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理解铁磁异质结构中由超快激光诱导的自旋动力学, 对基础理论研究和未来自旋电子器件的发展都具

有重要意义. 本文将光泵浦-太赫兹发射 (OPTE)光谱技术与微观三温模型 (M3TM)相结合, 建立了一种简单

高效的超快自旋动力学表征方法. 通过该方法实现了对典型 Pt/CoFeB/Ta/SiO2 铁磁异质结构中超快自旋动

力学的定性与定量表征. 在实验中观测到磁化动力学的多个特征阶段: 首先是在小于 0.2 ps时间尺度内发生

的磁化快速淬灭过程, 随后出现两个分别由电子-声子与自旋-声子相互作用主导的不同磁恢复阶段. 此外, 通

过M3TM确定了随泵浦能量密度变化的电子-声子耦合系数及晶格弛豫时间, 结果证明这些参数对磁化恢复

动力学过程起主导作用. 该实验结果进一步加深了在超快时间尺度下对自旋与电荷输运基本机制的理解, 也

为后续精准调控超快自旋动力学行为提供了重要依据.
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 1   引　言

1996年, 自 Beaurepaire等 [1] 首次报道飞秒激

光激发下铁磁镍薄膜在数百飞秒时间尺度内发生

显著退磁以来, 超快退磁已发展为凝聚态物理与自

旋电子学领域的核心前沿方向之一 [2–6]. 在超快激

发后的亚皮秒至皮秒时间尺度内, 初始退磁过程主

要由激光激发引起的电子系统快速升温所驱动, 随

后通过多种散射与耦合机制实现角动量从自旋系

统向声子系统的转移 [7–11].

退磁时间通常反映自旋相关散射过程的特征

时间尺度. 而在皮秒甚至更长时间范围内, 磁恢复

过程主要由角动量耦合机制主导 [12,13]. 不同耦合机

制的相对贡献取决于材料组成、层状结构、界面特

性以及激发条件等因素 [14–16]. 在铁磁 (FM)/非磁
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(NM)异质结构中, 自旋角动量还可通过额外的界

面机制耗散, 进而影响自旋泵浦 [17]、自旋记忆损

失 [18]、Rashba耦合效应 [19]、双磁振子散射 [20] 以及

界面能带杂化 [21] 等过程. FM/NM异质结构中的

超快自旋动力学为新一代高速数据存储与信息处

理技术的发展提供了重要途径 [22–26].

为研究激光诱导的超快磁化动力学, 科研人员

已发展出多种时间分辨实验技术, 分别针对自旋、

电子与声子等自由度 [27,28]. 其中, 时间分辨磁光克

尔效应 (TR-MOKE)[1,29–32] 与磁性诱导的二次谐波

产生 (MSHG)[33,34] 主要对磁有序与自旋动力学敏

感; 时间分辨双光子光电子发射 [35,36]、时间分辨

X射线磁圆二色性 (XMCD)[37,38] 以及太赫兹发射

光谱 [39–42] 则能同时对载流子与自旋动力学响应.

近年来发展起来的光泵浦-太赫兹发射 (OPTE)

技术为研究超快自旋动力学提供了新的实验手段,

已成功应用于 FeRh中的反铁磁-铁磁相变 [43,44]、

W/CoFeB/Pt异质结构中的非线性磁响应 [45]、Fe

中的超快退磁过程 [46] 以及 Co/Pt与 TbCo/Pt中

的光能量依赖退磁行为 [47]. 本研究利用 OPTE技

术成功拓展了超快太赫兹磁测量的时间探测窗

口 [46], 实现了对亚皮秒至数十皮秒时间尺度内不

同瞬态磁化分量的分辨. 但目前 OPTE技术尚未

实现对电子-声子与自旋-晶格耦合动力学的同时探

测, 且无法获取超快磁化强度的绝对值. 事实上,

这一问题通常需要通过实验结果与理论模型的结

合共同完成.

