豫机理与晶格系统相联系。

由于电子晶格耦合过程比电子自旋过程慢得多，

所以自旋系统将被晶格系统冷却。电子温度、晶格

温度和自旋温度的不同是能量转移的动力。

图１ 三温模型示意图

Ｆｉｇ．１ Ｓｋｅｔｃｈｍａｐｏｆ３Ｔｍｏｄｅｌ

３个系统温度随时间的演变可以用一组耦合微

分方程（三温方程）来表示［１］

犆ｅ（犜ｅ）
犜ｅ

狋
＝－犵ｅｌ（犜ｅ－犜ｌ）－犵ｅｓ（犜ｅ－犜ｓ）＋

犛（狕，狋）， （１）

犆ｌ（犜ｌ）
犜ｌ

狋
＝犵ｅｌ（犜ｅ－犜ｌ）－犵ｓｌ（犜ｌ－犜ｓ）， （２）

犆ｓ（犜ｓ）
犜ｓ

狋
＝犵ｅｓ（犜ｅ－犜ｓ）＋犵ｓｌ（犜ｌ－犜ｓ）， （３）

式中犆ｅ，犆ｓ，犆ｌ分别为电子、自旋和晶格对比热的贡

献，都是随温度变化的参数，且犆ｅ（犜ｅ）＝γｅ犜ｅ，γｅ为

电子比热容常数。根据德拜理论，在一定的温度范围

内犆ｌ在５％ 内变动
［２］，因此将犆ｌ设为常数，取犆ｌ＝

２．２×１０
６Ｊ／（ｍ３·Ｋ）；犆ｓ 随自旋温度犜ｓ 的变化关

系将在第３节进行讨论。犵ｅｌ，犵ｅｓ和犵ｓｌ为电子晶格、

电子自旋和自旋晶格相互作用的耦合常数，用于

描述电子系统到自旋和晶格系统的能量转换率。这

个模型相比Ｓ．Ｉ．Ａｎｉｓｉｍｏｖ等
［４］提出的超短激光下

热化动力学过程的双温模型，省去了热传导这一项，

这是因为在脉冲激光为飞秒量级时，热传导过程相

对十分缓慢［５］，在能量耦合时间内，热传导的深度只

有几个纳米，在采用有限差分法计算时，只需要将差

分网格的宽度定义为大于热传导深度，那么在飞秒

脉冲间隔内，热传导项就可以忽略［６］，同时也忽略材

料与外界之间的能量交换［７，８］。这里，假设电子、自

旋和晶格系统保持内部的热平衡，不考虑激光吸收

分布。

三温方程中的激光源项犛（狕，狋）只在电子项中

运用，因为最初的热量过程只发生在电子云中。飞

秒激光脉冲为高斯脉冲的情况下，激光热源项犛（狕，

狋）记为
［９］

犛（狕，狋）＝０．９４
１－犚－犜
狋ｐ（δ＋δｂ）

犈×

ｅｘｐ －
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狋
狋（ ）
ｐ

［ ］
２

×

１

１－ｅｘｐ［－犱／（δ＋δｂ）］
， （４）

式中犚为反射率，犜为透射率，狋ｐ为激光脉冲的半峰

全宽弛豫时间；δ为激光脉冲在材料表面的穿透深

度，记为δ＝λ／（４πκ），由入射的激光波长λ和薄膜复

折射率的虚部κ得出；δｂ为电子弹道运动深度，弹道

电子运动发生在非平衡分布还没有演变为热分布的

时候；犱为薄膜厚度；犈为激光能量密度，热源项忽

略了衬底的影响。

用有限差分法结合初始条件和边界条件对双温

方程数值求解，将三温方程（１）～（３）式的差分格式

整理，且令犃 ＝犆
ｓ
犻，犼／Δ狋＋犵ｅｓ＋犵ｓｌ，犅 ＝犆ｌ／Δ狋＋

８５０２
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图２ 电子温度、晶格温度和自旋温度随抽运探测延迟时间狋的变化
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３Ｊ／（ｍ３·Ｋ２）；（ｃ）γｓ＝１×１０
３Ｊ／（ｍ３·Ｋ２）

