
真 空 科 学 与 技 术 学 报
CHINESE JOURNAL OF VACUUM SCIENCE AND TECHNOLOGY

第41卷 第9期
2021年9月

二维磁性材料与自旋系统研究进展
周秀诚 周 鹏*

（复旦大学微电子学院 专用集成电路和系统国家重点实验室 上海 200433）

Advances in Two-Dimensional Magnetic Materials and Spintronic Systems

ZHOU Xiucheng, ZHOU Peng*
(State Key Laboratory of ASIC and System, School of Microelectronics, Fudan University, Shanghai 200433, China)

Abstract Spintronic systems, where spin replaces charge, are known for their high speed and low power con‐
sumption. Magnetic random access memory (MRAM), a typical spintronic system, is seen as one of the best candi‐
dates of next-generation memory devices. In the field of Spintronics, two‐dimensional (2D) materials are of increas‐
ing attention due to the high-quality surfaces, the scales approaching the scaling limit and the unique physical prop‐
erties induced by their 2D structure. In this article, we outline the recent advances in spintronic systems based on
2D materials. First, we introduce some 2D magnetic materials and their common properties. Next, we discuss sever‐
al main spintronic devices and representative works. Then we come to the modulation of magnetism based on 2D ma‐
terials. Finally, we provide a brief summary of the whole article and an outlook for future development.

Keywords Microelectronics and solid-state electronics，Two-dimensional material，Review，Spintronic
system，Non-volatile memory，Magnetic tunnel junction，All-spin logic，Spin orbit coupling

摘要 自旋系统是一类基于电子自旋工作的器件，具有高速、低功耗等优点，其中磁存储器被认为是下一代存储器的领跑

者之一。二维材料有着天然的界面性能优势，接近微缩极限的尺寸特点，以及二维结构带来的物理特性，在自旋系统中有望得

到广泛运用。本文概述了二维材料在自旋领域的最新研究进展，介绍了一些常见的二维磁性材料，讨论了基于二维材料的二

维自旋器件，以及回顾了基于二维材料的磁性调控，最后总结了这一领域仍然面临的挑战，并对未来发展进行了展望。

关键词 微电子学与固体电子学 二维材料 综述 自旋系统 非易失性存储器 磁性隧穿结 全

自旋逻辑 自旋轨道耦合
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以CMOS技术为核心的硅工艺集成电路在过去

的数十年中高速发展。然而，随着器件尺寸进入亚

微米尺度，包括短沟道效应、量子效应、迁移率退化

等问题严重阻碍了器件尺寸的进一步微缩。另一

方面，在冯诺依曼架构中分立的运算器与存储器，

其发展速度高度不匹配，结果导致存储器的操作速

度远远落后于运算器，由此带来被称为“存储墙”的

瓶颈。这一现象在新兴的神经网络中尤甚。在神

经网络中，需要进行大量的计算和存储操作，对权

重重新赋值，亦即所谓的学习过程，而存储墙导致

大量的时间开销。为此，提出了存内计算（in-memory
computing）等多种存算一体概念，以及与之相辅相

成的新一代非易失性存储器（non‐volatile memory，
NVM）。

NVM的代表之一是磁性随机存储器（magnetic
random accessory memory，MRAM），有着高读写速

度、超低功耗、长耐久性以及高于 SRAM的存储密度

等优点［1-2］。近年来，基于磁各向异性（perpendicu‐
lar magnetic anisotropy，PMA）材料的自旋转移矩

（spin transfer torque，STT）MRAM技术上已经成熟，

1 Gb产品已投入量产［3］。新一代MRAM，自旋轨道

矩（spin orbit torque，SOT）MRAM也在研究当中，有

望实现更高的读写次数。

近年来，二维自旋系统同样正在快速发展。相
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较传统材料，二维材料天然具有优异的界面质量，

