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稀磁半导体(Ga, Mn)As薄膜激光诱导超快磁化
动力学过程拟合方法探究∗

李杭 张新惠†

(中国科学院半导体研究所超晶格国家重点实验室, 北京 100083)

( 2015年 3月 25日收到; 2015年 5月 9日收到修改稿 )

本文对稀磁半导体 (Ga, Mn)As薄膜中超快激光诱导磁化动力学响应信号的不同拟合方法进行了对比分
析. 通过Landau-Lifshitz-Gilbert(LLG)方程的数值拟合发现, 由于薄膜平面内和平面外磁光响应强度不同,
磁矢量三维进动的叠加可以导致多个频率振动模式的假象. 当使用高于 (Ga, Mn)As带边的能量激发时, 磁
化进动的磁光响应信号中叠加着来自光极化载流子的响应, 此时单纯利用LLG方程对薄膜整体磁化动力学
过程拟合应谨慎使用. 本工作为正确分析和理解脉冲激光对 (Ga, Mn)As铁磁性的超快调控提供了拟合方法
上的指导.

关键词: 磁化动力学, (Ga, Mn)As, 时间分辨磁光克尔效应
PACS: 75.50.Pp, 67.30.hj, 78.20.Mg, 72.25.Rb DOI: 10.7498/aps.64.177503

1 引 言

III-V族铁磁半导体因兼具半导体和铁磁金属
的性质, 作为未来磁存储和信息处理的新一代材
料, 在过去十几年中受到了极大的关注 [1−3]. 尽
管目前 (Ga, Mn)As薄膜的居里温度还未达到室
温, 但稀磁性半导体材料的本征铁磁性使其成为人
们探究脉冲激光与稀磁性半导体材料电子与自旋

体系相互作用新现象与新物理的理想材料. (Ga,
Mn)As的磁学性质极大地依赖于生长制备工艺、
Mn掺杂浓度与有效空穴浓度, 所以自 1996年被成
功生长以来 (Ga, Mn)As就一直作为典型材料在有
关其磁性的光场、电场、磁场调控及其器件研究方

面受到广泛研究 [4−7]. 其中, 特别是对于脉冲激光
诱导的磁化动力学过程的研究从电子能带、激光热

效应和非热效应机理调控等角度极大地丰富了稀

磁半导体 (Ga, Mn)As的基本物性与其潜在磁电子
器件应用的研究 [8−11]. 如自旋转移矩 [12]、自旋 -轨

道矩 [13]、磁晶各向异性调控等 [14−19]脉冲激光诱

导的超快磁化动力学过程调控研究使人们在皮秒

乃至亚皮秒时间尺度对 (Ga, Mn)As中载流子调
控铁磁性的认识不断深入, 这为基于 (Ga, Mn)As
材料的半导体自旋电子器件的开发和研制奠定了

基础.
在 (Ga, Mn)As中, 基于Zener 平均场模型的

理论研究表明局域Mn离子的自旋与空穴自旋通过
p-d反铁磁交换作用导致Mn离子的铁磁有序. Mn
离子作为受主提供巡游载流子, 这些载流子反过
来又影响材料的铁磁性质 [20]. 这种特点使得 (Ga,
Mn)As 中超快激光诱导的磁化动力学过程与一般
铁磁金属不同. 光生载流子通过p-d交换作用增强
Mn-Mn之间的交换耦合, 这种耦合效应的增强会
导致 (Ga, Mn)As 的光吸收系数强烈依赖于其磁矢
量, 从而导致 (Ga, Mn)As较其他铁磁金属具有非
常强的磁线二向色性 (magnetic linear dichroism,
MLD)效应 [21]. 实际上, 在通常的实验设备几何
配置下, 脉冲线偏振光诱导的 (Ga, Mn)As磁光信
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号响应来自于MLD和极化克尔旋转 (polar Kerr
effect, PKE)效应的叠加, 这使得 (Ga, Mn)As中激
光诱导的磁化进动响应同时包含着平面内和平面

外磁矢量的动力学演化信息; 且不同实验几何配
置下, 平面内和平面外分量的磁光克尔响应强度不
同 [22,23]. 此外, (Ga, Mn)As中不同调控手段 (如改
变光激发波长与功率密度、不同温度与外磁场)下,
由于主导的磁化动力学调控机理不同, 相应的磁光
响应也不同. 例如, 磁矢量在激光热效应或非热效
应机理主导下的磁化进动具有明显不同的光激发

