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专题: 二维磁性材料
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以石墨烯和二硫化钼为代表的二维材料, 由于具有良好的电学、热学、光学以及力学性质, 近年来成为

了科学界一大研究热点. 而作为二维材料的分支, 二维磁性材料由于具有磁各向异性、单层磁有序等特殊性

质, 特别是磁性还可借助多种物理场进行调控, 使其具有丰富的物理特性和潜在的应用价值, 逐渐受到研究

者的普遍关注. 本文详细总结了二维磁性材料的种类类型、合成方法、基本特性以及表征手段, 系统归纳了

关于二维磁性材料物性调控方面的研究工作, 并对二维磁性材料的未来研究方向和挑战进行简单的展望.
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1   引　言

当前社会信息技术发展迅速, 而信息技术的基

石是材料科学. 对于材料的研究有助于开发更高性

能和更低功耗的电子器件. 2004年英国曼彻斯特

大学的两位科学家 Geim和 Novoselov成功利用

机械剥离法从石墨中剥离出原子级厚度的石墨

烯 [1], 标志着二维材料可以用一种简单的方式获得.

近几年, 研究者将类似石墨烯的研究思路应用于其

他层状材料, 获得了一系列在电学、力学、光学以

及能源等方面表现出新奇物理和化学特性的原子

级薄二维材料 [2−6]. 然而到目前为止, 二维材料的

研究主要集中在光学 [7−9] 和电学性质 [10−12] 领域,

关于二维材料的磁性研究进展相对缓慢, 直到最近

几年才逐渐受到重视.

众所周知, 传统的精细薄膜工艺常用于制备原

子级厚度的二维磁性体系, 比如磁控溅射 [13]、分子

束外延 [14,15]、化学气相沉积 (CVD)[16]、热蒸发 [17,18]、

电子束蒸发 [19,20]、脉冲激光沉积 [21,22] 等. 这些技术

的本质是将三维磁性块体材料沉积于衬底上, 从而

获得具有二维几何形貌的磁性薄膜. 但是, 这些通

过传统的精细薄膜工艺制备的磁性薄膜, 由于界面

态、应力和缺陷等因素的影响, 不可避免地产生界

面缺陷, 从而很难实现原子级磁性器件. 近年来,

二维层状材料 (如石墨烯和二硫化钼等)由于层间
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只靠微弱的范德瓦耳斯力作用连接, 可通过机械剥

离等方法轻易减薄至原子级厚度. 同时, 由于二维

层状材料的层间和表面均无任何化学悬挂键, 因此

可有效消除界面缺陷所带来的影响. 对于二维磁性

材料, 最初人们只是通过磁性掺杂 [23]、近邻效应 [24]

或缺陷调控 [25,26] 等人为方式引入磁性. 例如, 通过

一些特殊的金属原子掺杂可以在石墨烯中诱导出

磁性 [27,28]. 但是, 这样引入的磁性大部分都微弱且

难以控制. 同时, 磁性杂质对载流子的散射作用和

居里温度的控制等问题都制约其在实际应用方面

的发展, 因此, 研究具有本征磁性的二维磁性材料

极为重要.

根据 Mermin-Wagner理论 [29], 在有限的温度

范围内, 二维体系中各向同性 Heisenberg模型不

存在自发磁化. 但是材料的各向异性则可突破这一

限制, 因此具有较强各向异性的二维材料仍可在一

定温度下表现出磁有序. 对于大多数范德瓦耳斯层

状磁性材料, 当材料减薄至单层时, 对称性的降低

和结构的空间反演对称性破缺导致了较强的磁各

向异性, 进而在二维磁性材料中仍能维持磁有序.

2017年, 《Nature》杂志刊登的两篇关于 Cr2Ge2
Te6[30] 和 CrI3[31] 本征磁性的工作在实验上证实了

这一推论. 来自美国加州大学伯克利分校的张翔课

题组 [30] 和华盛顿大学的许晓栋课题组 [31], 借助磁

光克尔测试技术, 首次观察到了少层 Cr2Ge2Te6[30]

中本征长程铁磁序和单层 CrI3[31] 中 Ising本征铁

磁性能, 从实验上证实了二维材料本征磁性的存

在. 不久之后, 复旦大学张远波教授课题组 [32] 证实

另一种范德瓦耳斯层状材料 Fe3GeTe2 中也存在二

维本征铁磁性. 此外, 他们还借助锂离子插层技术,

将少层 Fe3GeTe2 的铁磁转变温度提高至室温以

上, 打开了范德瓦耳斯二维本征磁性材料的研究大

门, 也为自旋电子学的发展拓宽了路径.

目前已报道的二维磁性材料, 主要包括过渡

金属卤化物 [33−36]、过渡金属磷硫化合物 [12,37−39]、

Cr2X2Te6[40−43]、过渡金属二硫化物 [44]、FenGeTe2 家

族 [45,46]、Mn-Bi-Te家族 [47] 和过渡金属氧卤化物 [48]

等. 二维磁性材料的特点是具有明显的厚度依赖特

性, 易于减薄, 且其磁性不易受衬底的影响 [49,50].

由于二维材料与传统三维材料相比具有更大比表

面积, 因而对光和电等外界刺激更敏感, 可通过光

学、电学和磁学等多种手段实现超薄体系磁性的探

测和调控 [51−53]. 因此, 可以认为二维磁性材料将会

在原子级电子器件, 特别是自旋电子器件领域, 表

现出潜在应用价值. 同时, 通过不断丰富研究手段,

发现更多种类的二维磁性材料, 有助于发现更多新

奇的物理现象, 进而能够拓宽现有的物理图像.

本文概括了二维磁性材料的理论及实验研究

工作, 前 4节分别介绍了二维磁性材料的研究背

景、基本特性、合成方法及表征手段, 第 5节介绍

了静电掺杂、插层调控、应力调控及界面调控等磁

性调控手段, 最后对二维磁性材料进行了总结和展

望, 希望在未来自旋电子学领域能够促进更深入的

研究和探索. 尽管在过去几年, 研究者已经开展了

以Cr2Ge2Te6[30], CrI3[31], Fe3GeTe2[32] 和FePS3[54,55]

等为代表的多种二维本征磁性材料的研究, 然而关

于二维材料本征磁性的研究还处于初级阶段. 相信

在不久的将来, 二维磁性材料将成为工业界的明星

材料. 希望本综述能够让二维磁性材料的初学者详

细了解近期的研究进展, 进而帮助更多的研究工作

者加入二维磁性材料研究之列. 

2   二维磁性材料概述

二维磁性材料因在光电器件、数据存储及自旋

电子学等方面有着潜在应用价值, 而成为近年来学

者关注的研究热点之一. 目前已报道的二维磁性材

料主要包括过渡金属卤化物、过渡金属磷硫化合

物、Cr2X2Te6、过渡金属二硫化物、FenGeTe2 家

族、Mn-Bi-Te家族和过渡金属氧卤化物等, 如图 1

所示. 下面主要介绍它们的基本性质以及相关的磁

特性. 

2.1    过渡金属卤化物

过渡金属卤化物可以简单地分为过渡金属三

卤化物和过渡金属二卤化物. 其中, 过渡金属三卤

化物是一系列化学式为 MX3 (M = Ti, V, Cr, Fe,

Mo, Ru和 X = Cl, Br, I)的化合物. 该类层状化

合物因温度影响其堆叠顺序而具有两种晶体结构,

即高温时为单斜 AlCl3 结构 (空间群 C 2/m), 低

温时为菱形 BiI3 结构 (空间群 R3). 代表材料有

CrBr3 和 CrI3. 在 MX3 单层中, M 原子按照六角

蜂窝网格排列, 夹于两个 X 原子平面之间形成三

明治结构, 每个 M 原子与六个 X 原子组成共棱八

面体结构, 每个 X 原子与两个 M 原子成键 [56,57].

过渡金属二卤化物 MX2 (M = Ti, V, Mn, Fe, Co,
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Ni, Zr和 X = Cl, Br, I)也具有两种晶体结构, 分

别是 X 离子六边形紧密堆积排列的 CdI2 结构 (空

间群 Pm1)和 X 离子立方紧密堆积排列的 CdCl2
结构 (空间群 Rm). 代表材料有MnCl2 和 NiI2.

CrI3 是一种 Ising A型铁磁体, 具有层内铁磁

和层间反铁磁特性, 其晶体结构随温度的变化而变

化, 块体 CrI3 的居里温度为 61 K. 块体 CrBr3 为

面外易轴的铁磁体, 其居里温度为 37 K. CrCl3 则

是一种 XY 型反铁磁体, 其奈尔温度约为 17 K[58].

2017年, 华盛顿大学许晓栋课题组 [31] 报道了二维

CrI3 的本征铁磁性, 引起了学者对二维过渡金属三

卤化物本征磁性的广泛关注. 之后, 该课题组又制

备了基于 CrI3 的多态自旋过滤磁隧穿结. 研究表

明, 随着层数增加, 隧穿磁阻逐渐增加 [59]. 2019年,

中国科学院宁波材料技术与工程研究所钟志诚研

究员和中国人民大学季威教授 [60] 合作, 利用第一

性原理计算分析了双层 CrI3 的层间磁耦合机制,

解释了其反铁磁序的来源. 同年, 高春雷教授课题

组 [61] 利用分子束外延生长技术制备了 CrBr3 薄

膜, 并结合扫描隧道显微镜技术研究了 CrBr3 磁性

与各层堆叠顺序的依赖关系. 2020年 3月, 南方科

技大学物理系黄明远课题组与赵悦课题组 [62] 合作,

借助偏振拉曼光谱技术探测少层 CrI3 声子的光散

射性能, 用以研究其磁光效应. 此外, 基于 CrX3 的

异质结同样展现出一系列独特的性能. 例如, 通过

入射激光的强度调控 CrI3/WSe2 异质结的谷极化

和塞曼劈裂 [63]. 复旦大学杨中芹课题组 [64] 通过理

论计算发现, Gaphene/CrI3 异质结中存在着较大

的磁交换作用. 研究者也开展了一系列基于二维

CrCl3 磁性相关的研究工作 [36,46]. 也有实验证明

RuCl3 是由自旋-轨道耦合和电子关联而导致有能

隙的莫特绝缘体 [65], 是研究 Kitaev模型的理想

材料, 也是量子自旋液体的候选材料 [66]. 同时, 第

一性原理计算预测单层的 VCl3 和 VI3 具有铁磁

性 [67,68]. 也有文献报道了关于 VI3 和 VBr3 的实验

研究 [69−72]. 近期, 也有一系列关于过渡金属二卤化

物 MnCl2[73,74], FeCl2[75,76], NiCl2[77], NiI2[78,79] 的理

论和实验工作被报道. 作为用于自旋电子学和磁电

研究的过渡金属卤化物, 已经被证明是一种很有前

途的材料. 