这在自旋器件中尤为关键；此外，二维材料的一系

列物理特性在自旋器件中有着重要的作用，例如非

传统SOT等。

本文主要关注二维磁性材料与基于二维材料

的自旋系统。在第 1节中，作者主要讨论二维磁性

材料及其典型特性。基于二维材料的磁性隧道结

（magnetic tunnel junction，MTJ）与全自旋逻辑（all-
spin logic，ASL）分别在第 2节与第 3节中进行介绍。

在第 4节中，作者介绍了对二维磁性材料可逆调控

方法。最后，第 5节简单讨论了二维自旋领域的主

要问题，进行总结和展望。

1 二维磁性材料
二维铁磁材料的重要突破发生在 2017年，

Cr3GeTe2（CGT）以及 CrI3在二维下的磁性先后得到

报道，随后1T-VSe2以及Fe3GeTe2（FGT）也在2018年
被证明是二维铁磁体［5-8］。如今，二维磁性材料家族

正在不断发展壮大，从磁性上可分为铁磁体（ferro‐
magnet，FM）与反铁磁体（antiferromagnet，AFM），从

导电性上可分为（半）金属、半导体、绝缘体以及拓

扑绝缘体（Topological Insulator，TI）等。常见的二维

磁性材料列在表1中。

二维磁性材料最典型的特征就是对厚度的强

烈依赖。绝大多数二维铁磁材料和大多数二维反

铁磁材料在减少到若干层时都表现出磁性的剧烈

退化，包括表 1中居里温度（Curie Temperature，TC）
或奈尔温度（Néel Temperature，TN）的大幅降低，以

及矫顽场的下降甚至消失等。另一方面，在厚度减

薄时，某些材料也展现出有趣的物理特性。我们以

三卤化铬 CrX3（X=Cl，Br，I）为例。这三种化合物有

着相同的化学计量比和晶体结构，然而在少层时的

表现却大相径庭。CrI3［6］减薄至单层时仍能保持铁

磁性；然而，CrI3的层间耦合却是反铁磁的，因此两

层CrI3实际上是反铁磁体。这一现象在少层CrI3中
广泛存在：奇数层为铁磁体，偶数层为反铁磁体或

亚铁磁体。由于各层 CrI3的磁性并不同时翻转，少

层CrI3往往具有多个阻态。CrBr3［9］在单层和双层时

都是铁磁体，这似乎意味着层间的铁磁耦合。然

而，当层数变厚时，CrBr3的M-H图像变得大不一样。

在大于 8 nm的样品中，尽管矫顽场Hc和饱和磁化强

度Ms依然存在，但CrBr3在外磁场H = 0 T时的净磁

化强度几乎消失了，这是典型的反铁磁体行为。作

者将之归因于多畴在厚样品中的产生。不加外磁

场时，CrCl3［10］在 14 K以下是反铁磁体，但在 14 K以

上不发生反铁磁－顺磁相变，而发生反铁磁－铁磁

相变。这一铁磁温区一直延续到 17 K，且随着外磁

场增强，反铁磁-铁磁相变的温度降低，而铁磁-顺
磁相变的温度增高。

有许多方法引入非本征磁性，或是激发本征磁

性，包括但不限于邻近效应、掺杂、缺陷、表面吸附、

应变、外加静电场以及电流等。以石墨烯（Gra‐
phene，Gr）为例，这是一种非磁材料，但可以通过与

本征磁性材料 CrSBr或是 CrGeTe3制成异质结来诱

导出磁性，也可以通过Mn的掺杂或是 Fe3O4的吸附

等来引入磁性［24-27］；Ahmet Avsar等则证明了 Pt空位

引发了PtSe2中的磁性。前述方法中的后三种，即应

变、静电场和电流，以及邻近效应中的特例——自

旋轨道耦合（spin orbit coupling，SOC），将会在第 4
节详细讨论。

限制二维磁性材料发展的问题主要有如下几

点。如前所述，大多数二维磁性材料都只能在低温

下工作，少层材料尤甚；此外，大多数二维磁性材料

对空气不稳定。这两点严重制约了二维磁性材料

及相关器件的实际应用。好消息是，一批室温或亚

室温二维磁性材料已经得到实验验证，包括

Fe5GeTe2、1T ‐ VSe2、CrSe 以 及 CrTe2 等 ，其 中

Fe5GeTe2、1T‐VSe2和CrTe2的空气稳定性也已得到报

道［13，15，16，18，29］。另一方面，二维磁性材料，以及基于

图1 STT‐MTJ与 SOT‐MTJ。(a) STT-MTJ；(b)面外自旋极化

SOT-MTJ；（c）面内自旋极化 SOT‐MTJ[4]
Fig.1 STT‐MTJ and SOT‐MTJ. (a) STT‐MTJ. (b) SOT‐MTJ with

an out‐of‐plane spin polarization. (c) SOT-MTJ with an
in ‐plane spin polarization. Reproduced with permission
from Ref.[4] Copyright 2020, American Chemical Society
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二维材料多层异质结的器件，其制作工艺依然有待

探索。目前，二维材料体系主要采用剥离与转移方

法制造分立器件，这与实际应用中对大规模、性能

稳定可控的器件阵列的要求是不相匹配的。考虑

到在二维自旋系统中，必然会形成垂直多层结构，

其生长工艺、图形化及其可靠性的问题将会尤为

严重。

2 基于磁性隧道结的二维自旋系统
在自旋电子学领域中，自旋阀（spin valve）与

MTJ占据着核心的地位。在自旋阀结构中，两个铁

磁层由非磁导体分隔开来；而在MTJ中，中间是绝

缘体。由于纵向自旋阀（vertical spin valve，VSV）与

MTJ拥有相似的结构，在本节中作者对二者不作区

分，统称为MTJ。MTJ的工作原理与费米能级附近

的态密度有关。自旋不同的电子占据着不同的态，

分为多数自旋态（majority spin states）与少数自旋态

（minority spin states）。MTJ中，电子在隧穿过程前

后自旋保持不变。若两端具有相同的多数自旋态，

多数自旋态电子隧穿仍进入多数自旋态对应的子

能带，少数自旋态电子隧穿进入少数自旋态对应的

子能带，得到一个较大的隧穿电流；反之，一端的多

数自旋态电子隧穿后进入另一端的少数自旋态子

能带，隧穿电流较小。

MTJ中的磁阻（magnetoresistance，MR）一般被

表1 部分实验确认的二维磁性材料

Tab.1 Part of the two-dimensional magnetic materials confirmed by experiments
材料

Materials
CrCl3
CrBr3

CrI3

VI3
Fe3GeTe2
Fe5GeTe2
CrSe2

CrTe2
VSe2
Cr2S3
CrSe

MnBi2Te4
FePS3
MnPS3

NiPS3

CrGeTe3
α-RuCl3

导电类型

Electronic Type

Insulating

Semiconductive

Metallic

Metallic

Semiconductive
Metallic
Topological insulating

Insulating

Insulating
Mott Insulating

磁性类型

Magnetic Type
AFM
FM
FM
AFM
(even-L)
FM

(odd-L)
FM

FM

FM

AFM
FM

AFM(even-L)
FM(odd-L)

AFM

FM
AFM

磁化方向

Magnetization
Weak anisotropy
Out-of-plane

Out-of-plane

Out-of-plane

Out-of-plane

Out-of-plane

Out-of-plane
In-plane
In-plane
Out-of-plane
Out-of-plane
Out-of-plane
Out-of-plane

In-plane (main)