为从理论上描述激光诱导的超快退磁过程,

Koopmans等 [48] 提出的微观三温度模型 (M3TM)

已被证实能够重现激光诱导的退磁现象, 并基于自

旋翻转散射机制模拟电子自旋无序 [49].  该模型

包括电子、晶格和自旋子系统, 同时引入了 Elliott-

Yafet型自旋翻转概率 [50,51]. 另一方面, 超扩散自

旋电流也已被证实在金属薄膜及多层结构的退磁

过程起着关键作用 [52,53]. 近期的量子输运理论研究

表明, 太赫兹辐射不仅来源于非磁层中产生的电荷

电流, 还包含由于退磁过程在铁磁层内部产生的额

外电荷电流贡献 [54–56].

CoFeB作为一种具有重要技术应用价值的材

料, 具备高自旋极化率、在磁隧道结铁磁电极结构中

表现出大的隧道磁阻效应以及较低的本征吉尔

伯特阻尼等特性 [57]. 本文结合光泵浦-太赫兹发射

(OPTE)光谱与微观三温模型 (M3TM),  对 Pt/

CoFeB/Ta/SiO2 异质结构中的超快自旋动力学展

开了系统研究. 实验上, 采用无损全光双泵浦太赫

兹发射光谱技术探测超快退磁和自旋弛豫过程. 理

论上, 我们引入含特定有效参数的微观 M3TM模

型, 对自旋动力学实验数据实现了良好的定量拟

合, 研究结果成功分辨出亚皮秒至数十皮秒时间尺

度内瞬态磁化的不同分量. 铁磁异质结 THz辐射

源在通信、光谱及成像等领域具有潜在的应用价

值 [58–61].

 2   样品制备

实验中所用多层结构 Pt(2 nm)/CoFeB(2 nm)/

Ta(2 nm)通过直流/射频磁控溅射在单晶 SiO2
基底上于室温条件下沉积制备. 沉积过程中, 系统

本底真空度为 3 × 10–8 Torr (1 Torr = 1.33322×

102 Pa), 其中 Pt/CoFeB 层采用 10 W直流功率,

Ta层采用 15 W功率, 在 7 mTorr氩气氛围下进

行. 为保证薄膜厚度的均匀性, 沉积过程中基底以

5 rad/min持续旋转. 薄膜生长完成后, 在无外磁

场条件下对样品进行 250 ℃, 60 min的原位真空

退火处理.

 3   实验方法

t

Epeak

如图 1(a)所示, 实验中采用线偏振飞秒激光脉

冲 (中心波长 800 nm, 脉宽 35 fs, 重复频率 1 kHz).

激光束首先通过第一分束器分为泵浦光与探测光

两部分, 其中泵浦光进一步经第二分束器分为两束

独立的泵浦脉冲 (Pump1与 Pump2). 当机械斩波

器置于两个分束器之间时, 可对 Pump1或 Pump2

进行选择性调制, 实现对样品 Pt/CoFeB/Ta的激

发并产生太赫兹辐射. 产生的太赫兹信号通过两个

离轴抛物面镜进行收集并聚焦至 1 mm厚度的电

光晶体 ZnTe上. 基于电光采样原理, 通过调节探

测光路径中的延迟线 Delay1, 可以精确控制泵浦

脉冲与探测脉冲之间的时间延迟  , 从而获取样品

太赫兹发射的时域波形. 当斩波器置于 Pump1光

路中时, 仅信号泵浦 Pump1被调制, 而 Pump2作

为控制脉冲用于诱导样品中的超快退磁过程. 为确

保提取信号反映的是由先到达的控制脉冲所引起

的瞬态调制效应, 我们调节延迟电机固定在太赫兹

信号峰值  位置. 在此条件下, 当控制脉冲引发
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∆t

±

样品退磁时, 由信号泵浦产生的太赫兹发射与样品

磁化强度呈正相关关系 [44], 可以有效测量控制脉

冲引起的太赫兹峰值变化. 通过调节控制脉冲光路

中的延迟线 Delay2, 改变信号脉冲与控制脉冲之

间的相对延迟  . 通过监测信号光路产生的太赫

兹发射在控制脉冲作用下的调制行为, 即可以观测

样品的超快自旋动力学过程. 为保证较高的信噪

比, 两束激光均聚焦于样品表面, 形成约 5 mm直

径的光斑; 同时, 通过电磁铁施加   200 mT的面

内磁场, 使样品保持在饱和磁化状态. 所有实验均

在室温环境下进行.