2.2    过渡金属磷硫化合物

过渡金属磷硫化合物 (MPX3: M = Fe, Ni, Mn,

Co, Zn; X = S, Se)是一类重要的层状范德瓦耳斯

材料. 这类材料为单斜相, 其中硫化物的空间群为

C 2/m[80], 而大部分硒化物的空间群为 R3[81](NiPSe3
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图 1    二维磁性材料的简单分类

Fig. 1. Simple classification of two-dimensional magnetic materials. 
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除外). 在它们的结构中, 每层实际是由两个单元组

成, 即 M2P2X6. 其中 [P2X6]2–单元位于相邻的六个

金属原子中间, 而每个金属原子均有六个 X 原子

配位, 形成了平面内的蜂窝形结构 [82].

大部分块体 MPX3 具有非常独特的本征反铁

磁性质, 其奈尔温度在 80—155 K之间 [83,84]. 理论

计算和实验研究发现 [85,86], MnPS3 是一种具有各

向异性 Heisenberg模型的二维磁性系统, 其磁矩

垂直于 ab 平面 .  CoPS3 和 NiPS3 都具有准二维

XY型磁各向异性 [84,87]. 而 FePS3 则是一种具有

Ising模型的二维磁性材料 [88]. 2014年, 杨金龙课

题组 [52] 根据理论计算提出, 机械剥离的 MnPSe3
纳米片是一种双极磁性半导体. 2016年, 南洋理工

大学熊启华课题组 [54] 利用拉曼光谱和第一原理计

算对机械剥离的二维薄层磁性材料 FePS3 的晶格

动力学和自旋声子相互作用进行了全面的研究. 同

年, Lee等 [89] 借助于拉曼光谱证实了 FePS3 单层

中仍然存在顺磁-反铁磁相变. 2019年, 北京大学

韩伟课题组 [90] 在二维反铁磁材料 MnPS3 薄片中

观测到了磁振子的长距离输运特性. 反铁磁材料在

许多方面具有独特的性能, 例如, 由于反铁磁材料

不表现出宏观磁矩, 它们对外界干扰不敏感, 所以

非常稳定. 因此二维过渡金属磷硫化合物的发展越

来越受到人们的关注, 对于继续深入研究磁性在二

维材料中的发展及应用有着重要意义. 

2.3    Cr2X2Te6

Cr2X2Te6(X = Si, Ge, Sn)是一类具有本征铁

磁特性的材料, 隶属于 R3空间群, 其中磁性 Cr离

子构成二维蜂窝晶格, 每层由六个 Te原子八面体

配位, 六边形的中心被 X 二聚体占据, 在 ab 平面

上, Te层之间存在明显的弱范德瓦耳斯间隙 [91].

Cr2Ge2Te6 是罕见的层状铁磁绝缘体, 其居里

温度为 61 K[30]. 类似结构的 Cr2Si2Te6 也具有长程

铁磁有序, 居里温度约为 32 K[92]. 2015年, Zhuang

等 [93] 使用精确的杂化密度泛函方法进行第一性原

理计算, 预测单层 Cr2Sn2Te6 同样是一种铁磁半导

体, 且具有较高的居里温度. 2017年, 美国加州大

学伯克利分校的张翔课题组 [30] 在实验中发现少层

Cr2Ge2Te6 仍保留了本征铁磁性, 这一发现为二维

本征磁性材料的发展奠定了良好的开端. 2018年,

中国科学院金属研究所张志东课题组 [94] 在少层二

维本征铁磁半导体 Cr2Ge2Te6 中成功实现电荷与

自旋双重的双极性电场调控. 同年, 南京大学聂越

峰教授课题组 [95] 结合密度泛函理论计算和角分辨

光电子能谱测量, 探索了 Cr2Si2Te6 和 Cr2Ge2Te6
的电子结构, 研究了电子关联对铁磁序形成的作

用. 2019年, 上海科技大学郭艳峰教授和李刚教

授等 [96] 合作, 通过角分辨光电能谱发现具有铁磁

基态的层状 CrSiTe3 样品在高于铁磁转变温度

(> 33 K)时仍保持绝缘特性, 结合第一性原理和

量子多体方法, 证实了电子关联作用对高温下电子

能隙起到了决定性作用 . 同年 , Shi课题组 [97] 在

Cr2Ge2Te6/Pt异质结中观测到了反常霍尔效应.

2020年, 普渡大学 Ostwal等 [98] 在 Cr2Ge2Te6/Ta

异质结中利用电输运测量研究了少层二维铁磁体

Cr2Ge2Te6 在不同温度下的磁化过程. 理论计算结

果 [99] 也证明单层 Cr2Si2Te6 会由块体时的铁磁变

为反铁磁, 而且它的居里温度会随着材料厚度的减

小而升高. 同时实验研究发现, 二维 Cr2Si2Te6 薄

层样品对空气非常敏感, 当被减薄时其拉曼光谱发

生显著变化, 稳定性遭到破坏 [99]. 由于本征铁磁绝

缘体在自旋电子学上具有潜在的应用价值, 近期关

于 Cr2X2Te6 的研究工作将会集中在探讨器件化相

关方面. 此外, 由于铁磁绝缘体普遍具有较低的居

里温度. 因此, 对于如何提高居里温度也将会是研

究的重心之一. 

2.4    过渡金属二硫化合物

过渡金属二硫化合物 (TMDs)的化学式为

MX2 (M 表示过渡金属元素, X 表示硫族元素). 二

维 TMDs的晶相有以下五种 :  2H, 3R, 1T, 1T′ ,
Td, 其中, 单层 TMDs主要分为两相, 分别是三棱

柱状结构的 2H相与八面体结构的 1T相. 2H相的

晶胞是由两个六角形单层以 ABA层间堆积而成,

而 1T相是由三角形单层以 ABC堆积顺序构建,

层与层之间以弱范德瓦耳斯力结合.

大多数二维过渡金属二硫化合物不具有本征

磁性, 通常采用近邻效应、吸附、缺陷、掺杂等方式

来产生磁性 [100−102]. 该类材料诱导产生的磁性通常

具有较低的磁矩, 且实验操作可控性差, 稳定性低,

不利于实际应用. 然而近期理论计算表明 [103,104],

单层 VSe2 和 VS2 都可能具有本征铁磁性, 且居里

温度高于室温. 在强自旋-轨道耦合作用下, 其导带

底和价带顶的自旋发生极化, 为本征谷极化材料,

使其在自旋电子学与谷电子学等领域具有很好的
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应用前景. 2018年, 丹麦奥胡斯大学的 Sanders教

授课题组 [105] 成功制备出了单层 VS2 样品, 并使用

低能电子衍射、扫描隧道显微镜和 X射线光电子

能谱对样品的结构和磁性进行了研究, 证明其室温

铁磁性的存在. 2019年, 鲍丽宏副研究员等 [44] 利

用化学气相沉积方法在绝缘衬底上成功实现了少

层 VSe2 单晶纳米片的可控制备, 并对其层数依赖

的低温电子输运特性进行了研究, 在少层 VSe2 单

晶纳米片中观测到弱反局域化效应及准二维输运

特性. 然而到目前为止, 关于过渡金属二硫化合物

的本征磁性起源尚存在争议, 部分学者认为磁性来

源可能由阴离子缺陷引起. 例如, Loh课题组 [106]

报道 VSe2 中普遍存在的 Se空位有助于增强其铁

磁信号. Wee课题组 [107] 报道单层 VSe2 的室温铁

磁性来源于硒离子缺陷. 也有学者认为磁性来源可

能由层间插层的金属离子引起, 例如, 高鸿钧课题

组 [108] 报道 1T相多层单晶 VTe2 纳米片的局域磁

矩主要来自于 VTe2 纳米片中填隙的钒离子. 这样

看来, 是否存在具有本征磁性的 VX2 还没定论, 需

要更多的理论和实验研究工作去探索这一领域. 

2.5    FenGeTe2

Fe3+I
Fe2+II

FenGeTe2 是一类范德瓦耳斯铁磁金属性材

料 , 该类材料主要包括 Fe3GeTe2,  Fe4GeTe2 和

Fe5GeTe2 等. 其中最典型的 Fe3GeTe2 为层状六方

晶体结构, 空间群为 P63/mmc, 层内由共价键或金

属键连接, 层间只受范德瓦耳斯力作用. Fe3GeTe2
每层包含五个子层, 中间三个子层为 Fe3Ge, 顶层

和底层子层为 Te原子, 形成哑铃状结构. 在 Fe3Ge

层内, 每个单元具有两个不等价的 Fe原子:   

和   
[109]. Fe原子的结晶环境沿基底平面和在

垂直平面上不对称, 导致其具有较强的磁晶各向

异性 .  Fe4GeTe2 为菱形结构 (空间群 Rm), 与

Fe3GeTe2 类似, 具有 Fe-Fe哑铃状的结构单元, 它

们交替偏离 Ge原子平面, 直接与 Te原子键合. 对

于 Fe5GeTe2 (空间群 Pm1), 除了在 Ge原子的正

上方插入一个额外的 Fe原子之外, 其他部分类似

于 Fe4GeTe2.

Fe3GeTe2 由于具有较高的居里温度和单层铁

磁性, 近年来受到了极大的关注 [110]. 2018年, 复旦

大学物理系张远波课题组 [32] 在实验上获得了单层

Fe3GeTe2, 并借助锂离子插层技术将 Fe3GeTe2 薄

层的居里温度提高到室温以上. 2018年 5月, 澳大

利亚皇家墨尔本理工大学的 Wang Lan和韩国

成均馆大学的 Changgu  Lee等 [111] 合作研究了

不同厚度的单晶金属 Fe3GeTe2 纳米薄片的反常霍

尔效应, 发现它们的磁性高度依赖于厚度. 另外,

FenGeTe2 族其他成员也受到了研究者关注. 例如,

2020年 1月, Seo等 [112] 结合理论计算和实验研究

发现铁基范德瓦耳斯材料 Fe4GeTe2 的室温铁磁

序, 同时还具有能够较好保留至七层以下的大的

磁化强度和高的导电性. 同期理论计算和实验研

究也发现二维铁磁材料 Fe5GeTe2 具有室温铁磁

性 [113−115]. FenGeTe2 家族具有稳定性好、居里温度

高、垂直各向异性强 [110] 的特点, 有利于其在自旋

相关方面的应用, 如磁性隧道结和磁性随机存取存

储器. 因此 FenGeTe2 被认为是在未来自旋电子学

领域具有巨大潜力的材料. 