功率依赖. 除了宏观磁矩进动, (Ga, Mn)As中的非
局域载流子和衬底GaAs中的载流子也可能在光激
发下对磁光信号产生重要的影响, 并且这种影响伴
随着磁化进动的整个过程. 因此, 不同调控机理和
各种光激发响应信号共同混合在 (Ga, Mn)As集体
自旋动力学响应中. 这些磁光信号响应有些与磁
有序并不直接相关, 甚至有些信号带有一定程度的
假象. 因此, 在激光诱导 (Ga, Mn)As薄膜材料的
集体自旋超快激发动力学研究中, 如何有效区分来
自不同激发过程的磁光信号, 并根据 (Ga, Mn)As
的本征物理特性合理地拟合磁光克尔响应信号从

而获得其真实动力学演化信息, 是进一步研究探索
(Ga, Mn)As中超快调控铁磁性及其物理机理的重
要前提.

目前常用的针对稀磁半导体 (Ga, Mn)As材
料中超快激光诱导的磁化进动信号的拟合方法

主要包括随时间指数衰减的谐和函数、叠加指

数衰减背底的衰减谐和函数、Landau-Lifshitz-
Gilbert(LLG)方程以及结合MLD和PKE效应的
LLG磁化进动拟合等. 这些方法都在不同侧面反
映了 (Ga, Mn)As中宏观磁化进动演化信息, 但它
们具有不同的拟合优缺点. 根据需要关注的磁化动
力学物理问题的不同, 拟合方法也应该慎重选取.
如何充分利用不同拟合方法的优势, 避免因拟合方
法选择不当导致获取磁化进动信息错误, 是本文所
要讨论的重点.

2 实验装置与样品

我们的实验样品均以 GaAs (001)为衬底, 利
用低温分子束外延方法生长. 样品是Mn掺杂名义
浓度为 3.6%、生长厚度约为100 nm的 (Ga, Mn)As
薄膜. (Ga, Mn)As薄膜经过低温退火处理,以减小
间隙Mn的影响. 样品居里温度为 79 K, 其中的空

穴浓度约为 2 × 1020 cm−3. 我们采用时间分辨的
抽运 -探测磁光克尔技术研究 (Ga, Mn)As 薄膜的
磁化动力学过程. 实验中所用到的美国相干公司掺
钛蓝宝石激光器重复频率为 80 MHz, 激光脉冲宽
度为 150 fs. 实验配置上, 抽运光近垂直激发样品,
而探测光与样品法线的夹角为 30◦. 抽运光的偏振
度可以由 1/4 波片调为左旋圆偏振光或右旋圆偏
振光, 或者通过 1/2 波片调为线偏振光; 探测光采
用线偏极化. 探测光经样品表面反射后, 其磁光信
号被平衡光桥硅探测器接收, 经锁相放大器记录实
时响应. 样品放置在 Janis 氦气闭循环冷头中, 温
度在 7.5 K 至室温连续可调.

3 结果与讨论

常用的超快激光诱导的磁化动力学信号拟合

方法很多, 但根据其所用到的基本拟合函数, 大体
可以分为两类:

1)通过随时间指数衰减的谐和函数对超快激
光诱导的磁化动力学原始响应拟合. 其典型拟合
函数具有余弦函数叠加指数衰减函数的形式, 如
A cos (ωt+ φ) exp (−t/τD), 其中A表示进动幅值,
ω表示进动角频率, t表示时间, φ表示进动初始相
位, τD表示进动的衰减时间. 以此类方法为基础的
拟合可以有多种演变. 例如, 可以使用叠加指数背
底的衰减谐和函数拟合磁光信号

MO =
∑
i

A cos (ωit+ φi) exp (−t/τDi
)

+ [1− exp (−t/τr)] exp (−t/τd) , (1)