∆t

(
∆Epeak(∆t)

Epeak

) (
∆M

M
(∆t)

)

图 1(b)展示了双泵浦脉冲与 FM/NM异质结

构的相互作用过程. 先通过调节信号与控制泵浦之

间的时间延迟  , 实现对瞬态磁化响应的调控与分

辨. 再通过监测太赫兹发射峰值幅度的归一化变化

 , 追踪超快自旋动力学过程  ,

包括初始退磁过程及后续磁化恢复过程.  根据

Bonetti等 [62] 的计算结果, CoFeB对太赫兹辐射

的趋肤深度约为 1 μm, 显著大于薄膜厚度, 证实太

赫兹透射分布在样品整个厚度范围内均匀.

 4   结果与讨论

+ −

在开展基于 OPTE的超快自旋动力学研究之

前, 首先对 Pt/CoFeB/Ta异质结构的太赫兹发射

性能进行表征. 在未引入控制泵浦脉冲的条件下,

对样品进行面内磁场下的太赫兹发射光谱测量.

图 1(c)给出了在外加磁场  H 与  H 条件下测得

的太赫兹发射信号, 该信号对磁化的面内分量高度

敏感. 两组信号呈现出反对称的时间演化特征: 当

磁场方向反转时, 太赫兹信号的极性随之翻转, 而

幅值与波形几乎保持不变. 这一特征响应证实磁化

方向是决定太赫兹辐射符号的主要因素, 与逆自旋

霍尔效应 (ISHE)主导的自旋-电荷转换过程中电

偶极辐射的极性规律高度一致 [63,64]. 相同样品的详

细研究结果已在文献 [65]中给出, 进一步验证了该

结论.

Epeak Δt
图 1(d)展示了通过 OPTE测量获得的太赫兹

发射峰值电场 (  )随时间延迟  的演化关系.
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图 1    实验光路原理示意及实验结果　(a)外加磁场条件下双光束 OPTE光谱系统示意图; (b)具有可调时间延迟   的双泵浦

脉冲驱动 FM/NM异质结构的激发示意图; (c) Pt/CoFeB/Ta/SiO2 在  条件下的太赫兹发射信号; (d)对应的归一化超快OPTE

信号, 控制脉冲与信号脉冲的泵浦能量密度分别为 0.23 mJ/cm2 和 0.6 mJ/cm2

Δt
±H

Fig. 1. Schematic diagram of the experimental optical setup and measurement results under an applied magnetic field: (a) Schemat-

ic illustration of the dual-beam OPTE spectroscopy setup under an external magnetic field; (b) excitation scheme of the FM/NM

heterostructure driven by two pump pulses with a tunable delay    ; (c) THz emission signal and (d) normalized ultrafast OPTE

signal  from  Pt/CoFeB/Ta/SiO2  under    ;  the  pump  fluences  for  control  and  signal  pulse  are  0.23 mJ/cm2  and  0.6 mJ/cm2,

respectively.
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+ − Epeak(Δt)

Epeak(Δt)

在  H 与   H 两种磁化取向下,    信号表

现出符号相反但时间演化几乎一致的特征. 在零延

迟附近出现快速下降, 随后在较长时间尺度上逐渐

恢复. 初始快速下降对应于飞秒激光诱导的超快退

磁过程, 而后续恢复过程反映了电子-自旋-晶格耦

合系统的热化动力学. 上述结果表明, 通过监测

(  ) 可以实现对退磁过程以及快、慢恢复

过程的分辨, 验证了 OPTE技术在研究超快自旋

动力学方面的可行性.