2.6    Mn-Bi-Te 家族

Mn-Bi-Te家族是一种层状磁性拓扑绝缘体

材料, 它由磁性化合物 MnBi2Te4 和非磁性拓扑

绝缘体 Bi2Te3 通过范德瓦耳斯力堆叠而成. 单层

MnBi2Te4 包含 Te-Bi-Te-Mn-Te-Bi-Te七个原子

层, 在每个七重层内, Mn原子的磁矩呈铁磁排列,

而在两个七重层之间, Mn原子的磁矩呈反铁磁排

列, 最终形成体相的反铁磁拓扑绝缘体态 [116]. 目前

通过实验获得的 Mn-Bi-Te家族包括 MnBi2Te4,

MnBi4Te7, MnBi6Te10, MnBi8Te13 等.

2018年, 复旦大学王靖教授和南京大学张海

军教授 [117] 合作, 基于第一性原理计算研究表明四

晶型化合物 MnBi2Te4 及其相关材料是一类拓扑

非平庸磁性体系, 它在三层及以上厚度的奇数层可

以实现量子反常霍尔效应. 2020年, 复旦大学张远

波教授、王靖教授和中国科学技术大学陈仙辉教

授 [47] 合作, 通过量子输运测量发现, 在 1.4 K的低

温环境下 7层 MnBi2Te4 样品中存在量子反常霍

尔效应. 2020年 6月, 北京大学王健教授、清华大

学徐勇副教授和吴扬副研究员等团队 [118] 合作, 在

7层 MnBi2Te4 薄膜下发现了可在 60 K高温下存

在的量子化霍尔电导平台. 2020年 1月, 南方科技

大学刘奇航课题组与加州大学倪霓课题组 [119] 合作

研究了 Mn-Bi-Te家族的另一成员 MnBi4Te7. 研

究表明, MnBi4Te7 中的铁磁态对外磁场的依赖比

MnBi2Te4 更低 . 而对于家族成员 MnBi6Te10, 当

外磁场降为零时, 体系仍然有较强的铁磁性 [120].
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对于MnBi8Te13, 其层间相互作用已经完全趋于铁

磁 [121]. 与过去通过磁性掺杂拓扑绝缘体来实现量

子反常霍尔不同, Mn-Bi-Te家族作为同时具有磁

性和拓扑非平庸的材料体系, 可以在本征材料中观

察到量子反常霍尔效应, 拓展了对量子反常霍尔效

应研究的思路, 并有助于人们在未来利用该效应实

现无耗散的自旋电子器件. 

2.7    过渡金属氧卤化物

过渡金属氧卤化物是一类通式为 MOX (M =

Fe, Cr, V, Ti; X = Cl, Br, I)的无机化合物, MOX

是层状晶体结构, 其中每层由两个卤化物层夹在中

间的波纹金属氧平面构成, 块状晶体通过范德瓦耳

斯力叠加在一起.

2018年, 北京航空航天大学孙志梅课题组 [48]

结合第一性原理计算和分子动力学模拟等方法, 提

出一种通过剥离层状反铁磁的范德瓦耳斯半导体

获得单层二维本征铁磁半导体的新途径. 计算结果

表明, 块体反铁磁半导体 CrOCl和 CrOBr被剥离

至单层时转变为二维本征铁磁半导体, 其居里温度

分别为 160和 129 K, 远高于二维本征铁磁体 CrI3
(TC = 45 K)和 Ge2Cr2Te6 (TC = 20 K), 并且其

居里温度还可以通过应变进一步提高. 同时该课题

组通过理论计算预测单层的过渡金属氧卤化物

VOCl和 TiOCl具有反铁磁性 [48]. 同年, 大连理工

大学赵纪军教授课题组 [122] 利用第一性原理计算研

究了多种单层二维材料的磁性能, 计算发现单层

Cr(S, Se)X 具有铁磁特性. 2019年, Zhang等 [123]

提出了一种稳定存在的反铁磁层状材料 CrOCl,

并系统地研究了它的磁性、磁相变行为和光学各向

异性. 同年, 缪峰课题组 [124] 利用化学气相沉积法

首次合成了不同厚度的二维 VOCl薄片, 并展示了

它们在忆阻器方面的应用优势. 2020年, Qing等 [125]

利用第一性原理计算发现, 沿 a 轴或 b 轴方向施加

单轴应变可使单层 CrOCl的磁基态由铁磁转变为

反铁磁. 同年, 普林斯顿大学的 Schoop教授课题

组 [126] 通过液相剥离法获得了 FeOCl纳米片, 实验

研究发现 FeOCl纳米片保留了块体 FeOCl本征

的反铁磁特性, 且随着维度的降低磁转变温度降

低 . 以上实验结果表明 , 二维 MOX 独特的铁磁

特性将会成为有前途的自旋电子学的候选材料, 为

未来自旋电子的研究和原子厚度的应用提供新的

机会. 

3   二维磁性材料的合成

材料的性能与应用很大程度上依赖于简便可

靠的合成方法. 目前广泛采用的二维磁性材料的制

备方法主要包括机械剥离、化学气相沉积、液相剥

离、液相合成和分子束外延等 [127]. 

3.1    机械剥离

机械剥离法, 也称“透明胶带法”, 是一种操作

难度小, 成本低的合成方法, 适用于层内强键和层

间弱范德瓦耳斯材料, 应用最典型的是石墨烯 [1].

迄今为止, 绝大部分原子级二维材料都可通过机械

剥离的方法获得. 目前, 实验上已通过此方法获得

了诸如 CrI3[31], Cr2Ge2Te6[30], NiPS3[128], MnPS3[90]

等二维磁性材料.

然而部分二维磁性材料 (如 Fe3GeTe2)的层

内化学键强度不足, 难以利用常规的机械剥离方法

获得足够大尺寸的薄层样品, 很大程度上阻碍了二

维磁性材料的进一步研究. 为了克服这一困难, 复

旦大学张远波课题组 [32] 开发了一种基于 Al2O3 的

辅助剥离方法, 该方法借助 Al2O3 作为骨架, 防止

材料在剥离过程中碎裂, 从而获得较大面积的单层

样品. 其工艺如图 2(a)所示, 先在块体 Fe3GeTe2
表面蒸镀一层 Al2O3 薄膜, 用胶带将 Al2O3 层和部

分 Fe3GeTe2 粘在一起 , 然后将其转移至 PDMS

薄膜上, 最后将三者一同按压至硅衬底后快速揭

开, 以获得少层甚至单层 Fe3GeTe2 样品, 剥离所

得单层 Fe3GeTe2 样品光学图片如图 2(b)所示. 此

种解离方法制备效率高, 解离能力强, 不只适用

于 Fe3GeTe2, 还可应用于更多范德瓦耳斯晶体. 同

时, 实验证实, 此辅助剥离法并未影响 Fe3GeTe2
薄片的磁性, 有望为二维自旋器件提供更多的研制

途径. 

3.2    化学气相沉积

机械剥离法虽然操作简便, 适用性广, 获得样

品晶体质量较好, 但是样品尺寸难以控制, 产量低,

无法满足工业化生产需求 . 而化学气相沉积

(CVD)法具有厚度可控、生长速率较快、产量高等

特点. 因此, 研究利用 CVD法制备二维磁性材料

有助于推动其在实际应用方面的发展. 作为一种在

衬底上制备高纯度薄膜的传统技术 [129], CVD是将
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预先选定的衬底以及反应物分别放入炉腔两端, 通

过加热反应物至蒸发, 利用气体流动带动反应物运

动, 最后在衬底表面发生反应并沉积从而获得薄膜

样品.

2018年, 段镶锋课题组 [130] 采用 CVD合成方

法, 以 VCl3 和碲粉为前驱体, 成功合成了超薄二

维磁性材料 VTe2, 所得样品大多呈六边形或三角

形纳米片, 厚度可控在 3 nm至几十纳米左右. 2019

年, 中国科学院国家纳米科学中心何军课题组 [131]

利用常压 CVD方法实现了二维磁性材料 CrSe的

可控制备, 实验结果表明, 在低于 280 K时, CrSe

在其面内方向和面外方向均展现了显著的铁磁性.

2019年, 美国莱斯大学楼峻教授课题组 [132] 采用

CVD法成功制备了室温下可稳定生长的磁性超薄

氧化铁. 2020年, 南洋理工大学刘政课题组 [133] 利

用 CVD方法 (图 2(c))实现了 FeTe纳米片的可控

制备 (图 2(d)). 输运测量显示, FeTe纳米片呈现

了厚度相关的铁磁到反铁磁的转变.

二维磁性材料大部分通过过渡金属原子提供

磁矩, 这些材料熔点较高, 因此熔融盐辅助化学气

相沉积是高质量二维磁性材料生长最普遍的方法

之一, 主要原因是催化剂在很大程度上降低反应物

的熔点, 促进其挥发. 有报道称, 以碱金属盐作为

催化剂, 能够显著降低反应物与产物之间的活化

能势垒 [134]. 张艳锋课题组 [135] 也通过在 CVD法生

长的过程中加入 NaCl催化剂, 成功合成了厚度约

为 2 nm的二维磁性材料 Cr2S3 薄片. 