式中Δ狋表示时间步长，犻，犼分别表示温度沿薄膜表

面垂直向里的第犻和第犼个Δ狋时刻。初始条件为

犜ｅ犻，０ ＝犜
ｌ
犻，０ ＝犜

ｓ
犻，０ ＝２９５Ｋ；忽略铁磁薄膜表面与

外界的热量交换和薄膜内部的热扩散，通过（５）～

（７）式就可以求出电子云、晶格和自旋系统在薄膜不

同深度的温度变化。

３　计算及实验结果分析

数值计算中，采用的激光为高斯脉冲，波长λ＝

８００ｎｍ，激光脉宽狋ｐ＝３０ｆｓ，设狋＝０时刻，激光脉冲

的峰值正好达材料表面，则把开始计算的时刻定义

在狋０＝ －２狋ｐ
［１０］。取激光能量密度犈＝４０Ｊ／ｍ２，电

子比热容系数γｅ＝６．０×１０
６Ｊ／（ｍ３·Ｋ２）。

３．１　自旋比热随温度变化对系统温度的影响

由 ＭａａｒｔｅｎｖａｎＫａｍｐｅｎ的实验
［１１］得知，自旋

比热是随自旋温度升高而增大的，Ｅ．Ｂｅａｕｒｅｐａｉｒｅ

等［２］在模拟镍（Ｎｉ）的热化动力学时，自旋比热是通

过实验总比热减去电子和晶格对比热的贡献而得到

的。这就存在要对镍的总比热随温度变化的情况进

行测量的问题，而且在几皮秒的时间范围内同一时

刻的电子温度、晶格温度和自旋系统温度是不同的，

如何将总比热对应地减去电子和晶格比热，也是一

个难以把握的问题。因此，在三温模型中假设一个

描述自旋比热随自旋温度变化的表达式，直观地描

述自旋温度变化的速度。采用一个简单的线性函数

来表示自旋比热犆ｓ（犜ｓ）＝γｓ犜ｓ，γｓ相当于自旋的比

热容常数。这种近似是合理的，因为从 Ｍａａｒｔｅｎ

ｖａｎＫａｍｐｅｎ
［１１］的 文 章 得 知，在 较 低 温 的 时 候

（＜６００℃）总比热随温度近似地成线性增长。虽然

自旋对比热的贡献在居里温度附近有一个下降［９］，

但这个温度实际上难以达到，因此这里对自旋比热

的假设在实验所涉及到的范围内是值得引进的，下

面将进一步对其进行验证。

以Ｎｉ薄膜为例进行模拟，各项参数如表１所

示。图２为当取犆ｓ 为常数，和取γｓ 为不同值时采

用（５）～（７）式模拟得到的结果，取耦合常数值为

犵ｅｌ＝８×１０
１７ Ｗ／（ｍ３·Ｋ），犵ｅｓ＝６×１０

１７ Ｗ／（ｍ３·Ｋ）

和犵ｓｌ＝３×１０
１６ Ｗ／（ｍ３·Ｋ）。图２（ｂ）的γｓ 是为获

得与图２（ａ）相等的初始自旋比热而计算得到的，前

者的自旋延迟时间增大约１ｐｓ，自旋峰值温度减小

４０Ｋ左右，整个系统达到平衡时的温度值也减小近

１５Ｋ，因此自旋比热随温度变化不仅对自旋的温升

有影响，还对系统平衡值有一定的影响。通过多次

模拟得到了与参考文献［１２，１３］相一致的结果，如图

２（ｃ）所示，这时γｓ＝１×１０
３Ｊ／（ｍ３·Ｋ２）；这个值几

乎不影响电子系统和晶格的变化趋势，可以看作是

自旋系统的比热容常数，它数值上比电子比热容常

数γｅ小，可以推断出自旋比热随温度的变化比电子

比热小，取适当的值可以优化自旋系统的延迟时间

和三个温度系统的平衡值。

９５０２
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表１ 材料的物理参数

Ｔａｂｌｅ１ Ｐｈｙｓｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆｍａｔｅｒｉａｌ

Ｐｈｙｓｉｃａｌ

ｑｕａｎｔｉｔｙ

犚

　

犜

　