∆Epeak(Δt)
Epeak

为深入研究实验观测结果的物理机制,  对

Pt/CoFeB/Ta异质结构开展了不同控制泵浦能量

密度下的 OPTE测量. 图 2(a)给出了不同泵浦能

量密度条件下的  动力学曲线. 如图 2(b)
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图 2    Pt/CoFeB/Ta/SiO2 控制脉冲能量密度依赖实验测量及其拟合结果　(a)在不同控制泵浦能量密度 (0.15—0.46 mJ/cm2)

条件下测得的 Pt/CoFeB/Ta/SiO2 样品的 OPTE信号, 其中信号泵浦能量密度固定为 0.6 mJ/cm2; (b)   的峰值随控

制泵浦能量密度的变化; (c)退磁时间   、(d)快速恢复时间   及 (e)慢恢复时间   随控制泵浦能量密度的变化. 虚线为线性拟

合结果, 误差棒表示由拟合函数得到的标准偏差.

∣∣∣∣∣∆Epeak(Δt)
Epeak

∣∣∣∣∣
τm τf τs

Fig. 2. Experimental measurements and fitting results of the fluence-dependent response in Pt/CoFeB/Ta/SiO2: (a) The measured

OPTE signals for Pt/CoFeB/Ta/SiO2 samples under various control pump fluences ranging from 0.15 to 0.46 mJ/cm2, while keep-

ing the signal pump fluence fixed at 0.6 mJ/cm2; (b) the maximum value of     as a function of control-pump fluence;

(c) demagnetization time    ,  (d) fast recovery time     and (e) slow recovery time     as functions of the control-pump fluence.

The dashed lines are linear fits. The error bars are the standard deviation calculated from the fitting function.
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∣∣∣∣ΔEpeak(Δt)
Epeak

∣∣∣∣

∆Epeak(Δt)
Epeak

所示,   的最大值随控制泵浦能量密度

的增大而显著增大: 当泵浦能量密度由 0.15 mJ/cm2

提高至 0.46 mJ/cm2 时, 其最大值由约 25%增至

约 58%. 这一结果表明, 提高控制泵浦能量密度会

增强超快退磁幅度. 需要指出的是, 尽管退磁幅值

随能量密度变化, 其动力学曲线的整体形状基本保

持不变. 所有测量结果均呈现出典型的三阶段演化

特征: 首先为亚皮秒时间尺度内的超快磁化骤降,

其次为皮秒尺度内的快速恢复过程, 最后为延伸至

更长时间尺度的缓慢弛豫过程. 为定量描述实验中

观测到的  动力学行为, 本文采用包含退

磁与磁化恢复过程的双指数唯象模型对实验数据

进行拟合 [46]: 

∆Epeak(Δt)
Epeak

=

[
1-erf

(
−2 ln (2)

Δt
τm

)]

×
[
(A−B) exp

(
− Δt

τf

)
+B exp

(
− Δt

τs

)
+C

]
, (1)

τm

τf

τs τf

τs

其中, 参数 A 与 B 分别表征快速恢复前后的退磁

幅值,   为超快退磁时间常数. 等号右侧第二个方

括号内的表达式代表发生在不同时间尺度上的磁

化恢复过程, 由快速恢复时间常数  和慢速恢复时

间常数  表征. 其中,   主要归因于电子-声子耦合

过程 [66], 而   则对应自旋角动量与晶格之间的交

换过程 [67,68], 两者反映了不同物理机制在磁化弛豫

中的作用.
∆Epeak(Δt)

Epeak

τm

τm

τm

±
τm

  曲线可通过 (1)式实现良好拟合,

如图 2(a)中黑色实线所示. 为便于比较, 不同曲线

在纵向进行平移处理. 通过拟合过程可以提取各特

征时间常数. 图 2(c)给出了不同泵浦能量密度下

获得的退磁时间  . 结果表明, 退磁时间随泵浦通

量的变化极小, 平均退磁时间  ~0.18 ± 0.02 ps.