3.3    液相剥离

液相剥离法也是广泛应用于制备二维薄层材

料的一种方法. 通过增大层间距来减弱层状材料的

层间范德瓦耳斯力作用力, 或者借助外源剪切力诱
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图 2    (a) Al2O3 辅助机械剥离 Fe3GeTe2 薄片的示意图 [32]; (b)在 Al2O3 薄膜上剥落 Fe3GeTe2 薄片的光学图片 [32]; (c) CVD法合

成 FeTe纳米片的过程示意图 [133]; (d)薄层 FeTe纳米片的光学图片 [133]; (e)超声液相剥离二维 NiPS3 的原理图 [136]; (f) NiPS3 薄片

AFM图 [136]; (g)分子束外延生长 VSe2 的原理图 [143]; (h)单层 VSe2 的 AFM图 [143]

Fig. 2. (a)  Schematic  of  Fe3GeTe2  exfoliated  by  Al2O3-assisted  mechanical  method[32];  (b)  optical  image  of  typical  few-layer

Fe3GeTe2 flakes exfoliated on top of an Al2O3 thin film[32]; (c) schematic illustration of FeTe nanosheet growth route by CVD[133];

(d) optical image of few-layer FeTe flakes[133]; (e) schematic illustration of NiPS3 growth route by liquid exfoliation[136]; (f) the AFM

image  of  NiPS3  flakes[136];  (g)  schematic  illustration  of  VSe2  growth  route  by  molecular  beam epitaxy[143];  (h)  the  AFM image  of

monolayer VSe2[143]. 
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导片层结构在平面内方向上的滑移运动进而实现

剥离. 目前主要的液相剥离手段包括超声剥离法、

碱金属插层剥离法、电化学插层剥离法、分子辅助

剥离法等. 液相剥离法产率高, 合成条件温和, 可

以作为大批量合成二维磁性材料的手段.

南洋理工大学 Dangol等 [136] 通过在甲酰胺中

超声 NiPS3 晶体, 得到了接近单层的 NiPS3 纳米

片 (图 2(f)), 合成过程如图 2(e)所示. 布拉格化学

与技术大学的 Gusmao等 [85] 通过剪切力剥离法成

功获得了 MnPS3 和 MnPSe3 纳米片. Li等 [137] 利

用锂离子插层液相剥离法制备了片层材料 VO2.

除利用碱金属的插入和脱出剥离以外, 还可通过引

入小分子气体实现层状材料的剥离. 此类反应的关

键是选择合适的能够插入片层之间的前驱体, 借助

超声作用, 使得小分子以气体的形式逃逸, 从而实

现片层结构的剥离. 例如, 谢毅课题组 [138] 利用在

材料层隙中引入小分子 NH3 从而将块体 VS2 成功

剥离成纳米薄片. 借助这种方法, 人们可以轻易地

将二维材料单晶转变成纳米薄片, 具有大批量工业

规模生产的应用价值. 

3.4    液相合成

液相合成法是先将原料在液相中混合、均匀分

散并反应, 再以固体粉末的形式分离出来的一种方

法, 主要包括溶胶凝胶法、电解法、水热法、冷冻干

燥法等. 在液相反应体系中, 通过改变反应原料配

比、反应条件和添加剂的使用实现对产物的物相、

形貌、尺寸可控制备. 此外, 液相合成简单易行, 设

备成本低且易操作, 反应条件容易控制, 生成物产

率高.

2020年, 许小红教授和薛丁江研究员 [139] 合

作, 以非层状材料 Cr2Te3 为基础, 利用阳离子交换

液相合成方法成功制备了层状铁磁 CrGeTe3 纳米

片. 2020年, 北京大学侯仰龙课题组 [140] 利用胶体

溶液合成方法, 通过钝化生长面, 将金红石型氟纳

米晶体合成为零维纳米颗粒、一维纳米棒和二维纳

米片. 实验结果表明, 由于产物中存在长程反铁磁

序和无序表面自旋而具有正交换偏置现象. 2020年,

华盛顿大学 Gamelin课题组 [141] 合成了二维范德

瓦耳斯铁磁体 CrI3 胶体纳米片, 通过磁圆二色性

测量证明 CrI3 胶体纳米片中存在磁有序. 证明该

方式不但可以轻易地获得二维磁性材料纳米薄片,

且制备过程中材料仍维持相应的磁学性能. 

3.5    分子束外延

分子束外延生长方法, 是指在高真空或者超高

真空环境下, 在衬底上沉积原子或者分子束, 外延

生长高质量单晶薄膜的技术. 分子束外延生长具有

可控性强和纯度高的特点, 能够在原子层级别调控

薄膜成分与厚度, 特别适合于生长超晶格, 也适合

低维物理的研究.

2017年, 修发贤教授课题组 [142] 使用分子束外

延法制备出了大尺寸的磁性二维 Fe3GeTe2 薄膜, 且

通过改变 Fe3GeTe2 中 Fe离子的浓度进一步实现

了 Fe3GeTe2 中居里温度和矫顽力的操控. 2018年,

高鸿钧院士课题组 [143] 成功实现了单层 VSe2 的分

子束外延可控制备, 并于 2019年进一步实现了其

一维图案化和功能化 [144], 制备流程如图 2(g)所示,

所得的单层 VSe2 的原子力显微镜 (AFM)图如

图 2(h)所示. 2019年, 复旦大学高春雷和吴施伟

教授课题组 [61] 巧妙地利用化合物分子束外延生

长技术, 在真空环境中蒸发原材料并促进其以薄

膜形式逐层沉积至表面, 实现原子级 CrBr3 的精

准控制. 2019年, 清华大学何珂和薛其坤等课题

组 [145] 在实验上利用分子束外延技术, 通过交替生

长 Bi2Te3 和 MnTe的方法制备出具有内禀属性的

磁性拓扑绝缘体MnBi2Te4 单晶薄膜, 并在实验上

观测到了量子反常霍尔效应. 2020年 4月, 武汉大

学何军课题组 [146]利用外延法实现了 1—2个晶胞

厚度 Cr2Te3 单晶样品的大面积制备, 并通过调控

二维 Cr2Te3 的厚度实现了室温铁磁性.
 

4   二维磁性材料的表征
 

4.1    磁圆二色性

圆二色性 (CD)是指入射偏振光通过样品时,

由于偏振光分解为左旋和右旋两种光, 且材料的手

性影响这两种光的吸收系数, 使得出射光转变成椭

圆偏振光, 而这种左旋与右旋光的差分吸收谱即为

圆二色谱 [147]. 而磁圆二色性 (MCD)与圆二色性

产生的机理不同, 磁圆二色性是由材料磁有序诱导

产生, 当磁性材料放置于一定的外加磁场中, 其磁

有序导致材料对于左旋和右旋光吸收出现差异, 通

过出射的椭圆偏振光的振幅及相位等信息推断材

料的磁性状态, 如图 3(a)所示.
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2018年, 华盛顿大学许晓栋课题组 [59] 报道了

一种基于范德瓦耳斯异质结构的多自旋过滤器磁

隧道结 (sf-MTJs), 将原子薄 CrI3 夹在石墨烯电极

之间充当自旋过滤隧道势垒. 实验结果表明, 隧道

磁阻随着 CrI3 层厚度的增加而急剧增加, 通过磁

圆二色性测量证明了电学特性由磁场下 CrI3 原子

层间磁有序转变所致. 如图 3(b)所示, 当外加磁场

较小时, 双层 CrI3 材料的反射磁圆二色性 (RMCD)

信号显示内部磁矩相向排列, 呈反铁磁基态 (↑↓

或↓↑), 电阻较大, 此时隧穿电流约为–30 nA. 磁

场增加, 磁矩朝向同向排列, 呈完全自旋极化状态

(↑↑和↓↓), RMCD信号增加, 此时的隧穿电阻

大大减小, 电流增加到约–150 nA. 通过改变外加

磁场大小切换双层 CrI3 材料的磁化状态, 实现对
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图  3    (a)磁圆二色性原理图 ; (b)和 (c)双层和三层 CrI3 自旋滤波器磁隧道结隧穿电流和反射磁圆二色性 (RMCD)随外磁场

(µ0H⊥)变化的函数关系曲线 , 偏置电压分别为–290 mV和 235 mV, 绿色 (橙色)曲线表示递减 (递增)磁场 [59]; (d)不同温度下 ,

厚度为 48 nm的 Fe3GeTe2 样品 RMCD信号随磁场的变化关系 [148]; (e)磁光克尔效应原理图; (f)双层 Cr2Ge2Te6 在不同温度下的

克尔旋转信号 [30]; (g) CrI3 的磁光克尔转角与外加磁场的关系 [31]; (h)不同温度下, Ta3FeS6 纳米片极向磁光克尔随磁场的变化 [151];

(i)在空气环境 4个月前后, Ta3FeS6 纳米片的MOKE信号随磁场变化 [151]

Fig. 3. (a) Schematic diagram of magnetic circular dichroism; (b) and (c) tunneling current and reflective magnetic circular dichro-

ism (RMCD) as a function of out-of-plane magnetic field (µ0H⊥) of double spin-filter magnetic tunnel junctions from bilayer and

trilayer CrI3 at a selected bias voltage –290 mV and 235 mV, respectively, green (orange) curve corresponds to decreasing (increas-

ing) magnetic field[59]; (d) comparison of RMCD sweeps for Fe3GeTe2 of thickness 48 nm as a function of the magnetic field, respect-

ively[148];  (e)  schematic  diagram  of  magneto-optic  Kerr  effect;  (f)  Kerr  rotation  signals  of  bilayer  Cr2Ge2Te6  vary  with

temperature[30]; (g) the magneto-optic Kerr signals of different CrI3 layers as a function of the magnetic field[31]; (h) the polar MOKE

signal of Ta3FeS6 nanosheet as a function of magnetic field at different temperatures[151]; (i) MOKE signal of Ta3FeS6 nanosheet as a

function of magnetic field acquired before and after 4 months aging under atmospheric conditions[151]. 
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该器件磁阻的调控. 研究者还制作了三层 CrI3 材

料的自旋过滤磁隧道结, 如图 3(c)所示, 随着层数

的增加, 该器件会拥有更多的电子自旋组合, 磁阻

也会呈现出阶梯式变化 [59]. 同年 8月, 该课题组又

采用磁圆二色性测量手段, 研究了较薄 (3.2 nm)

与较厚 (48 nm) Fe3GeTe2 样品的相变温度及磁滞

回线的区别 [148]. 3.2 nm厚度的 Fe3GeTe2 薄片在

低于 Tc = 204 K的温度下, 呈现矩形磁滞回线,

而高于 204 K温度时, 磁滞回线和 MCD信号消

失. 如图 3(d)所示, 对于 48 nm厚度的 Fe3GeTe2
样品, 温度在 185 K以下, 磁滞回线呈矩形状, 温

度在 210 K以上 , 磁滞回线消失 , 温度在 185—

210 K之间, 磁滞回线呈现复杂变化行为. 通过磁

圆二色性测量不仅可以获得材料原子自旋和轨道

磁矩等信息, 而且能够测量微区样品的磁性, 是一

种具有特色的磁性测量方法. 