其中, i为求和指标, τr和 τd分别为背底弛豫信号上

升和下降时间常数 [24,25].
2)建立在LLG方程基础上的对磁矢量在瞬态

有效场作用下的时间演化动力学拟合. 其典型函
数具有−γµ0 ·M ×Heff形式, 其中γ为磁回旋比,
µ0表示真空磁导率, M为磁矢量, Heff表示有效磁

场. 根据参考文献 [3], 具有磁阻尼过程的磁化进动
LLG拟合方程具有如下形式:

dM/dt =− γµ0 ·M ×Heff

+ α/Ms · (M × dM/dt) , (2)

其中α是磁阻尼系数, Ms是饱和磁化强度, 上式等
号右边第一项描述了磁化进动行为, 第二项描述了
磁阻尼过程.
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图 1 (网刊彩色) 不加外磁场且温度为 8 K时, 利用 775 nm
激光诱导的 (Ga, Mn)As薄膜磁化进动磁光响应和拟合结果
(插图为时间延迟 900—1800 ps范围内局部放大的拟合结果
对比)
Fig. 1. (color online) Temporal profile and fitting results of
magnetization precession response measured at 8 K with
optical excitation of 775 nm without external magnetic
field applied. Inset shows the zoom-in results.

在低温8 K下, 不加外磁场时, 利用波长为775
nm 功率密度为 2.3 µJ/cm2的脉冲线偏振激光诱

导 (Ga, Mn)As薄膜中磁化进动的典型磁光响应如
图 1所示. 首先, 我们使用第一类拟合方法对时间
分辨磁光响应数据进行拟合. 图 1中蓝色曲线是使
用单一频率进行拟合的结果. 容易看出, 用方程 (1)
拟合只能近似拟合实验数据, 在时间延迟 850 ps后
磁化进动无法准确拟合, 这表明单一频率并不能达
到最佳拟合. 为了更好地拟合数据, 我们根据第一
类拟合方法使用多进动频率进行拟合. 图 1中绿色
和红色曲线分别是利用方程 (1)衍生的包含两个和
三个不同频率的拟合结果. 可以看到, 使用两个进
动频率的拟合结果在时间延迟 1200 ps后仍有较大
拟合误差, 而使用三个进动频率才能更好地拟合实
验测量磁化进动的整个过程. 实验测试中我们没
有施加外磁场, 并且采用线偏振光进行激发, 因而
不存在极化电子激发所产生的载流子拉莫尔进动.
根据文献 [3]的总结, (Ga, Mn)As薄膜在脉冲线偏
振飞秒激光的激发下, 聚焦光斑范围内局域晶格温
度和载流子浓度会瞬间升高, (Ga, Mn)As磁晶各
向异性场受到瞬态调控, 这会导致磁矩矢量偏离原
平衡位置从而引发磁化进动. 这种激光诱导的Mn
自旋集体进动模式取决于磁有效场. (Ga, Mn)As
中磁有效场主要包括磁晶各向异性场、p-d交换场
以及外磁场. 由于p-d交换耦合场较弱, 当不加外
磁场时, 磁有效场的变化主要取决于磁晶各向异
性场的调制变化. 而从拟合结果看, 所测量的 (Ga,

Mn)As磁化进动在均匀进动主导的Kittle模基础
上, 似乎还存在其他频率的磁振子模式.
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图 2 利用LLG方程拟合 775 nm 激光诱导的磁化进动磁光
响应信号 (插图为 LLG方程数值拟合得到的 y-z平面内磁矢
量进动轨迹)
Fig. 2. Magnetization precession excited by the linearly-
polarized light of 775 nm. The red solid line is the fitting
result based on LLG equation. Inset shows the preces-
sional motion of magnetization in y-z plane.

为此, 我们进一步采用第二类基于LLG方程
的数值拟合方法分析图 1 所示的磁化进动行为, 对
比分析实际磁化进动是具有单一频率的进动模式

(即均匀进动)还是确实存在多个进动模式？如前所
述, 由于 (Ga, Mn)As中存在很强的MLD效应, 其
磁光响应对探测光偏振方向与磁矢量的夹角非常

敏感, 第一类拟合方法没有对此进行考虑, 因此我
们在第二类拟合方法中将MLD和PKE两种效应
综合考虑进LLG方程进行拟合. 使用第二类拟合
方法获得的拟合结果为图 2中的红色曲线. 与拟合
出多个频率的第一类拟合方法对比, 这种拟合方法
只给出具有一个频率的进动模式. 通过优化面内
与面外磁光响应系数、磁化弛豫时间、有效场及其