Weak anisotropy (2D)
Out-of-plane (bulk)
Out-of-plane

磁性转变温度（开尔文）

Magnetic Transition Temperature/K
14 (TN)
17 (TC)
34

45

50 (bulk)
130 (1 L)
220 (≥4 L)
280 (12 nm)
65 (1 L)
110 (16L )
200 (1 L)
300 (≥7 L)
>330 (1 L)
~120 (15 nm)
>300 (45 nm)

280
18 (3 SL*)
25 (bulk)
104 (1 L)
78 (bulk)
<25 (1 L)
~130 (2 L)
155 (bulk)
30 (2 L)
61 (bulk)
--

参考文献

Ref.
[10]
[9]

[6]

[11]
[12]
[13]
[14]

[15]
[16]
[17]
[18]
[19]
[20]
[21]

[22]

[5]
[23]

*SL=7原子层，是MnBi2Te4中的一个结构单元。
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称为隧穿磁阻（tunnel magnetoresistance，TMR），其

常用定义为 TMR = (RAP - RP ) RP，其中 RP与 RAP分

别对应铁磁层磁化方向平行或反平行时，器件在垂

直方向上的电阻。在实际MTJ中，TMR并不总是正

值，即RAP并不一定小于RP。部分文献中，对较大的

负值 TMR，改用反平行态电阻进行归一化，即

TMR< 0 = (RP - RAP ) RAP，这样操作的目的是为了方

便与正值 TMR的比较。考虑到MTJ的工作机制与

电子的自旋极化有关，TMR可以通过 Jullière［30］给出

的公式：TMR = 2P1P2 (1 - P1P2 )与自旋极化联系

起来，其中P1和P2分别是两个铁磁层的自旋极化。

2.1 FM金属电极/2D材料/FM金属电极

采用 Gr作为非磁中间层的想法成型于 2007
年，当时Karpan等［31］在理论上研究了基于Co、Ni或
Cu的MTJ中Gr中间层的表现。Gr和（111）晶面Co、
Ni和 Cu之间有着良好的晶格常数匹配。此外，在

Gr中，费米能级附近的电子态只存在于倒异空间中

的K点，而Co和Ni在这里只有少数自旋态，这也就

意味着一个强的自旋滤波现象。Karpan当时预测

自旋滤波可接近完美的 100%（| Psf1，2 |→ 100%），因

此TMR可达百分之数百。

然而，对于FM/Gr/FM MTJ的早期研究并未显示

如此高的 TMR。事实上，早期研究得到的大多数

TMR绝对值都小于 1%［32-36］。和基于传统材料的

MTJ一样，界面性能对MTJ的性能有着决定性影响。

而在转移过程中，暴露在空气中的 FM层很容易被

氧化而导致界面的严重退化。Cobas等［37］提出了一

些基于牺牲绝缘层和牺牲层开孔的改良工艺，但

TMR仍远低于10%。

基于上述问题，在FM底电极上直接生长Gr（通

常为CVD法）的工艺被开发出来。典型的工艺流程

如图 3 所示。这一方法很快便转化为一系列

| TMR | > 10%的优秀工作［38-40］。在此基础上，利用

MTJ对 FM/Gr界面自旋极化性能的研究陆续展开。

一种代表性的结构为 FM/Gr/Al2O3/Co［41］，其中Al2O3/
Co是自旋极化已知的自旋分析器（spin analyzer），自

旋极化参考值为+32%，FM/Gr界面的自旋极化可由

Jullière公式给出。基于上述方法，2020年 Pique‐
mal-Banci的一篇工作报道了对Ni/Gr界面自旋极化

的研究［42］。在 Ni/Gr/Al2O3/Co结构中录得了－12%
的TMR，计算得到PTunnelNi/Gr = -20%，其中上标“Tunnel”
表示存在隧穿层 Al2O3。负 TMR与负自旋极化，有

力地证明了Ni/Gr界面自旋滤波效应的存在。而在

没有Al2O3隧穿层的Ni/Gr/Co结构中，录得了相当令

人意外的结果。这一结构的 TMR上升至＋82%，这

意味着 | PDirectNi/Gr |与 | PDirectCo/Gr |至少有一者需大于 54%。而

这一值不仅远大于所测得的 PTunnelNi/Gr ，也大于基于

Co/Gr/Al2O3/Co测得的PTunnelCo/Gr 。与前述多层Gr中的自

旋滤波效应不同，作者在这里主要用邻近效应

（proximity effect）来解释单层石墨烯的这一行为。

从头（ab initio）计算结果显示，Co和Ni的邻近使Gr
能带发生了巨大的变化，在费米能级附近可能产生

大量多数自旋态（或少数自旋态），而态密度的这一

变化与Co与Gr的间距息息相关。

除了基于Co、Ni以及坡莫合金（NiFe）与Gr中间

层组成的MTJ以外，还有许多基于其他材料体系的

类似结构MTJ得到了实验证明［43-47］；另外，也有使用

范德瓦尔斯异质结作为中间层［48-49］的实验报道；除

了上述已经得到验证的器件外，还有相当多相关理

论设计的结果［50-54］。鉴于二维材料与传统材料晶面

的匹配问题需要考虑，且二维材料在 FM层表面生

长的工艺有待摸索，这一领域的发展仍有相当

限制。

图2 二维磁性隧道结的典型结构。(a) FM金属电极/二维

材料/FM金属电极；(b) FM金属电极/非磁（nonmagnet‐
ic, NM）绝缘层/二维材料界面层/FM金属电极；(c) FM
金属电极/范德华异质结/FM金属电极；(d) 2D FM/2D
NM/2D FM；(e) Gr电极/2D磁性势垒层/Gr电极