4.2    磁光克尔效应

磁光克尔效应 (MOKE)描述了线偏振光与磁

性物质相互作用后反射光偏振态的改变 [149,150]. 如

图 3(e)所示, 当入射光照射到磁性材料表面时, 因

磁性材料的畴结构强度和方向以及对反射光的反

射情况各不相同, 将反射光收集后形成明暗相间的

区域. MOKE显微镜是一种利用磁光克尔效应来

观测磁性材料磁畴、磁化过程以及记录磁化曲线的

先进设备. MOKE显微镜的优势在于不依靠真空

环境, 可以在其他外场调控下实时动态地观测磁畴

结构以及磁化过程中的磁畴翻转, 其空间分辨率在

几百纳米至几微米之间, 适用于微纳尺度样品的磁

学性能表征, 并且对样品无损伤, 能够更好地探究

磁性材料中的微观机理.

2017年, 美国加州大学伯克利分校的张翔课

题组 [30] 通过磁光克尔技术研究了薄层 Cr2Ge2Te6
的铁磁特性. 图 3(f)是双层 Cr2Ge2Te6 在不同温

度下的磁光克尔信号分布. 实验结果表明, 当温度

为 40 K时, 仅厚度大于 2层的 Cr2Ge2Te6 样品才

能表现出明显的铁磁信号, 厚度为 2层的区域的磁

信号很难被检测, 随着温度逐渐降低, 2层区域铁

磁信号逐渐增强, 当温度降至 4.7 K, 2层样品展现

出明显铁磁信号. 测试结果表明, Cr2Ge2Te6 的居

里温度随着厚度的减小而降低. 同年, 华盛顿大学

的许晓栋课题组 [31] 利用磁光克尔技术证实了单层

CrI3 的本征铁磁性. 如图 3(g)所示, CrI3 的铁磁性

具有层数依赖性, 单层、三层和块体 CrI3 表现为铁

磁性, 而双层 CrI3 的铁磁性被抑制, 当外加磁场较

弱时, 磁光克尔角几乎不变, 直到外加磁场增大

到 0.65 T时, 双层 CrI3 发生反铁磁到铁磁的转变,

这是由于偶数层铁磁性被层间反铁磁抑制所致.

2020年 , 华中科技大学翟天佑教授和韩俊波教

授 [151] 合作, 通过低温微区极向磁光克尔系统证实

了薄层 Ta3FeS6 的铁磁性. 如图 3(h)所示, 变温克

尔测试证实了它的居里温度为 80 K. 如图 3(i)所

示, 经过空气耐久性测试后发现 Ta3FeS6 纳米片

的磁光克尔信号与四个月之前的测试结果基本

保持一致, 说明它具有良好的空气稳定性. 同期,

Fe2GeTe3 等其他二维材料的本征铁磁性也被磁光

克尔技术所证实 [152,153]. 借助磁光克尔技术, 人们

才得以证实原子级二维本征磁性材料的存在, 并在

将来的研究工作中, 可以借助该技术完善二维磁性

材料的物理图像, 拓展材料在超快及微纳尺度下的

磁动力学特性. 

4.3    磁力显微镜

磁力显微镜 (MFM)是一种扫描探针显微镜,

能够分辨几十纳米以下磁性薄膜表面附近的磁场

分布, 是获取亚微米尺度微粒子磁畴分布信息的有

力工具 [154]. 磁力显微镜利用镀钴磁化后的探针, 通

过测量针尖和磁性样品的磁相互作用力, 获得材料

表面磁畴结构图像. 如图 4(a)所示, 每次测试对样

品表面进行两次扫描, 第一次扫描采用轻敲模式,

得到样品表面形貌信息, 第二次扫描采用抬起模

式, 得到样品磁性信息.

磁圆二色性 (MCD)只能测量样品磁性的平均

信号, 其空间分辨能力较差, 而 MFM能够获得微

纳尺度样品的磁性空间分布的信息, 并给出磁信号

与样品层厚度之间的关系. 例如, 2019年, Yu等 [106]

使用 MFM手段研究了室温下 VSe2 薄片 (1—3

层)的磁信息, 图 4(b)和图 4(c)分别表示不同厚

度 VSe2 的 MFM相位图和高度图. 通过 VSe2 薄

片的MFM相位图可以得出, 与双层和三层薄片相

比, 单层薄片具有更强的磁信号. 同时, 利用MFM

手段还可通过观察二维磁性材料的磁畴结构来研

究其磁性随温度变化的规律. 例如准二维巡游铁磁

体 Fe3GeTe2[148], 图 4(d)的插图为室温下 Fe3GeTe2
的 MFM图像, 无有序的磁结构, 当样品从室温冷

却至 204 K过程中, 磁畴结构逐渐出现, 并在 204 K
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左右转变为复杂的支状畴结构. 温度进一步降低

至 185 K, 支状畴演化为泡状畴结构并持续保持

至 103 K, 演化过程如图 4(d)和图 4(e)所示. 在

204—103 K温度范围内磁畴结构的两次演化证明

存在两个明显的磁性变化. 此外, 使用低温磁力显

微镜研究发现, 在 25—200 nm厚度的 CrI3 薄片中
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图 4    (a)磁力显微镜工作原理图; (b)单层/双层/三层 VSe2 薄片的MFM相位图像 [106]; (c)图 (b)中白色虚线对应的MFM图像

的地形高度和MFM相位剖面图 [106]; (d), (e) Fe3GeTe2 分别在 204和 103 K时MFM图像, (d)的插图为 300 K时的MFM图像, 图

中白色矩形勾画出了相同的区域 [148];  (f) 200 nm厚的 CrI3 薄片 MFM信号作为磁场的函数图 [155];  (g) 25 nm厚的 CrI3 薄片

MFM信号作为磁场的函数图 [155]; (h)表层和内层的堆叠顺序和自旋方向机理图 [155]; (i)扫描隧道显微镜原理图 [155]; (j)在热解石

墨烯衬底上形成的单层 VSe2 扫描隧道显微镜图, 单层 VSe2 优先在阶梯边缘成核 [156]; (k)在MoS2 衬底上形成的单层 VSe2 扫描隧

道显微镜图, VSe2 在MoS2 衬底上形成更均匀的单层膜 [156]; (l) H型双层 CrBr3 层间的铁磁性耦合 [61]; (m), (n) R型双层 CrBr3 层

间的反铁磁性耦合 [61]; (o)八面体的 FeCl6 单元 (顶图)和六边形 1T-FeCl2 结构的示意图 (底图)[157]; (p)具有两种非等边的六边形

1T-FeCl2 的 STM图像 [157]

Fig. 4. (a)  Schematic  diagram  of  magnetic  force  microscope  (MFM);  (b)  MFM  phase  image  of  monolayer/bilayer/trilayer  VSe2
flake[106]; (c) topography height and MFM phase profiles of the MFM image corresponding to the white dashed line in panel (b)[106];

(d),  (e)  MFM domain images  for  Fe3GeTe2 at  204 K and 103 K,  respectively,  inset  of  (d)  is  the  MFM image at  300 K,  and the

white rectangles outline the same area[148]; (f) MFM signal as a function of magnetic field for 200 nm CrI3 flake; (g) MFM signal as

a function of magnetic field for 25 nm CrI3 flake[155]; (h) illustration of the stacking orders and spin configurations insurface and in-

ner layers[155];  (i) schematic diagram of scanning tunneling microscope[155];  (j) the STM image of VSe2 monolayer on HOPG, VSe2
monolayer islands preferentially nucleate at step edges on HOPG[156]; (k) the STM image of VSe2 monolayer on MoS2, the growth of

VSe2 monolayer on MoS2 is more uniform and gives rise to larger monolayer islands[156]; (l) ferromagnetic coupling between H-type

bilayer CrBr3 layers[61]; (m), (n) antiferromagnetic coupling between R-type bilayer CrBr3 layers[61]; (o) schematic illustration of an

octahedral FeCl6 unit (top) and a hexagonal island of FeCl2 with a 1T structure (bottom)[157]; (p) STM image of 1T-FeCl2 with two

non-equallateral hexagons[157]. 
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铁磁态与反铁磁态共存 [155]. 图 3(f)和图 3(g)分别

为 200与 25 nm CrI3 薄片的 MFM信号随磁场变

化的关系曲线图 . 图 3(f)的 MFM曲线记录了

200 nm薄片磁矩完全反转时的变化过程, 当磁场

从 5 T的完全极化状态开始向下扫描时 MFM信

号基本保持恒定, 到 2 T左右信号有所减小, 之后

再次保持基本恒定. 当磁场低于 0.2 T, 信号迅速

降至零. 图 3(f)中MFM信号变化过程的两个阶段

表明, CrI3 薄片可以分成两组具有不同磁性的表层

和内层 , 即反铁磁层和铁磁层 . 如图 3(g)所示 ,

25 nm CrI3 薄片的 MFM信号仅在 2 T时存在一

个骤降过程. 通过计算得到 CrI3 薄片的反铁磁层

厚度大约为 25 nm, 薄片剩余部分为铁磁层. 当厚

度逐渐降低, 铁磁层逐渐萎缩, 直至总厚度低于

25 nm时铁磁层消失, 整个薄片表现为反铁磁性,

如图 3(h)所示. 以上实验结果表明, 磁性材料的磁

性和其晶体结构有着非常密切的联系. 总之, 磁力

显微镜技术对磁性材料的研究十分有益, 是一种可

靠的观察纳米磁性材料微观磁性分布的技术. 

4.4    扫描隧道显微镜

扫描隧道显微镜 (STM)作为一种扫描探针显

微术工具, 其工作原理是利用探针贴近样品表面时

产生的隧穿电流变化来获得样品表面信息 (图 4(i)).

相比于 AFM, STM具有更高的分辨率. STM除了

可用于观察样品表面形貌外, 还可以用探针进行原

子操控, 进行刻写和修复表面缺陷, 是纳米微观科

学研究的有力工具.

2018年, Bonilla等 [156] 报道单层 VSe2 在室温

下具有铁磁性, 并通过 STM对其形貌进行表征.