δ／

ｎｍ

δｂ／

ｎｍ

犱／

ｎｍ

Ｖａｌｕｅ ０．５ ０．０９２ １１ １２ ２５

３．２　实验过程及结果

为了进一步研究这个模型的合理性，采用飞秒

激光瞬态反射技术抽运探测技术对铁磁薄膜表面的

反射率变化进行测量，装置示意图如图３所示，通过

电子反射率变化来分析修正后模型的精确性。钛宝

石激光系统发射出中心波长为８００ｎｍ，重复频率

８２ＭＨｚ，单脉冲宽度３０ｆｓ的飞秒脉冲，激光功率为

１３０ｍＷ。此飞秒脉冲经过放大级放大，并被分束镜

分成两束，分别为抽运光和探测光，能量密度比约为

１０∶１。通过控制抽运光和探测光之间的时间延迟就

可以测得不同延迟时间的反射率变化量Δ犚／犚＝

［犚（狋）－犚０］犚０，犚０ 为铁磁薄膜在环境温度为２９５Ｋ

时的反射率；Δ犚 为不同延迟时间薄膜的瞬时反射

率。对铁磁性薄膜的研究［３，１１，１４］证明薄膜反射率的

相对变化与电子温度的变化近似成正比，即［１４］

图３ 飞秒激光抽运探测反射测量装置示意图

Ｆｉｇ．３ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓｋｅｔｃｈｏｆｔｈｅｐｕｍｐｐｒｏｂｅｓｙｓｔｅｍ

Δ犚ｅ
（Δ犚ｅ）ｍａｘ

≈
Δ犜ｅ
（Δ犜ｅ）ｍａｘ

， （８）

式中Δ犚ｅ为薄膜表面反射率的变化量，（Δ犚ｅ）ｍａｘ 为

反射率变化量的最大值，Δ犜ｅ为电子温度的变化量，

（Δ犜ｅ）ｍａｘ为电子温度变化量的最大值。由于反射率

的变化主要来源于电子（载流子）的贡献［１５］，因此反

射率变化Δ犚／犚可近似等效为电子引起的反射率变

化（忽略晶格温升的贡献［１６］）。所以，实验结果和三

温模型分析结果通过（８）式联系起来。

３．２．１　对ＮｉＦｅ薄膜反射率变化的测量及模拟

以ＮｉＦｅ薄膜为例，实验测得了２０ｎｍ和６０ｎｍ

厚度的ＮｉＦｅ薄膜的瞬时反射率变化曲线，如图４中

曲线１所示。图４中曲线２，３分别表示自旋比热容

系数γｓ＝２×１０
３Ｊ／（ｍ３·Ｋ２）和自旋比热为常数

犆ｓ＝５．９×１０
６Ｊ／（ｍ３·Ｋ）时的模拟结果，在两种厚

度的镍薄膜上得到相同的结果，即采用参数γｓ模拟

的结果与实验结果更接近［耦合参数取值为犵ｅｌ＝

３０×１０１７ Ｗ／（ｍ３·Ｋ），犵ｅｓ＝２０×１０
１７ Ｗ／（ｍ３·Ｋ）

和犵ｓｌ＝１０×１０
１６ Ｗ／（ｍ３·Ｋ）］。这是因为两种模拟

采用的初始自旋比热相同，随着自旋系统温度的升

高，自旋比热也相应增大，使得三温系统的平衡值降

低。若自旋比热在整个过程中维持不变，必将增大

模拟的误差，这也是采用γｓ来表示自旋比热随温度

变化的原因。可以推断，若加大激光能量，两个模型

的计算结果差别将增大。零点之前实验数值高于模

拟结果，这是抽运光对薄膜的加热作用使得其对探

测光的吸收减弱引起的；在零点之后，实验中的反射

率变化较快，这与实验装置的精度相关，同时模拟过

程中未考虑薄膜的热扩散作用，因而系统平衡时，模

拟数值偏大。

图４ ２０ｎｍ（ａ）和６０ｎｍ（ｂ）的ＮｉＦｅ薄膜反射率变化的测量与模拟结果

Ｆｉｇ．４ ＭｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓａｎｄｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｈａｎｇｅｏｆＮｉＦｅｆｉｌｍｓａｔｔｈｅｔｈｉｃｋｎｅｓｓｅｓｏｆ

２０ｎｍ（ａ）ａｎｄ６０ｎｍ（ｂ）

０６０２
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３．２．２　对不同抽运光功率下 ＮｉＦｅ薄膜反射率变