该结果与已有报道相近, 例如磁隧道结 CoFeB/

MgO/CoFeB的退磁时间为 0.090—0.120 ps [69]、TR-
MOKE测量的 L10-FePt薄膜退磁时间为 0.20 ps[70],

以及双色泵浦-探测技术测得的 [Co/Pt]3 多层膜退

磁时间为 0.16 ps[71]. 对于 3d铁磁金属而言, 诱发

超快退磁的物理机制通常归因于磁振子的非相干

激发 [72,73]. 需要指出的是, 本工作中 CoFeB异质结

构的  明显快于文献 [46]中 12 nm厚 Fe薄膜的

(0.37  0.02) ps. 该结果表明, Ta与 Pt层具有强

自旋-轨道耦合, 能够促进自旋输运并降低   , 证

实了 FM/NM异质结构中自旋电流的产生及其高

效输运. 此外, FM/NM 界面处的电子散射还可引

入额外的界面声子发射通道, 同时自旋-轨道耦合

强度的增强也可能提高自旋翻转概率.

τf τs τf

± ±

τf(F )

τs ±
±

在超快退磁过程之后, 电子与自旋子系统通过

电子-声子及自旋-声子耦合向晶格子系统传递能

量. 自旋系统的冷却会抑制退磁并导致部分磁化恢

复. 图 2(d), (e)分别给出了随控制泵浦能量密度

变化的  与  . 随着控制泵浦能量密度增大,   值

由 (0.25  0.05) ps增至 (1.21  0.05) ps. 如图 2(d)

所示,  与此前研究的 Fe单层相比 ,  Pt/CoFeB/

Ta多层结构中  的斜率更大, 表明非磁层在决

定电子-晶格耦合强度方面起到了重要作用. 图 2(e)

显示, 自旋-声子相互作用的时间常数  为 (4.35 

1.67)—(15.94  2.17) ps, 与 CoFeB/MgO/CoFeB

体系中的研究结果一致 [68]. 需要指出的是, 自旋-晶

格弛豫过程能量尺度由面内磁晶各向异性能量决

定 [74], 其时间常数可表示为 

τs =
1

AθD (T ) |Eaniso|2
, (2)

AθD(T ) |Eaniso|
AθD(T )

|Eaniso|
τs

其中,   描述声子布居数,   为磁各向异

性能量.   的瞬态变化与声子产生相关, 该过

程发生在更慢的时间尺度上, 因此在本研究的时间

区间内可忽略不计. 随着控制泵浦能量密度增大,

会增强自旋涨落, 导致  减小. 这也解释了在

较高泵浦能量密度下观测到的  更慢的原因, 可归

因于瞬态磁各向异性能的减弱.

为理解实验中观测到的磁化恢复过程, 图 3(a)

给出了由 Beaurepaire等 [40] 提出的三温模型 (3TM).

该模型假设存在自旋、晶格、电子 3个热库, 三者

通过电子-声子、电子-自旋和自旋-晶格耦合实现能

量交换, 自旋热库温度的变化对应角动量的损失,

但该模型无法解释子系统间的角动量输运过程. 相

比之下, 图 3(b)所示的微观三温模型 (M3TM)不

包含直接的自旋-晶格耦合项, 而是认为自旋通过

声子的吸收或发射实现自旋翻转. 因此, 本文采用

基于 Elliott-Yafet 散射机制的 M3TM模型 [48], 该

模型包含自由电子 (e)、声子 (p)和自旋 (s)激发

3个部分. 在理论处理上, 为简化分析我们忽略自

旋比热, 并将电子气体近似为瞬时热化系统. 考虑

到薄膜厚度远小于探测尺度, 可将模型简化为一维

情形, 从而得到描述电子与声子子系统温度演化的
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耦合微分方程组 [48,75,76]: 

Ce(Te)
∂Te

∂t
= κ

Te

Tp
∇2Te −Gep(Te −Tp)+S(z, t), (3)

 

Cp(Tp)
∂Tp

∂t
= Gep(Te − Tp) +

Cp(Ta − Tp)