Fig.2 Typical structure of 2D MTJ. (a) FM metal electrode/2D
material/FM metal electrode. (b) FM metal electrode/NM
insulator/2D material/FM metal electrode. (c) FM metal
electrode/vdW heterojunction/FM metal electrode. (d)
2D FM/2D NM/2D FM. (e) Gr electrode/2D magnetic
barrier/Gr electrode
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2.2 2D FM材料/2D 中间层/2D FM材料

由于二维铁磁材料很晚才得到制备，基于二维

铁磁材料的MTJ起步比较晚，目前主要停留在理论

计算层面。本节主要介绍基于二维磁性材料/二维

非磁中间层/二维磁性材料的传统结构MTJ，基于二

维磁性材料中间层的自旋滤波磁性隧道结（spin-fil‐
ter MTJ，sf-MTJ）将在下一节中进行讨论。目前，得

到实验验证的二维材料MTJ主要基于 FGT，其具有

220 K且多方法可调的居里温度，一定的空气稳定

性，优秀的栅控能力，且少层 FGT样品可以通过直

接机械剥离进行制备，因此在二维铁磁领域得到广

泛研究。

Wang等［55］在 2018年发表了对基于 FGT/h-BN/
FGT结构的MTJ的一项研究。4. 2 K下，在该结构中

观察到了 160%的高 TMR；但由于铁磁性和自旋极

化随着温度升高快速退化，在 180 K下仅余留约

15%的 TMR。Albarakati等［56］与 Lin等［57］分别报道

了改用石墨烯和MoS2作为中间层的结果，录得的

MR分别为~1. 6%（50 K）与 4. 1%（10 K）。此外，与

Lin同一课题组的Hu等［58］进行了多层 FGT同质结

MTJ的研究，在 10 K下的两层 FGT同质结中发现了

2. 12%的MR；而在三层结构中，录得了 1. 35%的最

大MR，以及MR为 0. 52%的中间态；加反向电流时，

中间态与最大MR分别为 0. 48%与 1. 27%。多态的

出现是由于三层 FGT的矫顽力各不相同，出现了↑
↑↓（↑↓↓，↓↓↑，↓↑↑）中间态与↑↓↑（↓
↑↓）最高态，而正向电流与反向电流间的区别可

能是由于不同界面间的细微差别所导致的。

另一方面，在类似结构的材料选取和优化分析

方面，已经有一批较为成熟的理论计算工作。Zhou
等［59］设计了一种基于 1T-VSe2/2H-MoS2/1T-VSe2的
MTJ，在 300 K下有望达到 846%的高 TMR。Feng
等［60］设计了一种基于单层 VCl3/CoBr3/VCl3的MTJ，
TMR有望达到 4. 5×1012 %。Su等［61］则设计了一种

基于 FemGeTe2/α-In2Se3/FenGeTe2（m，n=3，4，5且 m≠
n）的多铁性（multiferroic）MTJ（MFTJ），结果表现出

两个不同的 TMR，分别为 89%与 64%；以及四个不

同的电阻态，对应四个不同的电阻-面积乘积（resis‐
tance-area product），分别为 0. 17/0. 31与 0. 12/0. 19
（Ω‧μm2），小于传统钙钛矿基MFTJ器件。

2.3 sf⁃MTJ
sf‐MTJ的初始概念如图 4（a）所示。与传统MTJ

不同，在这里，MTJ的电极是非磁性的，而势垒层是

磁性的；磁性势垒层又可分为两个区域：软磁自由

层与硬磁固定层。自旋不同的电子面对的隧穿势

垒也不同。一个合理的设计是，若自由层与固定层

磁矩平行，多数自旋电子面对两个较低的势垒，产

生大的隧穿电流，而少数自旋电子面对两个较高的

势垒；若磁矩反平行，则无论多数、少数载流子都将

面对一个低势垒与一个高势垒，隧穿电流很小。

2018年，Song［62］，D. R. Klein［63］，Wang［64］，Hyun
Ho Kim等［65］先后报道了 CrI3中的超高 TMR垂直隧

穿电流。Song等［62］指出，双层 CrI3的层间反铁磁耦

合，使其恰好成为一个理想的双自旋滤波MTJ，如图

4（d）所示：不加外磁场时，两层 CrI3磁性反平行，隧

穿电流小；外加足够大的磁场，使两层 CrI3磁性平

行，隧穿电流大，最终得到 530%的 TMR。当CrI3层
数进一步增加时，TMR进一步增大，四层CrI3中得到

19000% 的 TMR，如 图 4（c）（e）所 示 。 Hyun Ho

图3 FM/2D/FM MTJ典型的制造工艺。(a) Ni(111)的溅射生

长；(b)以乙烯为前驱体的低压CVD生长Gr；(c)完全覆

盖 Ni(111)表面的单层 Gr；(d) 样品的光学显微镜图像

（比例尺200微米），右侧区域生长Al2O3/Co[42]
Fig.3 A typical fabrication process of FM/2D/FM MTJ. (a) Ni

(111) is epitaxially grown by a sputtering step. (b) The Ni
(111) film is then exposed to a low pressure CVD step us‐
ing ethylene as a carbon precursor. (c) The full coverage of
the Ni(111) electrode with an epitaxial graphene monolay‐
er. (d) Optical image of the patterned Ni(111)/graphene
spin source (scale bar corresponds to 200 μm). A top
Al2O3/Co spin analyzer is further deposited on patterned
micro-junctions. Reproduced with permission from Ref.
[42] Copyright 2020, Maëlis Piquemal-Banci et al
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Kim［65］等做了更为细致的研究，在 8层、10层和 14层
样品中都观察到了接近 106 %的超高TMR。