如图 4(j)和图 4(k)所示 , 在热解石墨烯衬底上 ,

VSe2 优先在阶梯边缘成核生长, 而在 MoS2 衬底

上生长较为均匀, 可形成较大的单层膜, 同时由于

VSe2 和 MoS2 的晶格不匹配而导致 MoS2 衬底上

生长的单层 VSe2 呈现出莫尔条纹. 2019年, 复旦

大学高春雷教授课题组 [61] 利用原位自旋极化扫描

隧道显微镜, 直接将原子晶格结构与观察到的磁结

构联系起来, 理清了双层 CrBr3 的堆叠结构和层间

耦合之间的关联. 如图 4(l)—(n)所示, 双层膜CrBr3
具有 H型和 R型两种堆叠结构, 通过自旋极化扫

描隧道显微技术探测发现 H型堆叠的 CrBr3 双层

膜磁滞回线呈现出两个平台, 而 R型堆叠呈现出

四个平台, H型堆叠的双层 CrBr3 表现为铁磁耦

合, 而 R型表现为反铁磁耦合. STM还可以作为

判断相结构的依据. 2020年, Zhou等 [157] 成功生

长出具有铁磁基态的单层 1T-FeCl2, 如图 4(o)和

图 4(p)所示 , 具有 1T结构的单层六边形 FeCl2
边缘部分呈现出两种非等价末端, 一种为 Cl原子

与单个 Fe原子结合, 另一种为 Cl原子与两个 Fe

原子结合, 前者磁性更强且在 STM观察下显得更

为明亮, 因此可以通过 STM手段来鉴定 1T-FeCl2
的磁性边界. 

4.5    偏振拉曼光谱

拉曼光谱是一种简单无损的光学表征手段, 通

过分析散射光与入射光的频率差异得到材料内部

的晶格振动信息. 它主要根据材料的特征拉曼峰强

度或者位置的变化来确定材料的厚度以及振动模

式. 在磁性材料中, 当自旋磁矩按照一定规则排列

时, 两个磁子的散射体现在拉曼光谱的峰强或峰位

上, 因此通过峰强或者峰位的变化即可观测磁性材

料的磁转变.

E1
g E2

g

E1
g

E2
g

2016年, Lee等 [89] 借助于拉曼光谱证实少数

层 FePS3 的奈尔温度为 118 K. 图 5(a)和图 5(b)

为不同厚度 FePS3 样品的拉曼峰强度随着温度的

变化, 图中 P1a 峰的强度急剧增强时的温度即为奈

尔温度, 它并未随着样品厚度的改变而发生明显的

变化. 同年, Tian等 [158] 通过高分辨率显微拉曼散

射测量来探索少层 Cr2Ge2Te6 晶格与磁性之间的

相互作用. 图 5(c)和图 5(d)为剥离的 Cr2Ge2Te6
样品在低能电子模式   (78.6)和   (85.3)下拉曼

光谱随温度的变化关系. 在 Tc 以下,    模式附近

出现一个额外的振动峰,   模式变得极其平缓. 随

着温度的降低和磁序的出现, 分裂明显增加, 证明

了二维原子晶体中存在自旋声子耦合. 2020年, 南

方科技大学黄明远课题组与赵悦课题组 [62] 合作,

通过偏振拉曼光谱探测声子的光散射性能来研

究单层和双层 CrI3 中的磁光效应 . 如图 5(e)和

图 5(f)所示, 当对单层 CrI3 样品施加外磁场使自

旋发生翻转时, A1g (128 cm–1)模式的散射光强度

发生跳变 . 如图 5(g)和图 5(h)所示 , 当对双层

CrI3 样品施加外磁场时, A1g (128 cm–1)模式在低

于居里温度以下劈裂为两个模式, 当外加磁场将双

层 CrI3 调控为铁磁态时, 新劈裂的峰消失. 作为一

种较方便实现的测量手段, 人们通过观察拉曼信号
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的变化, 更加轻易地研究微纳尺度二维磁性材料在

厚度、温度、应力、磁场等物理场影响下磁结构的

变化情况. 

4.6    反常霍尔效应

反常霍尔效应是一种不需要外加磁场即可存

在的霍尔效应, 主要包括本征机制、侧跃机制和斜

散射机制三种机制 (图 5(i)). 它普遍存在于铁磁材

料中, 其反常霍尔电阻与铁磁材料磁矩成正比关

系, 使其成为观察各种磁性材料微观磁矩方向的重

要手段.

2018年, 张远波教授课题组 [32] 通过观测反常

霍尔效应来研究少层 Fe3GeTe2 中的磁性. 图 5(j)

为外加电场的条件下四层 Fe3GeTe2 反常霍尔电阻

与温度变化的关系曲线, 可知, 少层 Fe3GeTe2 铁

磁转变温度 Tc 可以达到室温以上 (310 K). 同年,

Tan等 [111] 也研究了不同厚度的单晶金属 Fe3Ge

Te2 纳米片的反常霍尔效应测量. 图 5(k)是不同
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图 5    (a)少层 FePS3 拉曼随温度依赖的 mapping图 [89]; (b)不同厚度下, 少层 FePS3 的 P1a 拉曼峰强度随温度的变化 [89]; (c)薄层

Cr2Ge2Te6 样品   和   拉曼峰随温度依赖的 mapping图 [158]; (d)不同温度下薄层 Cr2Ge2Te6 样品的原始拉曼图 [158]; (e)单层 CrI3
偏振拉曼光谱随磁场的演化过程 [62]; (f)单层 CrI3 的拉曼强度与磁圆二色的结果比较 [62]; (g)双层 CrI3 偏振拉曼光谱随磁场的演

化过程 [62]; (h)双层 CrI3 的拉曼强度与磁圆二色的结果比较 [62]; (i)反常霍尔效应的三种机制; (j)四层 Fe3GeTe2 的剩余霍尔电阻

随温度的变化 [32]; (k) 2 K温度下, 不同厚度的 Fe3GeTe2 纳米片的反常霍尔电阻 Rxy 随磁场的变化关系 [111]; (l)不同温度下, 单个

Fe3GeTe2 的反常霍尔电阻随磁场的变化曲线 [142]; (m)不同温度下, Fe3GeTe2/MnTe异质结的反常霍尔电阻随磁场的变化曲线 [142]
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Fig. 5. (a)  Temperature dependent Raman mapping of  few layers  FePS3  temperature dependent[89];  (b) the Raman intensity as a

function  of  temperature  for  different  thickness  FePS3  of  P1a  mode[89];  (c)  temperature  dependent  Raman  spectra  mapping  for

Cr2Ge2Te6 of the    and    modes[158]; (d) the original Raman diagram of few layer Cr2Ge2Te6 at different temperatures[158]; (e) the

evolution process of polarization Raman spectra for monolayer CrI3 with magnetic field[62]; (f) comparison of Raman strength and

MCD for monolayer CrI3[62]; (g) the evolution process of polarization Raman spectra of bilayer CrI3 with magnetic field[62]; (h) com-

parison of Raman strength and MCD for bilayer CrI3[62]; (i) the mechanism of anomalous Hall effect; (j) the remanent Hall resist-

ance    as a function of temperature for four-layer Fe3GeTe2[32]; (k) the Rxy as a function of magnetic field for different thickness

Fe3GeTe2 nanosheet at 2 K[111]; (l) the Rxy as a function of magnetic field for Fe3GeTe2 heterojunction at different temperatures[142];

(m) the Rxy as a function of magnetic field for Fe3GeTe2/MnTe heterojunction at different temperatures[142]. 
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厚度 Fe3GeTe2 薄片在 2 K温度下的反常霍尔电

阻随磁场变化的关系曲线 , 厚度小于 200 nm的

Fe3GeTe2 纳米薄片具有接近方形磁环的单一硬磁

相和较大的矫顽力. Fe3GeTe2 除通过电场调控居

里温度外还可以通过构筑异质结的方式改变矫顽

力的大小. 图 5(l)和图 5(m)分别为单个 Fe3GeTe2
与 Fe3GeTe2/MnTe异质结在不同温度下的反常

霍尔电阻随磁场变化的关系曲线, 实验结果表明,

在相同条件下, Fe3GeTe2/MnTe异质结的矫顽力

是单个 Fe3GeTe2 的矫顽力 2倍 [142]. 由于电学信

号对于磁结构变化十分敏感, 因此经常借助反常

霍尔效应来鉴定微纳尺度或者异质结界面的磁性

变化. 

5   二维磁性材料的调控

最近, 具有磁有序结构的二维磁性材料由于在

自旋电子学以及高密度存储等方面具有重要的应

用价值而受到广泛关注 [159]. 自 2017年成功制备二

维磁性材料如 CrI3 和 Cr2Ge2Te6 以来, 其磁性调

控一直被重点关注. 目前主要的调控方式有静电掺

杂、插层调控、应力调控和界面调控等. 

5.1    静电掺杂

静电掺杂是二维磁性材料调控的重要方式之

一, 它是通过构筑基于二维磁性材料的场效应晶体

管, 然后调节门电压, 改变磁性材料的载流子浓

度、轨道占据和发生的电化学反应 [160], 甚至改变其

磁各向异性, 进而调控其磁性强弱和类型. 2014年,

杨金龙课题组 [52] 通过第一性原理计算, 提出通过

电子和空穴掺杂可以诱导 MnPSe3 纳米片从反铁

磁半导体转变为铁磁半金属. 2015年, Louie教授

课题组 [161] 的理论工作表明, 空穴掺杂可引起单层

GaSe的铁磁相变. 2016年, Nachtigall教授课题

组 [68] 也根据第一性原理计算得出空穴和电子掺杂

可以提高单层 VCl3 和 VI3 的铁磁耦合. 众多理论

工作都表明, 可以通过静电掺杂的手段来实现二维

磁性材料磁有序的调控.