τa
, (4)

 

dm
dt

= Rm
Tp

TC

[
1−m coth

(
mTC

Te

)]
, (5)

Te Tp Ce Cp

Ce(Te) = γeTe γe =

其中,   与  分别表示电子与声子温度,   与 

为电子和声子对应的热容. 在 (3)式中 , 采用线

性近似  ,  其中材料相关参数  
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图 3    微观三温度模型理论与实验数据拟合　(a)三温模型和 (b)微观三温模型示意图, 其中电子可通过电子-声子散射过程向

晶格传递角动量并实现自旋翻转; (c)在不同控制脉冲能量密度下, 电子与声子温度的全时间及初始时间窗口演化, 其中实线表

示电子温度, 虚线表示声子温度 ; (d)不同泵浦能量密度下归一化磁化强度   的时间演化 ; (e)在激发能量密度为

0.46 mJ/cm2 条件下   的超快演化过程, 黑色实线为基于方程 (3)—(5)对实验数据进行的非线性拟合结果; (f)由M3TM 模型拟

合得到的电子-声子耦合常数   与晶格弛豫时间   随控制泵浦能量密度的变化

m = M/MS

Gep τa

Fig. 3. Microscopic three-temperature model theory and fitting results of the fluence-dependent experimental data: Illustration of (a)

three temperature model and (b) microscopic three temperature model, where an electron can change its spin by transferring angu-

lar momentum to the lattice through an electron-phonon scattering process; (c) the full-time and initial-time windows of electron

and phonon temperatures dynamics under varying control-pulse fluences, where the solid lines represent the electron temperature,

while the dashed lines denote the phonon temperature; (d) the temporal evolutions of the magnetization change normalized to the

saturation magnetization   , with varied pump fluence; (e) the ultrafast evolution of the m as a function of time for ex-

citation fluence of 0.46 mJ/cm2, where the black solid line represents the nonlinear fit corresponding to the experimental data, based

on Eqs. (3)–(5); (f) best-fit values of    and    obtained from the M3TM model for different control-pump fluences.
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700 J·m−3·K−2 κ

Gep S(z, t)

∇
z

Cp Cp = 2.7× 106 J·m−3·K−1

Ta τa

m = M/MS

MS TC

 
[77]; 电子热导率采取 Fe的数值   =

80 W·m–1·K–1 [78].   为电子-声子耦合常数,  

表示具有高斯分布的激光能量项,    表示沿穿透

深度  的偏微分算子. 在 (4)式中, 假设声子比热

 与温度无关,   ; 环境温

度  与晶格弛豫时间   用于描述晶格冷却过程.

在 (5)式中, 归一化磁化强度定义为   ,

其中  为 0 K下的饱和磁化强度,    为居里温

度, R 为表征退磁速率的材料参数.

Te Tp

TC

Ta

Te Tp

m

R = 4 ps−1

Gep τa

Gep

基于方程 (3)—(5), 计算得到了不同激光能量

密度激发下  与   的时间演化, 如图 3(c)所示.