鉴于 CrI3磁性的静电场调控已得到证实［66-67］，

在这类结构中也有引入电学调控的。Jiang等［68］制

作了基于少层 CrI3的自旋隧穿场效应晶体管（spin
tunnel field‐effect transistor）。其结构如图 4（f）所示，

用外加磁场改变 CrI3的磁性，利用静电场（栅压）调

控 sf‐MTJ的性能。器件利用双栅调控掺杂类型，从

p‐p型至 p‐n型。结果发现，对两层CrI3，p‐p型与 p-n

型时均录得约+80%的 TMR，而在 p‐p/p‐i型边界处

录得高正 TMR（~+1000%），在 p‐i/p‐n型边界处录得

超高负 TMR（~－10000%）。此外，在面外磁场偏置

下，可以通过栅压对 CrI3的磁性进行调控并产生

TMR（两层：~35%，三层：~200%，四层：~400%），偏

置磁场的大小依赖于 CrI3的层数。然而，必须要说

明的是，由于材料限制，上述器件只能在低温下工

作；脱离磁场，进行纯电学调控也是一个重要的方

向；此外，由于反铁磁耦合材料天然的反铁磁基态，

图4 sf‐MTJ与自旋隧穿晶体管。(a) sf‐MTJ的初始概念[69]；(b)基于CrI3的 sf‐MTJ[62]；(c)四层CrI3 sf‐MTJ在面外磁场下的行为。上：

300 mV偏压下，隧穿电流随磁场的变化[62]；下：0偏压下反射磁圆二色性（reflective magnetic circular dichroism, RMCD）随磁场

的变化；(d) sf‐MTJ的能带示意图[65]。上：AFM；下：FM；(e)四层CrI3 sf‐MTJ TMR与偏压的关系，最高可达19000%[62]。插图：不

同磁场下的隧穿电流与偏压关系；(f)自旋隧穿晶体管示意图[70]

Fig.4 sf‐MTJ and spin tunnel field‐effect transistor. (a) Original concept of sf‐MTJ. (b) Schematic of sf‐MTJ based on CrI3. (c) Behavior
of the four‐layer CrI3 sf‐MTJ under out‐of‐plane magnetic field. Top: tunneling current as a function of out‐of‐plane magnetic field
at a selected bias voltage (300 mV). Bottom: the corresponding RMCD of the same device at zero bias. (d) Schematic energy dia‐
grams with AFM barrier (top) and FM barrier (bottom). (e) Calculated sf‐TMR ratio as a function of bias. The highest TMR reaches
19000 %. Inset: tunneling current as a function of bias. (f) Schematic of spin tunnel field‐effect transistor. (a) Reproduced with per‐
mission from Ref.[69] Copyright 2000, American Institute of Physics. (b), (c), (e) Reproduced with permission from Ref.[62] Copy‐
right 2018, The American Association for the Advancement of Science. (d) Reproduced with permission from Ref.[65] Copyright
2018, American Chemical Society. (f) Reproduced with permission from Ref.[70] Copyright 2019, American Chemical Society
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如何实现磁性转变的有效保存也有待研究。

3 横向自旋阀与全自旋逻辑

自旋系统的另一大方向是横向自旋阀（lateral
spin valve，LSV）。基本的 LSV可以看作把 VSV展

开，垂直排列的铁磁电极转为平行排列，而非磁中

间层转化为了非磁沟道（channel）；与VSV类似，铁

磁电极的磁矩方向将会决定器件的工作状态。

LSV最重要的变种是全自旋逻辑（all spin logic，
ASL），如图 5（a）所示。这一器件是自旋互连（spin
interconnect）的核心组件，具有逻辑器件、存储器件

与互连器件的多重性。其基本结构由沟道、一个自

旋注入（spin injector）回路和一个自旋检出（spin de‐
tector）回路组成。在自旋注入回路中，电流通过FM
电极而被自旋极化，自旋电子在电极/沟道界面产生

积累，并通过扩散作用注入沟道。由于这一过程是

由自旋电子的扩散主导的，因此可以得到一个纯的

自旋流，从而减小噪声。自旋流通过沟道最终注入

自旋检出回路，在FM电极处由自旋积累（spin accu‐
mulation）效应转化为电压信号而被检出。电压信号

的正负依赖于两个铁磁电极的磁化方向MFM1，2，从

而实现逻辑功能。由于电流的注入和电压的检出

是在分离的两个回路里进行，因此这一器件也被称

为非局域自旋阀（nonlocal spin valve，NLSV）。另一

方面，若自旋流足够强，则能通过 STT等改变检出级

电极的磁性，从而实现存储功能；磁性变化方向受

到自旋注入电流的方向的控制，调节电流方向可以

实现重复器（repeater）或翻转器（reverter）的功能，从

而实现互连功能。

NLSV最基本的表征方法是自旋阀效应测试，

与Hanle进动测试，如图 5（b）所示。在自旋阀效应

中，施加与铁磁电极磁化方向MFM1，2平行的磁场，由

于电极的非对称性，MFM1，2会先后翻转，从而产生一

个磁阻变化：ΔRNL = ΔVNL /I = (V PNL - V PNL) /I，其中 V PNL
与V APNL 分别为平行与反平行态的检出电压，I为注入

级电流。而在 Hanle测试中，所加磁场 H⊥ 垂直于

MFM1，2，RNL在H⊥ = 0 T处出现一个峰（谷），而在大的

H⊥下趋于低值。可以通过上述两个测试验证NLSV
功能，并从中提取注入效率、自旋扩散长度（spin dif‐
fusion length）、自旋扩散常数、自旋寿命等参数，如

图5（c）所示。

Gr是最为看好的沟道材料之一。由于扩散自

旋流在空间上指数衰减，因此这类器件性能显著的

依赖于衰减的特征长度，即自旋扩散长度。Gr具有

极高的自旋扩散长度：尽管其具体数值高度依赖于

器件结构与制备环境，但普遍达到微米级［72］。Gr中
自旋弛豫的机制一直存在争议。如果是以 Elliott‐
Yafet（EY）机制，自旋寿命 τs应该与迁移率 μ成正

