
 

CrCl3 隧穿磁阻的界面效应与多场效应调控*
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磁隧道结是研究磁性材料自旋结构、输运特性、磁相变和磁各向异性的重要实验平台. 本研究基于干法

转移技术制备了以机械剥离的少层范德瓦耳斯反铁磁绝缘体三氯化铬 (CrCl3)为势垒层、少层石墨烯为电极

的磁隧道结原型器件结构, 并进行了低温电磁输运测量, 除观测到自旋过滤效应引起的隧穿磁阻外, 还发现

多种由非传统效应引起的磁阻变化. 基于对隧道结自旋结构和能带结构的分析, 本文将之归因于由磁近邻效

应引起的隧穿机制改变, 以及石墨烯电极态密度在高磁场下出现的量子振荡行为. 本文报道了在二维磁隧道

结中与隧穿磁阻相关且此前未被广泛关注的物理现象, 加深了对此类二维异质结构中载流子输运特性的理

解, 为二维磁性材料的物理性质研究及其自旋电子学应用拓展了新的途径.
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1   引　言

使 用 二 维 层 状 磁 性 材 料 构 筑 磁 隧 道 结

(magnetic tunnel junction, MTJ), 可充分利用材

料表面的原子级平整度和自清洁特性, 避免层间晶

格失配和污染问题, 实现高质量的异质结堆叠, 提

升对应自旋电子器件的性能 [1]. 传统磁隧道结通常

使用一对铁磁性电极, 中间夹以非磁性绝缘势垒

层 (构成所谓铁磁-绝缘体-铁磁 (F-I-F)结)以实

现磁场对隧穿磁阻 (tunneling magneto-resistance,

TMR)的调控 [2]. 如果使用非磁性材料作为两侧电

极, 而使用零场下具有层间反铁磁耦合的范德瓦耳

斯磁性绝缘材料作为势垒层, 则可构建新型“自旋

过滤隧道结” (spin-filtering MTJ, sf-MTJ)[3], 产

生自旋过滤效应 [4,5], 即载流子在穿过磁性绝缘层

时因自旋和磁矩的方向是否平行而面对不同高度

的势垒, 导致隧穿概率产生显著差异 [3], 进而引起

隧穿电阻的变化. 定量而言, 磁隧道结的隧穿磁阻

(TMR)定义如下 [4]:
 

TMR (µ0H) =
It (µ0H)− It (0)

It (0)
, (1)

µ0

It (µ0H)

式中,    是真空中的磁导率, H 是外加磁场强度,

 为依赖于磁场的隧穿电流. 通常情况下,

自旋过滤磁隧道结在低磁场下势垒层处在反铁磁

构型, 自旋过滤效应较强因而电流较小, 而高磁场

下势垒层被饱和磁化, 自旋过滤效应减弱, 因而电

流增大, 器件表现为具有正的 TMR.

然而, 近年来研究显示, 在磁隧道结中, 传统

的自旋过滤效应可能并非唯一调制隧穿磁阻的方

式, 包括磁交换相互作用、电极态密度谱 (density

of state, DOS)波动以及栅极电压的施加在内的多

种界面效应和多场调控机制都可能引起隧穿磁阻

的改变. 其中, 界面效应的一个典型例子是磁性电
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极通过近邻相互作用, 在非磁性势垒层 (或导电间

隔层)中引入自旋极化, 导致势垒 (或间隔层)中不

同极化方向的载流子态密度发生改变, 影响隧穿磁

阻的大小, 甚至可以观测到负隧穿磁阻 [6,7]. 而栅极

电压则是外物理场用于调控隧穿电阻的一种常用

手段, 其主要是通过显著影响隧穿势垒或非磁性电

极的载流子浓度 (或费米面高度)造成器件磁阻特

性的变化. 对势垒层, 栅极电压的施加能够改变自

旋极化能带的相对填充水平, 造成包括磁相变临界

场、饱和磁化强度、磁有序温度等的改变 [8]; 同时,

对于使用低载流子浓度电极材料 (如石墨烯)的磁

隧道结, 栅极电压可有效调节电极费米能的位置,

改变费米面附近的载流子态密度, 甚至在竖直方向

的强磁场下形成朗道能级等新的能带形状和态密

度分布 [9–11]. 这样的一种由外加栅极电压引起的费

米面附近载流子态密度的改变可能显著影响隧穿

电流的大小.