动态取向时间演化参数, 结合量子干涉仪 (SQUID)
和铁磁共振技术 (FMR)测量获得的磁性参数如饱
和场、磁晶各向异性场等参数, LLG方程的数值拟
合结果可以同时得出磁矢量在笛卡尔坐标系下三

个分量Mx,My,Mz随时间的演化, 各个分量的进
动情况见图 3 (a), (b), (c). 当考虑面内和面外的不
同磁光响应强度时, 磁矢量各个分量之间的叠加比
例将不再是Mx : My : Mz = 1 : 1 : 1, 而变为1 :
1 : 10 (以775 nm波长激发测量结果拟合为例). 因
为瞬态磁有效场H0与x轴的夹角 θ随时间的动态

变化伴随着磁矢量进动的整个过程, 如图 3 (d)所
示, 故可以将这个磁有效场在x, y, z方向的分量大
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小分别设为H0 cos θ(t), 0, H0 sin θ(t) [4]. 于是, 当
θ发生变化时, x, z方向的磁有效场分量也会随之
发生变化. 如果将面内磁光响应强度 IMLD和面外

磁光响应强度 IPKE的不同数值考虑到磁化进动的

各分量中, 磁矢量进动的磁光信号响应可以表示为

MO =IMLD[Mx (t)−Ms]/Ms

+ IMLDMy (t) /Ms

+ IPKEMz (t) /Ms. (3)
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图 3 (网刊彩色) (a)—(c) LLG微分方程数值拟合计算
所得磁矢量沿 x, y, z方向投影的时间演化动力学响应;
(d) 磁有效场随时间演化曲线
Fig. 3. (color online) (a)–(c) Temporal profiles of the
x−, y−, z− projections of magnetization precession,
respectively; (d) temporal profile of the tilting angle θ

of the effective magnetic field H0.

根据 (3)式, 不同的 IMLD和 IPKE响应强度可

以导致磁化进动各分量产生错位叠加, 使得原来单
一频率模式的磁化进动响应信号, 在拟合中产生多
个进动模式的假象, 而实际的三维磁矢量进动仍

然是单一频率的均匀进动模式. 通过LLG方程拟
合, 我们可以得到磁矢量的三维进动轨迹 (见图 4 ),
它是将x-y, y-z, x-z平面进动轨迹矢量叠加的综合
结果.
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图 4 (网刊彩色) LLG方程数值拟合计算得到的磁矢量
三维空间进动轨迹

Fig. 4. (color online) Three dimensional trajectory of
magnetization precession numerically fitted by LLG
equation.

需要指出的是, 图 1中使用的拟合函数 (1), 在
实际数据拟合操作中对于非振荡信号背底的拟合

有多种形式的演变, 应根据实验数据曲线的特点
选取拟合函数. 第一类拟合方法中的非振荡信号
通常被称为脉冲背底信号 (pulse-like background
signal), 这种背底信号一般被认为与磁化进动行为
无关. 当激光能量低于 (Ga, Mn)As带边激发时,因
为所有与载流子相关的磁化动力学响应被强烈减

弱, 并且光激发导致的电子极化响应信号消失 [25],
这时脉冲背底信号并不显著. 图 5为用小于 (Ga,
Mn)As带边的 865 nm波长激光诱导的磁光信号.
可以看到, 在低于带边激发下, 与磁化进动响应无
关的背底影响 (如载流子非辐射复合)不存在, 因而
可以使用第二种基于LLG微分方程的拟合方法对
实验数据进行拟合, 这种拟合可以直接体现集体
自旋进动过程, 而不会涉及载流子弛豫等效应. 通
过这种拟合可以获得动态有效磁场相对于x 轴角

度 θ的变化, 可以反映磁矢量准平衡位置的倾斜和
动态取向的变化. 需要注意的是, 这种拟合虽然可
以直观地分析集体磁化进动, 但由于在高于 (Ga,
Mn)As带边激发的情况下整个动力学信号伴随着
载流子的复合过程, 载流子所携带的重要信息在第
二类拟合中不能被充分体现.
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图 5 温度 8 K, 不加外磁场时, 利用 865 nm激光诱导的
磁化进动磁光响应和LLG方程拟合结果
Fig. 5. Magnetization precession in (Ga, Mn)As ex-
cited by the linearly-polarized light at 865 nm and 8
K. The red solid line is the fitting result based on LLG
equation.