比；另一方面，如果是以Dyakonov‐Perel（DP）机制，τs
应该与 μ成反比。实验发现，两种机制可能同时存

在并相互竞争，主导机制与衬底的选择、制作的工

艺、其他材料带来的邻近效应等密切相关［72］。

另一个主要的问题是自旋注入效率，这一问题

图5 ASL及其表征。 (a) ASL的器件结构图；(b) ASL的表

征。左：自旋阀测试；右：Hanle进动测试。上：单层石

墨烯（single layer Gr, SLG）器件；中：双层石墨烯（bilay‐
er Gr, BLG）器件；下：三层石墨烯（trilayer Gr, TLG）；(c)
自旋输运参数与沟道载流子浓度 n的关系。上：自旋

寿命 τs；中：自旋扩散常数Ds；下：自旋扩散长度λ[71]

Fig.5 ASL and its measurements. (a) Schematic of ASL. (b)
Measurements of ASL. Left: spin valve test. Right: Hanle
spin precession test. Top: SLG device. Middle: BLG de‐
vice. Bottom: TLG device. (c) Parameters of spin trans‐
port as functions of the carrier concentration n in Gr
channels. extracted from (b). Top: spin lifetime τs. Mid‐
dle: spin diffusion constant Ds. Bottom: spin diffusion
length λ. Reproduced with permission from Ref.[71] Copy‐
right 2020, American Chemical Society
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通常在电极与沟道间加入隧穿层来加以改善。金

属氧化物是常见的隧穿层材料，包括 Al2O3、MgO、
TiO2［24，71，73-81］等。另一种方案是使用石墨烯化合物

作为隧穿层，包括氟化石墨烯（f‐Gr）和氢化石墨烯

等［82-83］。这一方案的显著优势是优秀的晶格匹配，

带来了63%和16. 5%的注入效率［82-83］。

除了石墨烯以外，也有使用其他二维材料或异

质结的同类器件，如黑磷、WS2/Gr/f-Gr以及 TaTe2/
Gr等，也有利用自旋轨道耦合以及栅控等改善性能

的研究［81，84-86］。有鉴于自旋互连与自旋电子器件天

然的亲和性，潜在的超低功耗优势，以及石墨烯本

征的性能优势，这一领域值得进一步探索［87-88］。

4 二维材料与磁性调控
在电子器件中产生足够强的磁场是困难而低

效的，在产生巨大的能耗的同时，还会造成严重的

串扰问题。因此，对二维磁性材料的可逆非磁调控

始终是研究的重点之一。这一章主要介绍电流调

控、静电场（栅压）调控以及应变调控三种方法，前

两种是直接的电学方法，而后一种可以通过压电材

料的电致伸缩间接实现，并且具有独有的优势。

4.1 基于SOT的电流调控方法

对磁性材料的电流调控主要分为两种机制：

STT与 SOT。STT中的自旋角动量来源于与另一磁

性材料的交换，而 SOT中的自旋角动量来源于 SOC
效应。常见的 SOC机制有自旋霍尔效应（spin Hall
effect，SHE）与 Rashba-Edelstein效应。在前者中，

自旋不同的电子受到的霍尔电场相反，因而向不同

的方向移动，并产生自旋积累，是一种体效应，受厚

度影响很大；后者来源于二维材料表面的空间反演

对称性破缺，是一种表面效应。

通常采用 Landau-Lifshitz-Gilbert（LLG）方程来

描述磁矩M关于时间的演变，其形式为
dM
dt = -γM × Heff + αM × dMdt + τ其中Heff是考

虑了退磁化效应后的有效磁场。该式可以分为三

项，第一项为M绕外磁场的进动；第二项为阻尼项，

产生一个使M与有效场共线的倾向；第三项描述其

他效应产生的磁矩变化。在 SOT中，τSOT可以类似地

分为两部分：正比于M×（M×σ）的类阻尼（damping
like）SOT，以 及 正 比 于 M× σ 的 类 场（field like）
SOT［4］，其中σ是自旋积累。

对传统 SOC层的研究集中在对 Pt、Ta、W等重

金属材料上。而在二维材料领域，SOC层的研究主

要集中在两大类材料。一类是亚稳相MX2（M=W，

Mo，Nb，Pt，. . . X=Se，Te），属于 TMD家族的一部分。

与研究较多的稳定相 2H TMD半导体材料不同，这

类材料为亚稳的 1 T相或其过渡相，具有低结构对

称性以及半金属导电性，具有实现高效 SOT的潜

力。在这类材料中发现了新型面外类阻尼 SOT，最
初的研究将其与空间反演对称性（space inversion
symmetry）破缺联系起来［89］；但在对称性不满足上述