本文以二维层状反铁磁绝缘体三氯化铬 (CrCl3)

为基础, 采用少层石墨烯作为接触电极, 构筑了磁

隧道结原型器件结构, 并开展了对器件低温电磁

输运特性的表征. 作为最早被发现的本征二维磁体

之一, CrCl3 具有层状磁性材料中极少同时存在的

A型反铁磁特性和易平面各向异性 [12], 这使其成

为二维自旋电子学研究的重要模式平台, 被成功应

用于交换偏置 [13]、磁近邻效应 [14,15]、磁热效应 [16]、

磁斯格明子 [17] 等特性的研究中. 由于磁各向异性

较弱, CrCl3 隧道结中的自旋过滤效应并不明显

(即自旋过滤引起的磁阻变化较小), 这使得其适合

用于研究其他影响磁阻率的因素. 在实验中, 我们

观测到多种可能来自界面效应和多场调控机制引

起的隧穿磁阻变化, 这些效应包括少层石墨烯电极

受交换相互作用、栅极电压和磁场调控引起的载流

子态密度变化, 以及隧道结整体隧穿机制的改变.

上述现象在二维层状材料磁隧道结的研究中尚未

得到广泛关注, 因而该工作有望拓展基于二维磁性

材料的隧道结研究的维度, 并在材料基础物性表征

和异质结构的器件应用方面开拓新的道路. 

2   实　验
 

2.1    器件制备

通过微机械剥离法在 285 nm SiO2/Si衬底上

获取氮化硼纳米薄片. 使用标准电子束光刻工艺在

氮化硼所在区域制备预镀电极, 衬底的重掺杂 p型

硅兼作器件底栅使用. 体块 CrCl3 晶体通过化学

气相输运 (chemical vapor transport, CVT)方法

制备, 并在氮气氛围手套箱 (氧气和水含量均低于

10–7)内机械剥离到 90 nm SiO2/Si衬底上以获得

少层样品, 随后使用光学显微镜观察对比度以筛选

出合适厚度的样品 . 使用基于聚 (双酚 A碳酸

酯)(PC)/聚二甲基硅氧烷 (PDMS)印章 (Stamp)

的标准干法转移工艺制备磁隧道结原型器件 [18]:

由上至下依次将氮化硼、少层石墨烯、CrCl3、少层

石墨烯样品逐层提取在印章上, 然后通过热熔和冷

凝 PC薄膜将异质结构一次性转移到衬底电极上.

随后将样品从手套箱中取出, 使用氯仿溶解 PC薄

膜, 即完成原型器件制备. 本文制备的典型器件结

构及测量电路示意图如图 1(a)所示. 

2.2    电学测量

所有电学测量在无液氦综合物性测量系统

(PPMS, Quantum Design, Inc.)中进行 , 该系统

可提供最低 1.8 K的基准温度和最高±9 T的外磁

场. MTJ器件装载在样品杆上的可旋转样品托内,

样品托所在平面的法线与磁场的夹角可在 0°—

360°范围内连续变化, 电信号通过样品杆上端引出

到开关盒. 直流电压激励施加在器件的上下两个少

层石墨烯电极之间, 以电流从上电极流入为正方

向, 使用前置电流放大器 (DL Instruments, Model

1211)放大隧穿电流信号提升信噪比. 直流电压

输出和电流信号采集均使用数据采集卡 (DAQ,

National Instruments, USB-6212).