2017年二维本征磁性材料 Cr2Ge2Te6[30] 和

CrI3[31] 被成功制备, 之后在实验上证明了静电掺杂

可以调节二维材料磁性这一结论, 主要有两项代表

性的成果. 2018年, 康奈尔大学的麦建辉教授课

题组 [51] 在实验上通过静电掺杂使用 CrI3-石墨

烯垂直异质结构控制单层和双层 CrI3 的磁性. 如

图 6(a)所示, 单层和双层的 CrI3 被封装于绝缘体

h-BN中, 之后在顶部和底部分别盖上石墨烯作为

外输运测量的顶电极和底电极, 用以测量单层和双

层 CrI3 的磁化率. 图 6(b)表明单层 CrI3 的磁性随

栅极电压和掺杂浓度的变化而变化, 可知, 在单层

CrI3 中, 掺杂改变了饱和磁化强度、矫顽力和居里

温度. 随着掺杂空穴的浓度不断增大, 单层 CrI3 磁

序逐渐增强, 随着掺杂电子的浓度不断增大, 单层

CrI3 的磁序逐渐减弱. 图 6(c)是双层 CrI3 在 4 K

下掺杂密度-磁场相图, 当电子浓度掺杂大于 2.5 ×

1013 cm–2 时, 可以在无外加磁场的情况下使双层

CrI3 从反铁磁基态转变为铁磁基态. 实验结果证明

通过静电掺杂可有效地控制单层和双层 CrI3 的磁

性, 特别是在无外界磁场的情况下, 诱导双层 CrI3
从 AFM-FM跃迁. 同年, 中国科学院金属研究所

张志东研究员课题组 [94] 成功实现二维 Cr2Ge2Te6
中自旋与电荷的双极电场操控. 他们将少层 Cr2Ge2
Te6 封装于两层氮化硼之中构筑范德瓦耳斯异

质结场效应器件, 系统地进行了电学和磁学测量.

图 6(d)为 Cr2Ge2Te6 异质结场效应器件图, 图 6(e)

和图 6(f)分别表示了在 40 K低温和不同正负门电

压下, 磁光克尔角随磁场的变化关系. 实验结果表

明, 在双极门电压调控下, 基于二维范德瓦耳斯铁

磁体 Cr2Ge2Te6 自旋场效应器件的磁性得到有效

调控, 从而证实了基于二维范德瓦耳斯铁磁体的自

旋场效应器件的可行性. 

5.2    插层调控

理论认为, 在二维范德瓦耳斯材料体系中层间

交换耦合很大程度取决于层间距, 因此可以通过插

层调控改变二维磁性材料的层间距, 进而影响二

维磁性材料的磁序排列. 近年来, 二维磁性材料

Cr2Ge2Te6[30] 和 CrI3[31] 在实验上被成功制备 , 并

且利用磁光克尔手段证实了本征长程磁序的存在.

目前已发现的二维本征磁性材料临界温度远低于

室温, 如何提高现有二维磁性材料的居里温度对其

在自旋电子学和磁存储器件中的应用十分关键. 复

旦大学张远波课题组 [32] 以 Fe3GeTe2 为研究对象,

成功利用锂离子插层将 Fe2Ge2Te6 的居里温度调

节至 310 K. 通过测量少层 Fe3GeTe2 的电输运特

性发现其铁磁转变温度随着层数的减小而急剧

降低, 图 7(a)为其相图随层数和温度的变化关系.
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相比于块材 205 K的铁磁转变温度, 层数越少, 铁

磁转变温度越低. 单层的 Tc 最低, 仅为 15 K, 说

明二维材料的磁性会受到维度的影响. 此外, 该课

题组还通过锂离子插层手段制备了 Fe3GeTe2 离子

场晶体管 (如图 7(b)插图), 将少层 Fe3GeTe2 的铁

磁转变温度调控至室温以上. 图 7(b)为电导率随

磁场的变化关系图, 图 7(c)是不同的栅压下, 反常

霍尔电阻随磁场的变化关系, 证明了少层 Fe3GeTe2
的铁磁性确实会受到门电压的调控. 如图 7(d)所

示, 在施加正电压后样品的 Tc 随栅极电压的变化

较为复杂, 在栅极电压约等于 1.75 V时, 铁磁转变

温度达到最高, 超过了室温. 另外 Tc 关于门电压

调控出现的两个峰位正好对应图 7(b)电导变化的

峰位, 说明样品的电子结构在栅压调控时发生了变

化. 如图 7(e)所示, 在四层的 Fe3GeTe2 样品中观

察到霍尔电阻随外加磁场在 310 K仍有回滞, 进

而从侧面证明了少层 Fe3GeTe2 被离子调控后其转

变温度可达到室温以上. 以上实验为今后基于此类

材料研发超高密度、栅压可调、且室温可用的磁电

子学器件提供了可能. 

5.3    应力调控

同插层调控原理类似, 应力通过改变二维磁性

材料的层间距, 调控材料的堆垛结构, 从而改变其

层间耦合方式, 最终影响其磁序排列. 2014年, 研

究者通过理论计算预测, 当对 Cr2X2Te6 (X = Si,

Ge)纳米带施加垂直压力时, 可以有效调节其磁性

耦合强度 [162]. 同年, 澳门大学潘辉 [163] 根据第一性

原理计算发现, 随着张力的增加, 氢化的单分子层

VTe2 的磁状态由反铁磁转变为铁磁.
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图 6    (a)顶部 : 双栅极双层 CrI3 场效应器件的示意性侧视图 , 其中双分子层 CrI3 被封装在少层石墨烯中 , 石墨烯作为平面外

输运测量的源极和漏极 ; 底部 : 单双层样品器件的光学显微图 . 左下图 , 用于单层 CrI3 的磁化率测量的电极结构 , 比例尺为

50 µm; 右下图, 用于双层 CrI3 的磁化率测量的电极结构, 比例尺为 20 µm; 红色虚线为双层样品的边界 [51]. (b)单层 CrI3 的磁性

随栅极电压 (底轴)和诱导掺杂密度 (顶轴)变化的函数 [51]. (c)双层 CrI3 中 , 在 4 K下掺杂密度 -磁场相图 [51]. (d)少数层 h-BN/

Cr2Ge2Te6/h-BN范德瓦耳斯异质结器件 [94]. (e) 40 K, 负门电压下磁光克尔角随磁场的变化 [94]. (f) 40 K, 正门电压下磁光克尔角

随磁场的变化 [94]

Fig. 6. (a)  Top:  A  schematic  side  view  of  a  dual-gate  bilayer  CrI3  field-effect  device.  Bilayer  CrI3  is  encapsulated  in  few-layer

graphene, which also serves as source and drain electrodes for out-of plane transport measurements. Bottom: An optical micrograph

for monolayer and bilayer CrI3 sample devices. Scale bars, 50 µm (left panel) and 20 µm (right panel). The metallic ring structure
(left panel) is used to create a magnetic field for the susceptibility measurement for monolayer CrI3. The electrode structure (right

panel) is used for the susceptibility measurement for bilayer CrI3, the red dashed line marks the boundary of a bilayer sample in the

right panel[51]. (b) The magnetic properties of monolayer CrI3 as a function of gate voltage (bottom axis) and induced doping dens-

ity (top axis)[51].  (c)  Doping density-magnetic  field phase diagram at 4 K for monolayer CrI3[51].  (d) Schematic diagram of  a few-

layered h-BN/Cr2Ge2Te6/h-BN heterojunction[94]. (e) Kerr angle as a function of magnetic field at 40 K for negative gate voltages[94].

(f) Kerr angle as a function of magnetic field at 40 K for positive gate voltages[94]. 
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2019年, 康奈尔大学的 Mak教授和单洁教授

课题组 [164] 在薄层 CrI3 上借助压力实现了磁性调

控. 通过对薄层 CrI3 施加高达 2 GPa的静水压力,

其晶体结构 (如图 8(a)所示)从单斜相转变为六方

相, 磁性也从层间反铁磁转变为铁磁. 图 8(b)和

图 8(c)为该实验器件的光学图片和示意图. 根据

磁圆二色性测量发现, 在低温 3.5 K时, 两层和五

层 CrI3 样品在施压前 (图 8(d))和施压后 (图 8(e))

的MCD随磁场变化关系存在差异, 证明压力可以

改变少层 CrI3 样品的层间磁性耦合状态. 同年, 华

盛顿大学许晓栋教授课题组 [165] 也报道了二维磁

体 CrI3 中的磁性随压力的变化. 通过如图 8(h)所

示的实验装置, 验证了随着压力的改变, 双层 CrI3
隧道电流随磁场的变化曲线也呈现出不同的变化

规律 (图 8(f)). 如图 8(g)所示, 静水压力能使层间

磁耦合增加一倍以上, 从而引起双层 CrI3 从反铁

磁相到铁磁相的转变. 同时压力也能引起三层 CrI3

产生三相共存的磁畴, 其中一相为铁磁相 (图 8(i)),

另外两相为反铁磁相 (图 8(j)和图 8(k)). 2020年,

南京大学缪峰课题组 [166] 利用自主研发的三端应变

装置对二维磁性材料 Fe3GeTe2 的磁性状态进行了

原位单轴应变调控研究, 证实了对 Fe3GeTe2 材料

施加的应变力从 0.65%提升到 0.71%时能够实现

磁翻转. 同时, 实验结果也显示, 随着应力的增大,

Fe3GeTe2 样品的居里温度 Tc 呈线性增加, 而磁畴

转变温度则先增大后趋于饱和. 他们还与中国人民

大学季威课题组合作, 利用第一性原理计算分析

了 Fe3GeTe2 磁各向异性能及磁交换作用同单轴应

变的关系. 通过计算发现, 磁各向异性能随着应变

的增加而显著上升, 同时验证了实验观测到的应变

调控行为来源于磁各向异性能的变化.
 