条件的NbSe2中，依然可以观察到非传统 SOT［90］，作
者将其归因于非本征应变带来的对称性破缺。另

一种主要的二维 SOC材料，是基于 Bi2X3（X = Se，
Te）家族的拓扑绝缘体。这类材料在体中绝缘，只

在表面导电，因此有望实现较高的 SOT转换效率。

邵啟明等［91］在室温下发现，（BiSb）2Te3/CoFeB结构

中可以实现高达 8. 33（±0. 65）的 SOT效率，远高于

传 统 金 属 材 料（Ta：0. 12［92］；Pt：0. 12［93-94］；W：

0. 3［95］），也 高 于 前 述 MX2 材 料（1T-TaS2：
0. 25±0. 03［96］）。

另一方面，对 2D磁性材料的 SOT调控目前主要

集中于使用传统重金属材料。王潇等［102］发现，使用

重金属材料 Pt和 Ta可以实现对 FGT的 SOT驱动磁

性翻转；利用 Pt 0. 12［93-94］的 SOT效率，计算得到翻

转后 FGT的饱和磁化强度Ms为 1. 6×104 A/m，比体

材料中（3. 21×105 A/m）小了一个数量级。Moham‐
med Alghamdi等［103］发现了类似的结果，Pt/FGT结构

中的临界电流密度大约在 1011 A/m2量级。Vaibhav
Ostwal等［104］研究了Ta/CGT结构中的 SOT现象，临界

电流密度仅 5×109A/m2。Vishakha Gupta等［105］进一

步研究了Pt（Ta）/CGT的 SOT现象，发现在Pt/CGT结
构中，类阻尼 SOT效率高达0. 25±0. 09。

此外，也有一些在全范德华异质结（all-vdW
heterojunction）中尝试实现 SOT的报道。Shao等［106］

研究了WTe2/FGT结构中电流引发的磁性切换，研究

发现磁性切换主要是由焦耳热引起的。Inseob Shin
等［107］报道了 150 K，30 mT外磁场辅助下，WTe2/FGT
中的高效 SOT，SOT效率高达 4. 6，临界电流密度为

3. 90×1010 A/m2，比前述重金属中结果低了一个数量

级。I-Hsuan Kao等［108］报道了WTe2/FGT中无需外

磁场辅助的 SOT驱动磁性翻转，临界电流密度为

6. 64×1010 A/m2。

4.2 静电场调控方法

另一种主要的非磁调控方法是外加静电场，亦
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即通过栅压实现调控。电场对磁性材料的一种作

用是磁电（magnetoelectric，ME）效应。双层 CrI3是
最早确认这一效应的二维材料［66］。ME效应只在空

间反演对称性破缺的材料中存在，因此在单层 CrI3
中不存在；其另一典型特点是不影响Ms，因饱和时

呈铁磁相，空间反演对称性得到恢复，ME效应消

失。ME效应会改变亚磁跃迁（metamagnetic transi‐
tion）的临界场，若外磁场在该值附近时，调节电场

强度可以实现AFM-FM的可逆相变。

另一种静电场效应是静电掺杂（eletrostatic dop‐
ing）。同样以CrI3为例［109］，与磁电效应不同，静电掺

杂可作用于单层和双层 CrI3，在改变矫顽场的同时

还会改变材料的Ms以及TC；在单层CrI3中，电子掺杂

（正偏压）使得矫顽场、Ms和居里温度均下降，空穴

掺杂反之；而在双层CrI3中，矫顽场随栅压上升迅速

下降，在+30 V偏压下接近 0；同时，电子掺杂还提高

了 AFM相中的剩磁。研究发现，在单层 CrI3中，用

强的外磁场将磁化强度初始化，然后施加一个接近

矫顽场的反向外磁场，此时通过静电掺杂可以实现

单层CrI3的磁性翻转；但该过程是一次性的，无法翻

转回初态，这是由于在外磁场下，末态比初态能量

更低。而在双层 CrI3中，在一个小于临界场的外磁

场下，可以通过静电掺杂实现 FM相与AFM相的可

逆高效转换，且外磁场范围下限可以接近 0。
Bevin Huang等［66］在双层CrI3中发现了类似的结

果，同时发现了0 T下AFM相净磁的MOKE信号与栅

压呈线性关系，且斜率与初始化时的外磁场反号。

Wang等［110］在 CGT中发现了静电掺杂引起的Ms上

升，而达到Ms时的磁场下降，但矫顽场对此不敏感。

邓雨君等［12］在FGT中发现了离子栅上偏压对TC的强

烈调制，0偏压时3层FGT的TC约为100 K，而在1. 75 V
和2. 39 V偏压下高达300 K。然而，静电掺杂手段不

能忽视的缺点，在于容易受到掺杂载流子的静电屏

蔽，其有效深度只能达若干个原子层。

4.3 形变与压强调控方法

相对电学方法，使用压力和应变对磁性材料进行

调控的方法较为冷门。应变会改变晶体的结构，破坏

晶体的对称性，甚至导致磁化易轴（easy axis）的改变，

引发磁化方向的自发改变。另一方面，应变可以通过

压电材料的电致伸缩效应可逆、可控的施加在磁性材

料上，且可能通过铁弹性（ferroelastic）材料保存下来，

因此也是一种潜在的间接电学调控方式［111-112］。

2019年，Song等［114］研究发现，静水压力（hydro‐
static pressure）会引发CrI3的相变。2. 45 GPa的压强

使得双层 CrI3从 AFM相转为 FM相；而在三层 CrI3
中，同样的压强下出现了两种AFM相磁畴，第一种

是无压下原有的 AFM相磁畴，两个界面均为 AFM
耦合（例如“↑↓↑”），第二种是加压后出现的AFM
相磁畴，具有一个 FM耦合界面与一个AFM耦合界

面（例如“↑↑↓”），且在一定电流诱导下，第一种

磁畴几乎完全转化为第二种，该转化不可逆。同一

时间 Li等［115］也报道了类似的结果。Wang等［113］在

FGT 中发现，0. 32% 的应变即足以使矫顽场从

117 mT上升至~300 mT，并通过将应变从 0. 71%下

降至 0. 65%带来的矫顽场降低，实现应变辅助磁性

转换，然而这一过程产生秒级别的延时。Zhang

表2 部分实验确认的二维 SOC材料

Tab.2 Part of the two‐dimensional SOC materials confirmed by
experiments

材料

Material
MoS2
WSe2

Td-WTe2

β-MoTe2

1T-PtTe2
NbSe2
1T-TaS2
Bi2Se3
Bi2Te3

(BiSb)2Te3

BixSe1-x

表征方法

Characterization
Technique
SHH1
SHH

ST-FMR2/SHH

ST-FMR/SHH

ST-FMR

ST-FMR

ST-FMR

ST-FMR/SHH
SHH
SHH

SHH/MOKE3

ST-FMR/SHH

自旋霍尔电导率

Spin conductivity, σ (×
103[(ћ/2e)(Ω‧m)-1])