T = 2 K

本实验所涉及的电学测试均使用直流两探针

测量法. 对单个器件, 首先在室温时测量隧穿电流

的伏安特性, 并选定适合的偏置电压激励施加到

器件两端, 然后在温度变化过程中监测电流大小,

以测试隧穿电导随温度的变化关系. 待温度降至

 后, 进行低温电磁输运测量, 包括: 1)在零

磁场及不同大小的面外磁场下器件 I-V 曲线的测

量; 2)选择合适的偏置电压施加在器件两端, 设置

垂直磁场在±9 T之间扫描, 以测量隧穿电流对不

同大小面外磁场的响应; 3)固定栅极电压和直流

偏置电压的大小, 扫描磁场, 得到一定栅压下隧穿

电流随磁场的变化关系; 4)固定磁场和直流偏置

电压大小, 在一定范围内扫描栅极电压, 以探究一

定磁场下器件的转移特性. 
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3   结果与讨论
 

3.1    负隧穿磁阻及其偏置电压依赖

Vt = 20 mV

T = 20 K

T = 2 K

图 1(b)为本实验所制备的典型少层 CrCl3 磁

隧道结原型器件的光学显微镜照片. 根据光学显微

镜照片中薄层样品与衬底间的对比度, 以及后文

(图 1(d))对低温下电流密度与偏置电压依赖关系

(J-V 特性)和电流对磁场依赖关系 (It-μ0H关系,

图 2(a))的表征及其与文献 [19]的对比, 可判定该

器件所使用的势垒层为 3层 CrCl3 纳米薄片. 器件

的隧穿电流随温度的依赖关系如图 1(c)所示, 此

处所用偏置电压为  . 在 20 K以上温度

区间, 隧穿电流随温度降低而下降, 符合传统隧

穿结构的电流-温度关系 [20], 但在   以下,

电流随温度下降开始上升. 这一现象与自旋过滤效

应所对应的实验现象并不一致 , 不符合由于

CrCl3 晶体发生顺磁-反铁磁转变而导致隧穿电流

骤降的预期 [21]. 该现象可能与低偏置电压下, 磁近

邻效应导致的石墨烯电极自旋极化有关 (详见图 2

及后文讨论). 图 1(d)展示了在  下, 器件在

零场 (黑色曲线)和外加 2 T垂直磁场 (红色曲

线)时的隧穿电流与偏置电压关系曲线, 曲线大致

|V t| < 0.57 V

|V t| > 0.75 V

符合隧道结伏安特性的指数依赖关系 [4]. 根据

(1)式所计算得到的 TMR曲线随偏置电压的变化

关系如图 1(e)所示, 可明显注意到, TMR在较低

的偏置电压变化范围 (  )内为负值 ,

意味着此时当 3层 CrCl3 中磁矩成反平行时的隧

穿电流大于磁矩完全平行状态下的隧穿电流值. 随

着偏置电压的上升, TMR逐渐增加, 并重新转为

正值, 但在   之后, 其出现随偏置电压

的升高而下降的趋势. TMR随偏置电压改变符号

的现象促使我们联想到可能存在的直接隧穿和 F-

N隧穿机制的转变. 根据偏置电压的大小不同, 隧

道结隧穿电流的产生存在直接隧穿和 Fowler-

Nordheim (F-N)型隧穿两种不同机制. 在较小的

偏压下, 载流子通过直接隧穿到达对侧电极, 势垒

层的能带形状与热平衡状态几乎一致 (如图 1(f)

右侧插图所示), 此时依赖于自旋过滤效应的隧穿

电流可反映势垒层的完整磁结构. 器件处在直接隧

穿状态时, 伏安特性表现为近似的线性, 可定性按

照 (2)式和 (3)式描述 [22,23]:
 

I ∝ V exp
(
−2d

√
2m∗Φ

ℏ

)
, (2)
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图 1    器件的电输运表征测试　(a)器件结构示意图; (b)器件光学显微照片, 其中石墨电极和 CrCl3 的位置使用虚线框示意标出;

(c)隧穿电流随温度的变化, 插图是对 2—50 K区域的放大; (d)低温伏安特性曲线, 插图是对–0.6—0.6 V区域的放大; (e)根据图

(d)计算的隧穿磁阻曲线; (f)根据图 (d)计算的 F-N图, 插图为两种隧穿机制下的能带图

Fig. 1. Transport  characterizations  of  the  device:  (a)  Schematic  of  the  device,  with  the  positions  of  the  graphite  electrodes  and

CrCl3 indicated by dashed boxes; (b) optical micrograph of the device; (c) tunneling current as a function of the temperature. Inset:

zoom-in plot of the range between 2–50 K; (d) low-temperature I-V characteristic, inset: zoom-in plot of the range between –0.6–