通常, 高于 (Ga, Mn)As带边激发的磁化动力
学磁光响应信号中伴随有较强的脉冲背底信号, 且
这些背底信号并不完全来自于磁有效场的偏转. 例
如, 在高于 (Ga, Mn)As带边的 785 nm线偏光激发
下, 从 8 K到80 K的变温测试中, 呈指数衰减的背
底信号一直存在, 甚至在远超过居里温度的 120 K
时依然很明显. 另外, 在平面内施加外磁场并利用
左旋和右旋偏振光分别激发样品时, 磁光克尔信
号表现出了明显的极化依赖响应, 见图 6 . 根据拟
合获得的进动频率与外磁场的依赖关系, 我们得
到有效 g因子为 0.44, 即为GaAs电子有效 g因子,
因此可以确定这种极化依赖的进动响应来自极化

电子的拉莫尔进动. 由于 785 nm波长的激光可以
穿透 (Ga, Mn)As层到达GaAs衬底层, 这种极化
依赖的信号响应可能来自于 (Ga, Mn)As也可能来
自于GaAs层的极化电子 (激光穿透深度估算约为
0.6—1.0 µm). 除了低温下高于 (Ga, Mn)As带边
激发的磁光响应中存在与磁化进动无关的载流子

响应外, 超快激光诱导的磁光信号还可能受到其他
因素的影响. 低温外延生长的 (Ga, Mn)As中大量
存在的AsGa缺陷和杂质形成的中间带隙都会对电

子俘获时间产生较大影响 [26], 因而在有外磁场或
变温情况下对光激发诱导的 (Ga, Mn)As 磁化进动
的讨论应该谨慎使用第二类拟合方法, 避免使用单
一拟合方式导致对某些物理过程的忽视.

第一类拟合方法拟合的是整体的磁光动力学

响应, 其优点是在考虑光激发载流子动力学过程的
同时, 拟合集体磁化动力学过程. 但是由于这种拟
合中没有定量区分磁光信号中MLD和PKE分量

的响应, 综合拟合结果容易造成多个进动模式的假
象. 通过第二类拟合方法得到的是在拟合出磁矢量
三维各分量进动情况后, 再按平面内与平面外的不
同磁光响应强度比例叠加的磁化进动结果. 尽管第
二类拟合方法在LLG方程基础上直接地体现了磁
化进动的动态过程, 但动态磁矢量的初始方向和初
始演化方向是通过参数最优化拟合给出的. 在激光
激发样品前, 易轴的方向由样品的磁晶各向异性场
决定, 虽然可以通过超导量子干涉仪确定出磁矢量
大致的初始位置, 但较难精确地确定磁矢量的初始
取向. 因此, 使用第二类拟合方法最优化参数拟合
后的结果不能精准地描述磁化进动的初始状态, 而
且这种方法也没有考虑光激发载流子可能参与的

动力学过程. 综上所述, 两类拟合方法应结合实验
测量配置和实际的研究对象联合使用, 避免单一拟
合方法带来的弊端.
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图 6 (网刊彩色)在平面内 773 mT外磁场 (沿 [11̄0]晶
向)下, 8 K温度时分别利用 785 nm的左圆和右圆偏振光
激发 (Ga, Mn)As薄膜所获得的磁光响应信号 (插图为拟
合获得的进动频率随外磁场的变化)
Fig. 6. (color online) Time-resolved MOKE response
obtained by the left- and right-polarized light excita-
tions at 785 nm at 8 K under the external magnetic
field of 773 mT applied along [11̄0] axis. The inset
shows the precession frequency as a function of the
external magnetic field.