5.4    界面调控

界面调控主要通过不同材料界面接触产生近
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图  7    (a) Fe3GeTe2 的磁结构随厚度和温度的变化 [32]; (b)在三层 Fe3GeTe2 样品中获得的电导与门电压的关系 , 测试温度为

330 K, 插图为 Fe3GeTe2 离子场晶体管 [32] 示意图 , 其中 S, D分别代表源电极和漏电极 , Vn 表示探测电压 , 固态栅极覆盖了样品

和周围电极 [32];  (c)三层 Fe3GeTe2 在特定栅压下 (T = 10 K和 T = 240 K)的反常霍尔电阻随磁场的变化曲线 [32];  (d)三层

Fe3GeTe2 温度和栅压的相图 [32]; (e)在栅极电压 Vg = 2.1 V时, 四层 Fe3GeTe2 在室温附近的反常霍尔电阻随磁场的变化 [32]

Fig. 7. (a) Phase diagram of Fe3GeTe2 (FGT) as a function of layer number and temperature[32]. (b) conductance as a function of

gate voltage Vg measured in a trilayer FGT device. Data are obtained at T = 330 K, the inset shows a schematic of the FGT device

structure and measurement setup, S and D label the source and drain electrodes, respectively, and Vn labels the voltage probes. The

solid electrolyte covers both the FGT flake and the side gate[32]. (c) Rxy as a function of external magnetic field recorded at repres-

entative gate voltages obtained at T = 10 K and T = 240 K[32]; (d) the phase diagram of the trilayer FGT sample as a function of

the gate voltage and temperature[32]; (e) Rxy of four-layer FGT as a function of magnetic field under a gate voltage of Vg = 2.1 V at

room temperature[32]. 
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邻耦合效应, 进而影响其磁学性能. 相比于静电掺

杂等外场调控, 它是一种无需额外能耗的调控方

式 .  2019年 ,  Wee教授课题组 [167] 通过实验证实

Co颗粒和 VSe2 薄片界面发生了磁跃迁, 但是该实

验为点跟面的接触, 存在接触不均匀和接触面积较

小等问题. 相较于点面接触, 更希望通过面面接触

以便更有效地调控二维材料磁性. 2020年, 韩俊波

研究员课题组 [168] 搭建了两层 FePS3/Fe3GeTe2 异

质结和三层 FePS3/Fe3GeTe2/FePS3 异质结, 并研

究了异质结的磁学性能. 如图 9(a)和图 9(b)所示,

无论是双层 FePS3/Fe3GeTe2 异质结还是三层

FePS3/Fe3GeTe2/FePS3 异质结, 都与单个 Fe3Ge

Te2 有较大的差异, 且由于近邻耦合效应二者均表

现出交换偏置现象 (图 9(c)和图 9(d)). 同时, 如

图 9(e)和图 9(f)所示, 异质结的磁性能增强一倍,

居里温度提高 30 K. 该研究表明铁磁/反铁磁近邻

耦合效应有效地调控了二维材料的磁性, 为未来研

制基于二维磁性材料的室温自旋电子学器件提供

了方向.
 

6   结论与展望

随着物联网、人工智能以及 5 G互联网技术

的日渐成熟, 人类社会正逐步进入万物互联时代,

基于硅的传统电子学已经无法满足“后摩尔时代”

信息处理的要求, 而基于电子自旋调控实现信息存

储和处理的自旋电子学作为一门新兴学科开始崛

起. 与基于电荷调控的传统电子学器件相比, 自旋

电子学器件因具有功耗低、速度快、非易失性等优

点而受到广泛关注. 新材料、新物理效应与新器件

的不断出现, 对材料在自旋电子学的应用提出了更

高的要求. 近年来, 二维磁性材料的不断发展壮大
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图 8    (a) CrI3 晶体结构, 分别为单斜相 (左)和六方相 (右)[164]; (b) CrI3 隧道结的光学图片 [164]; (c) CrI3 隧道结的侧面示意图 [164];

(d), (e) 在施加压力前 (d)后 (e)两个 2层 (2L)和两个 5层 (5L)区域, 在 3.5 K时, MCD随磁场的变化 [164]; (f)双层 CrI3 隧道结中,

不同压力下, 隧道电流随磁场的变化 [165]; (g)双层 CrI3 隧道结施加压力前后 RMCD信号随磁场的变化 [165]; (h)高压实验装置示意

图 [165]; (i), (j), (k)三层 CrI3 中其中任意三点的 RMCD随磁场的变化 [165]

Fig. 8. (a) Crystal structure of CrI3, the monoclinic phase (left) and the hexagonal phase (right)[164]; (b) the optical image of CrI3
tunnel junction[164]; (c) the side view of the CrI3 tunnel junction[164]; (d), (e) the MCD for 2L and 5L CrI3 before (d) and after (e)

pressured as a function of the magnetic field under the temperature of 3.5 K[164]; (f) the tunnel current for bilayer CrI3 as a function

of the magnetic field under different pressures[165]; (g) the RMCD signal for bilayer CrI3 tunnel junction as a function of the magnet-

ic field before and after pressured[165]; (h) schematic of high-pressure experimental set-up[165]; (i), (j), (k) the RMCD signal for any

three points of trilayer CrI3 as a function of the magnetic field[165]. 
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为自旋电子学的应用研究开辟了广阔的前景.

二维磁性材料是近年来物理与材料学领域最

重要的发现之一, 起初通过近邻效应或者磁性离子

掺杂等手段从二维非磁性材料中引入磁性. 此思想

来源于早期稀磁半导体的研究思路, 该方式诱导产

生的磁性受界面原子结构、杂质散射和载流子浓度

的影响, 破坏了二维材料的本征结构, 因此先天具

有一定的局限性, 所以寻找具有本征磁性的二维材

料尤为重要. 根据 Mermin-Wagner定理, 原子层

厚度的二维材料由于长程的热涨落不能表现出宏

观磁性, 故认为具有本征磁性的二维材料并不存

在. 然而研究发现 CrI3 和 Cr2Ge2Te6 具有二维长

程磁序, 因此推翻了之前的说法, 也开启了二维本

征磁性研究的新时代. 目前报道的具有二维本征磁

性的材料种类较少, 寻找更多本征磁性的二维材料

依然任重而道远. 本综述系统介绍了二维磁性材料

的研究进展, 帮助对二维磁性材料感兴趣的读者较

为全面地了解其研究现状, 期望能够激励更多的研

究者加入二维磁性材料的研究之中, 促进自旋电子

学进一步向前发展. 对于磁性二维材料的发展本综

述将作以下几点展望.

首先, 磁性二维材料作为二维材料家族的新成

员, 无论是理论计算还是实验研究均处于初级阶

段, 需要进一步挖掘和发现更多的二维本征磁性材

料. 目前, 除少数二维磁性材料外, 大部分二维本

征磁性材料普遍具有居里温度低和空气不稳定等

缺点, 如 CrI3 和 Cr2Ge2Te6, 实际应用受到极大限

制, 寻找具有室温铁磁性或者空气稳定的二维本征

磁性材料的工作迫在眉睫, 这无疑是二维磁性领域

的重要研究方向之一.

其次, 通过转移技术搭建二维磁性材料异质

结, 发现新奇物理现象及不同的应用功能也是二维

磁性材料重要的研究方向之一. 通过搭建不同的异

质结可以诱导出诸如电荷转移、晶格畸变、超交

换、能带重组和自旋-轨道耦合等丰富的界面效应,

依靠二维层面的范德瓦耳斯接触形成的磁近邻效
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图 9    (a) Fe3GeTe2 及 FePS3/Fe3GeTe2 异质结的克尔旋转角随磁场的变化曲线 [168]; (b) Fe3GeTe2 及 FePS3/Fe3GeTe2/FePS3 异

质结的克尔旋转角随磁场的变化曲线 [168]; (c)双层反铁磁/铁磁异质结 FePS3/Fe3GeTe2 和 (d)三层反铁磁/铁磁/反铁磁异质结

FePS3/Fe3GeTe2/FePS3 表现出的交换偏置现象 [168]; (e) Fe3GeTe2 及 FePS3/Fe3GeTe2 异质结的克尔旋转角随温度的变化曲线 [168];

(f) Fe3GeTe2 及 FePS3/Fe3GeTe2/FePS3 异质结的克尔旋转角随温度的变化曲线 [168]

Fig. 9. (a) The Kerr rotations as a function of magnetic field for Fe3GeTe2 (FGT, yellow curves) and FePS3/Fe3GeTe2 (FPS/FGT,

green  curves)[168];  (b)  the  Kerr  rotations  as  a  function  of  magnetic  field  for  FGT  (yellow  curves)  and  FePS3/Fe3GeTe2/FePS3
(FPS/FGT/FPS,  green  curves)[168];  the  exchange  bias  phenomenon  for  (c)  bilayer  antiferromagnetic/ferromagnetic  heterojunction

FPS/FGT  and  (d)  trilayer  antiferromagnetic/ferromagnetic/antiferromagnetic  heterojunction  FPS/FGT/FPS  under  the  different

external  magnetic  fields[168];  (e)  the  Kerr  rotations  as  a  function  of  the  temperature  for  FGT  (red  curve)  and  FPS/FGT  (blue

curve)[168]; (f) the Kerr rotation as a function of the temperature for FGT (red curve) and FPS/FGT/FPS (blue curve)[168]. 
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应, 通过以下方式可实现各种磁性依赖材料的调

控: 1)将非磁性材料如石墨烯或氮化硼等与磁性

范德瓦耳斯材料结合, 进而保护磁性材料不受外界

影响 [94]; 2)基于魔角双原子层二维磁性材料可能

出现拓扑超导电性以及材料边缘可能存在拓扑马

约拉纳态等特殊的性质 [169−171]; 3)构筑基于铁磁/

反铁磁异质结, 此类结构能够产生交换偏置和交换

轨道耦合作用, 可在无外加磁场下实现磁开关, 进

而广泛应用于自旋电子器件, 如非易失性的磁随机

存储器等 [168]; 4)二维磁性材料与拓扑绝缘体的结

合期望实现量子反常霍尔效应 [172]; 5)二维磁性材

料与单层过渡金属硫化物构筑的异质结实现对自

旋自由度和谷自由度的操控 [63,173]. 通过此类异质

结的搭建能够制作出各种意义非凡的异质结器件,

包括自旋阀、自旋和谷操控、巨磁阻器件等.

总之, 本综述总结了二维磁性材料的研究背

景、基本性质、合成方法、现有表征手段及调控方

式等, 希望通过总结现有的研究工作让读者能够初

步了解二维本征磁性材料特性, 从而激发对二维本

征磁性材料的研究兴趣, 促进二维磁性材料的研

究. 同时期待二维磁性材料在下一代低功耗的信息

处理与存储、量子计算及自旋器件等领域体现出应

有的价值.
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SPECIAL TOPIC—Two-dimensional magnetic materials

Study on physical properties and magnetism controlling of
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Abstract

Two-dimensional (2D) materials represented by graphene and molybdenum disulfide (MoS2) have attracted

much attention in recent years due to their advantages in electrical, thermal, optical and mechanical properties.

As a branch of 2D materials,  2D magnetic materials have special  properties such as magnetic anisotropy and

single-layer magnetic order.  Especially,  their magnetism can also be controlled by a variety of physical  fields,

and it possesses various physical properties and potential applications. Therefore, they have received widespread

attention  of  researchers  gradually.  In  this  article,  we  summarize  the  types,  synthesis  methods,  basic

characteristics and characterization methods of 2D magnetic materials in detail, and the magnetism controlling

of 2D magnetic materials as well. Finally, a simple outlook on the research directions and future challenges of

2D magnetic materials is given.

Keywords: layered  materials,  magnetic  materials,  two-dimensional  materials,  two-dimensional  magnetic
materials, spintronics
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