在数值模拟中, 当激发能量密度为 0.46 mJ/cm2

时, 电子温度峰值可达约 643 K, 逐渐接近 Fe的居

里温度 (  = 1043 K); 而晶格系统则通过电子-声

子耦合在皮秒时间尺度内升温. 如图 3(c)插图所

示, 电子温度的衰减与声子温度的上升由两者之间

的耦合强度决定. 随后, 在热耗散项作用下, 两者

均逐渐衰减至环境温度  . 模拟结果表明, 超快退

磁行为来源于  与  的时间演化过程. 图 3(d)所

示为不同激发能量密度下归一化磁化强度  的时

间演化. 在使用方程 (3)—(5)进行拟合时, 通过固

定退磁参数  , 并将电子-声子耦合常数

 与热扩散时间常数   作为可调参数对实验数

据进行拟合. 图 3(e)给出了控制泵浦能量密度为

0.46 mJ/cm2 时的拟合结果, 结果表明 M3TM模

型能够很好地再现实验结果, 剩余能量密度下的拟

合见图 4. 图 3(f)展示了不同泵浦能量密度下  

τa Gep

5.2× 1017 7× 1017 W·m−3·K−1

5.5× 1017 W ·m−3 · K−1 6×
1017 W·m−3·K−1 τa

与  的变化关系, 随着泵浦能量密度增大,    由

 增至   ,  这与文献报

道 CoFeB的  
[76] 和Co的 

 
[79] 数值一致 . 此外 ,    随控制泵

浦能量密度从 0.15 mJ/cm2 增至 0.46 mJ/cm2 而

增大. 该结果表明在磁化恢复过程中, 自旋翻转主

要通过吸收声子实现并受到电子-声子耦合强度的

调控.

 5   结　论

本研究提出了一种光泵浦-太赫兹发射 (OPTE)

方法, 实现了在室温条件下对光激发 Pt/CoFeB/

Ta异质结中超快磁化动力学和自旋输运的探测.

该方法能够有效区分不同自旋动力学过程, 观测

约 0.18 ps的超快退磁过程, 以及随后在约 1 ps和

数皮秒时间尺度上的电子-自旋向晶格的能量转移

过程. 研究结果强调了层间角动量输运在退磁动力

学中的关键作用, 表明了 OPTE光谱技术成为优

化磁光数据存储介质及太赫兹辐射器件的重要实

验平台.
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Abstract

In  this  study,  we  systematically  investigate  the  ultrafast  spin  dynamics  and  underlying  physical

mechanisms of  Pt/CoFeB/Ta/SiO2  ferromagnetic heterostructures at room temperature by using femtosecond

laser-based  dual-pump optical  pump–terahertz  emission  (OPTE)  spectroscopy  combined  with  the  microscopic
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three-temperature  model  (M3TM).  This  integrated  approach  enables  the  qualitative  characterization  and

quantitative analysis of ultrafast magnetization dynamics, serving as a simple and efficient strategy for probing

spin–charge  coupling  in  magnetic  heterostructures.  The  time-resolved  OPTE  measurements  clearly  resolve  a

three-stage ultrafast  magnetization evolution process:  ultrafast  demagnetization within a sub-0.2 ps timescale,

followed by two distinguishable magnetization recovery stages dominated by electron-phonon and spin-phonon

interactions,  respectively.  Quantitative  analysis  demonstrates  that  the  demagnetization  time  is  nearly

independent of the control pump fluence and is significantly shorter than that of single-layer Fe films reported

in  our  previous  work.  This  accelerated  demagnetization  is  attributed  to  the  introduction  of  Ta  and  Pt

nonmagnetic layers, which strongly enhance spin-orbit coupling and promote efficient interlayer spin transport

and  angular  momentum transfer.  Moreover,  increasing  the  pump fluence  intensifies  spin  fluctuations,  reduces

transient magnetic anisotropy, and thus slows the spin-phonon relaxation process. By quantitatively fitting the

experimental  dynamics  with  the  M3TM,  we  extract  key  kinetic  parameters,  including  the  electron-phonon

coupling  constant  and  lattice  relaxation  time.  Both  parameters  show  a  monotonic  increase  with  rising  pump

fluence,  revealing  higher  efficiency  of  energy  transfer  from  the  electronic  subsystem  to  the  lattice  subsystem

under  stronger  photoexcitation.  These  results  highlight  the  crucial  role  of  interlayer  angular  momentum

transport in ultrafast demagnetization dynamics. This study not only deepens the fundamental understanding of

ultrafast  spin  and  charge  transport  mechanisms  in  ferromagnetic  heterostructures  but  also  provides  essential

experimental  benchmarks  and  theoretical  guidance  for  the  design  and  optimization  of  high-performance

magneto-optical storage and terahertz emission devices.

Keywords: ferromagnetic  heterostructures,  optical  pump-THz  emission,  ultrafast  spin  dynamics,  electron-
phonon coupling, microscopic three-temperature model
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