4 结 论

(Ga, Mn)As薄膜中超快激光诱导的自旋激发
即融合了铁磁薄膜和半导体材料中的一些共性, 又
具有其独特的物理性质和操控手段. 本文针对分子
束外延 (Ga, Mn)As薄膜中激光诱导的超快磁化动
力学过程的磁光响应信号拟合方法进行了讨论, 对
比了不同拟合方法的优缺点, 提出了根据实际情况
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有效选取拟合函数的方法. 值得注意的是, 通过时
间分辨磁光克尔效应测量得到的薄膜宏观磁化动

力学响应包含有面内和面外磁光响应的综合信息.
其中, 由于 (Ga, Mn)As薄膜具有很强的面内磁光
响应, 使得在以指数衰减的谐和函数为基础的动力
学信号拟合中可能出现多个频率的进动模式. 当实
验测量在没有外磁场且在低于带边能量的激发条

件下, 这种多频率进动模式基本可以判断为拟合中
出现的假象. 通过与LLG方程数值拟合的微分解
进行对比, 这种多模式假象问题可以予以排除. 而
当实验测量在高于带边能量下激发时, 光生极化载
流子会产生较强的脉冲背底信号, 并且来自光激发
载流子的响应对外磁场具有较强的依赖, 这使得通
过LLG方程很难对整体的磁光克尔响应进行拟合.
另外, 在精确进行LLG方程数值拟合计算时, 需要
注意通过稳态磁光测量确定MLD和PKE的相对
贡献. 选择使用适当的拟合方法, 可以为深入分析
和理解 (Ga, Mn)As薄膜中激光诱导磁化动力学过
程提供参考, 有助于正确理解超快光场调控铁磁参
量的物理机理, 为以稀磁半导体材料为基础的新型
自旋电子器件研制奠定基础.

衷心感谢日本东京工业大学Hiro Munekata教授小

组无偿提供他们对 (Ga, Mn)As材料开发的LLG方程拟

合程序并对程序进行了培训, 这为我们进一步正确拟合

和分析数据提供了帮助. 同时, 感谢美国圣母大学物理

系Xinyu Liu与 Jacek K. Furdyna教授提供高质量 (Ga,

Mn)As 样品.
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Abstract
Laser-triggered magnetization dynamics for diluted magnetic semiconductor (Ga, Mn)As has drawn great attention

in recent years, aiming at studying the ultrafast manipulation of collective spin excitations towards spintronic information
processing. In this work, different fitting methods for time-resolved magneto-optical Kerr effect (TR-MOKE) study of
the laser-triggered magnetization dynamics in a diluted magnetic semiconductor (Ga, Mn)As are analyzed and compared.
It is known that the exponentially damped cosine harmonic function and the numerical simulation based on Landau-
Lifshitz-Gilbert (LLG) equation are usually applied to fit the laser-induced magnetization dynamics from TR-MOKE
measurements. Under the specified experimental conditions, it is sometimes hard to fit the TR-MOKE response well
with single-mode uniform precession by using the exponentially damped cosine harmonic function. Although the fitting
with multiple precession frequencies may usually show much better fitting results, the numerical simulation based on
LLG equation reveals that the multi-frequency precessional modes are caused by the superposition of three-dimensional
trajectories of magnetization precession with different contributions from the in-plane and out-of-plane magneto-optical
response in (Ga, Mn)As. Thus, the multi-frequency precessional modes obtained by adopting the fitting method with
exponentially damped cosine harmonic function could be the fake ones. Meanwhile, it is important to note that though
the LLG equation can be used to fit the macroscopic magnetization precession well with single frequency, the contribution
of pulse-like background response from photo-generated polarized carriers at the above-bandgap excitation is strongly
superimposed on the magnetization precession response, and the pulse-like background response cannot be described
by LLG equation. Thus one should be cautious of applying LLG equation only to fit the entire TR-MOKE signal,
especially when the excitation energy is above the band gap of (Ga, Mn)As. One may combine both fitting methods,
namely, fitting with the exponentially damped cosine harmonic function and the LLG simulation by considering both
the in-plane and out-of-plane magneto-optical response of (Ga, Mn)As film in order to properly fit the laser-triggered
magnetization dynamic response from TR-MOKE measurements. The proper handling of fitting methods helps to
extract the dynamic magnetic parameters correctly and to further understand the physical mechanisms for triggering
the ultrafast manipulation of collective spin dynamics. This is fundamentally important for developing novel spintronics
based on diluted magnetic semiconductor (Ga, Mn)As.

Keywords: magnetization dynamics, (Ga, Mn)As, time-resolved magneto-optical Kerr effect (TR-
MOKE)
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