化的测量及数值模拟

对２０ｎｍ厚的ＮｉＦｅ薄膜在不同抽运光功率下

的反射率变化进行了探测实验。探测光的功率为

１２ｍＷ，在聚焦镜前加一个衰减镜来调节抽运光的

功率，实验结果如图５（ａ）所示，发现反射率变化

Δ犚／犚最大值和Δ犚／犚最大值与平衡值之间的差值

都随抽运功率增大而增大，但前者变化相对较快。

图５（ｂ）为采用γｓ＝１．５×１０
３Ｊ／（ｍ３·Ｋ２）和犆ｓ＝

４．５×１０５Ｊ／（ｍ３·Ｋ）（即模型修正后和修正前）的模

拟结果。由于修正前后的电子温度最大值几乎相

同，因此这里只有一条描述电子温度的线；电子温度

和自旋系统温度都随抽运功率呈线性增长趋势，模

型修正后的自旋峰值温度与修正前相比很小，这是

由于飞秒激光器抽运功率小，引起的自旋温升很小，

但随着抽运功率的升高，两者之间的温度差有增大

的趋势。对比图５（ａ）和（ｂ），虽然模拟结果不能直

观地反映反射率变化情况，但薄膜受激光作用后的

温升值影响其对探测光的吸收，温升越大，对探测光

的吸收就越小，反射率增大。因此，图５（ｂ）中电子

峰值温度的变化趋势与图５（ａ）相符。

图５ 不同抽运功率下，ＮｉＦｅ薄膜的反射率变化的实验结果（ａ）和电子温度与自旋温度的模拟结果（ｂ）

Ｆｉｇ．５ ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｒｅｓｕｌｔｓｏｆｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｈａｎｇｅｏｆＮｉＦｅｆｉｌｍｓ（ａ）ａｎｄｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆΔ犜ｅａｎｄΔ犜ｓ（ｂ）

ａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｕｍｐｐｏｗｅｒｓ

３．２．３　磁性薄膜厚度对铁磁薄膜热化动力学的影响

对不同厚度镍薄膜的反射率变化进行了探测。

为便于分析，将激光能量密度设为２Ｊ／ｍ２，其他实验

参数基本不变，实验结果如图６（ａ）所示。各种厚度

的镍薄膜在反射率上升阶段的动力学行为差别不

大，到达稳定的时间基本一致，但达到稳定后的反射

率有所差别，１０ｎｍ的反射率变化 Δ犚／犚 最大，而

５０ｎｍ和１００ｎｍ厚度的反射率变化相当。这是由于

采用的探测光束能量小于带间跃迁的阈值，被激发

后的电子对探测光的吸收增强，导致探测光束的反

射率降低，反射率负向变化［１７］。而薄膜厚度小于材

料的光透深度［９］（即１０ｎｍ的镍薄膜）时，被激发后

的电子对探测光相对吸收作用较大，反射率变化大

于薄膜厚度较大的情况，薄膜的电子温度变化增大；

在较厚的薄膜中，电子电子耦合的动力学行为一

致，根据反射率变化与电子温度的关系［３］得知，它们

达到平衡时的温度值相当。

图６（ｂ）为１０ｎｍ的镍薄膜在飞秒激光作用下

的三温系统的变化情况，注意到电子的最高温约为

３４５Ｋ，到达平衡时的值为３１８Ｋ，而图６（ｃ），（ｄ）中

５０ｎｍ和１００ｎｍ薄膜的电子温度峰值相差不大，分

别为３１６Ｋ和３１４Ｋ，系统达到平衡时的温度值也都

在３０４Ｋ左右。这个结果与反射率变化的实验结果

一致。这说明该三温模型可以很好地反映系统对不

同厚度薄膜内部电子的温升及其达到平衡时的状

态。进一步分析自旋和晶格的温度变化，发现镍薄

膜的厚度不同并没有影响自旋和晶格加热的延迟时

间，但薄膜厚度接近光透深度时，自旋峰值温度和平

衡值升高；当它大于这一深度时，厚度的增加对三温

系统的影响不大。

４　结　　论

采用有限差分法对三温模型进行了数值求解，

结合飞秒抽运探测技术，研究了磁性薄膜材料在飞

秒激光作用下的热化动力学过程。引进一个相当于

自旋比热容常数的系数γｓ 来描述自旋比热随自旋

温度的变化趋势，选取适当的γｓ可以优化自旋系统

的延迟时间和三个温度系统的平衡值；结合实验对

镍铁合金薄膜在抽运激光下反射率变化进行了研

究，发现修正后的模型模拟结果和实验结果匹配得

１６０２
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图６ 不同厚度镍薄膜表面反射率变化的测量结果（ａ）和热化学动力学行为模拟结果（ｂ）～（ｄ）

Ｆｉｇ．６ Ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓｏｆｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｈａｎｇｅ（ａ）ａｎｄｔｈｅｍｏｄｅｌｉｎｇｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅｒｍａｌｉｚａｔｉｏｎｄｙｎａｍｉｃｓ（ｂ）～（ｄ）

ｏｆＮｉｆｉｌｍｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｈｉｃｋｎｅｓｓｅｓ

较好，并进一步研究了反射率变化峰值和电子温度

峰值随激光功率的变化情况；同时对不同厚度镍薄

膜在飞秒激光作用下的热化动力学进行了分析。
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