σA
4 = 2.9

σA = 5.5
σA = 9 ± 3
σS

5 = 8 ± 2
σB

6 = 3.68 ± 0.8
σA (Oersted field)
σS = 4 ~ 60
σB = 6

σA (Oersted field)
σS = 4.4 ~ 8.0
σB = 0.04 ~ 1.6
σT

7= 0.026 ~ 1.0
σS = 20 ~ 160
σA = 0 ~ 40
σS = 0 ~ 13
σT =－2 ~ 3.5
σS = 1490
σS = 32
σS = 147
σS = 146((BiSb)2Te3/CoFeB)
σS = 106((BiSb)2Te3/Mo/CoFeB)
σS = 145

参考文献

Reference

[97]

[89]

[98]

[99]

[100]

[90]

[96]

[91]

[101]
注1：SHH：second harmonic Hall，二次谐波霍尔。

注2：ST-FMR：spin-transfer-driven ferromagnetic resonance，自旋力

矩-铁磁共振。

注3：MOKE：magneto-optical Kerr effect，磁光克尔效应。

注4-7：σA，σS，σB，σT分别为与面内类场 SOT、面内类阻尼SOT、面外

类场SOT、面外类阻尼 SOT相关的自旋霍尔电导

858



第 9 期 周秀诚 等：二维磁性材料与自旋系统研究进展

等［116］在CrSiTe3中观察到类似的矫顽场增强现象，材

料从软磁性转为硬磁性。

5 总结与展望

本文总结了二维材料在自旋领域的研究进展。

总体上说，这一领域呈现多点开花、齐头并进的发

展趋势，新型铁磁材料生长、MTJ制造、自旋输运以

及 SOC材料生长与器件制造等多个领域都在蓬勃

发展，并且业已发现大量重要的物理性质，彰显二

维材料独有的研究价值和应用前景。然而，这一领

域的研究工作依然处于初期阶段，目前亟待突破的

重点课题有：

新的材料。如前所述，目前二维磁性材料大多

面临工作温度低、空气下不稳定等问题，这将严重

制约器件的实际工作。除此之外，考虑到二维材料

体系中晶格适配和邻近效应的重要影响，寻找更为

优秀的材料体系在可预见的未来仍会是研究的

中心。

性能提升。二维MTJ的MR一般只有几个~几
十个百分点。同时，由于二维磁性材料必须在低温

下工作，低温实际上导致了对MR的高估。因此，提

升器件的MR也是重要的课题之一。除了寻找性能

更优的材料体系之外，一个主要的提高MR的思路，

就是改善器件的界面性能，而这就需要更加优秀的

界面均匀性，更少的缺陷，以及尽量避免界面氧化。

集成工艺。目前，一些主流的二维材料已经可

以实现晶圆级生长。然而，大规模图形化、阵列制

作，以及更大规模的系统集成依然在探索中，一个

重要的问题在于工艺流程中器件性能的均匀性与

良率控制，尤其是考虑到MTJ带来的多层范德华异

质结结构。另一方面，以 STT-MRAM以及 SOT-
MRAM为代表的传统自旋器件，其材料主要为金属

与金属氧化物，因此可以在后道工艺进行制作，与

传统CMOS工艺有着极佳的兼容性；而二维自旋系

图6 FGT的应变调控。(a)器件结构示意图。器件被制成霍尔条（Hall bar）结构；(b)矫顽场Hc随应变的变化；(c) 0.65%与0.71%
应变时Rxy随磁场的变化，可以明显看出Hc的变化；(d) 0.2 T磁场偏置下，应变导致的磁化方向改变。插图：Rxx的变化[113]

Fig.6 Strain modulation of magnetism in FGT. (a) Schematic of device, which is made into the Hall bar structure. (b) Coercive field Hc

as a function of the magnetic field. (c) Rxy as a function of the magnetic field at the strain of 0.65% and 0.71%. An obvious change
in Hc is observed. (d) Reversal of magnetization induced by the change of strain at 0.2 T bias. Inset: the change of Rxx. Repro‐
duced with permission from Ref.[113] Copyright 2020, Wiley‐VCH GmbH
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统很难如此完美兼容。

模拟和仿真工具。就目前阶段，二维自旋系统

中需要的理论模拟工具主要分为三个层次。一者

是对材料本身性能的研究，对指导新材料的探索有

着重要意义，目前这一领域已较为成熟。一者是对

多种材料间相互作用的研究，尤其是邻近效应，如

磁邻近效应与 SOT效应等，这是二维自旋系统发展

的突破口，需要更高效的模拟工具，为寻找材料对

进行指导。一者是对器件的实际性能进行仿真，尽

管这一领域有许多代表性的工作，然而这些工作往

往会忽略大量非理想效应，例如致命的界面态问

题，导致对器件性能的严重高估。

上述问题是二维自旋领域近期发展的关键所

在。除此之外，二维材料的物理特性，以及基于二

维材料特有优势的新型器件，将会成为二维材料未

来能否“弯道超车”硅工艺的胜负手。这一领域的

长期发展，需要物理、材料、半导体器件、电路设计

以及计算机科学家等多领域的通力合作，同时也有

望反哺各个研究领域，为物理研究提供新的课题，

也为材料生长和电路设计打开新的思路。
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