0.6 V; (e) TMR as a function of the bias voltage derived from (d); (f) F-N plot derived from panel (d), insets are band diagram

under two tunneling regimes.
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ln
I

V 2
∝ ln

1

V
, (3)

m∗ Φ

ℏ

式中 I, V 分别为隧穿电流和偏置电压, e为单位电

荷, d 为势垒层厚度,   为载流子有效质量,   为

势垒大小,   为约化普朗克常量. 而当外加较大偏

压时, 将发生 F-N型隧穿, 势垒层能带发生显著倾

斜, 势垒形状变成三角形, 造成其等效厚度减小以

及自旋过滤效应的减弱 [22,23], 如图 1(f)左侧插图所

示. 此时器件的伏安特性可近似描述为 

I ∝ V 2exp
(
−4d

√
2m∗Φ3

3ℏeV

)
, (4)

 

ln
I

V 2
∝ − 1

V
, (5)

ln
(
I/V 2

)
-1/V

根据 (3)式和 (5)式, 只要以器件的伏安特性为基

础绘制   曲线 (F-N图), 即可根据曲

线转折点判断器件发生隧穿机制转变的临界电压

大小. 根据图 1(d)中数据绘制的 F-N图如图 1(f)

1/Vt = 2V −1所示, 注意到分界点位于   左右, 这与

TMR曲线从负值开始快速上升的位置较为接近.

Vt = 0.58—0.8 V

Vt ⩽ 0.56 V

在针对伏安特性测量的基础上, 我们进一步表

征了不同偏置电压下, 隧穿电流随磁场的变化关

系, 如图 2(a)所示, 其中每条曲线已关于零场电流

大小进行归一化处理以方便观察. 我们注意到, 当

偏置电压较大时 (  ), 器件表现出

符合反铁磁势垒隧穿行为的经典预期, TMR表现

为正值. 而对较低的偏置电压 (  ), 在同

样的磁场范围内器件表现负 TMR的特性.

根据上述实验现象, 我们提出对该结构依赖于

偏置电压的负 TMR现象的一种可能的模型解释:

少层石墨烯电极与磁性材料接触后可产生磁近邻

效应, 使得靠近界面的几个原子层发生自旋极化,

极化方向与相邻磁性材料磁化方向相反, 如图 2(b)

所示 [7,24,25], EF 表示费米能级, CNP↑(↓) 代表上 (下)

自旋能带的电荷中性点 (charge neutrality point,
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图 2    对器件 TMR特性的实验和理论解释　(a)不同偏置电压下的归一化隧穿电流曲线; (b)石墨电极态密度的自旋劈裂示意

图, 着色区域表示电子布居数. (c)—(f)磁隧道结自旋结构示意图, 分别对应 (c)低偏压、低磁场, (d)低偏压、高磁场, (e)高偏压、

低磁场, (f)高偏压、高磁场. (g)隧穿电流随磁场方向与样品法向夹角的变化

Fig. 2. Experimental and theoretical explanation of TMR characteristics of the device: (a) Normalized tunneling current as a func-

tion of the out-of-plane magnetic field under different dc bias voltages; (b) schematic of spin splitting of graphite’s DOS, with the

shaded area representing population of electrons. (c)–(f) Schematics of spin configuration of the MTJ, with each plot corresponding

to the regime of (c) low bias, low magnetic field, (d) low bias, high magnetic field, (e) high bias, low magnetic field and (f) high

bias, high magnetic field, respectively. (g) Tunneling current as a function of the angle between the magnetic field and the normal

direction of the sample.
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CNP), D↑(↓) 代表上 (下)自旋电子的态密度. 由

于磁近邻效应作用距离极短, 类似的情况可能只发

生于少层石墨烯电极与反铁磁 CrCl3 的接触界面

上, 此时自旋极化方向只依赖于 CrCl3 表面一层的

磁化 [26]. 同时, 这一近邻效应诱导的自旋极化强度

可能随偏压升高而降低 [7]. 在图 2(c)中给出了 3层

CrCl3 处于反铁磁基态下器件的自旋结构示意图,

并给出了石墨烯电极 (靠近界面的几层)发生自旋

极化的状态. 在这种情况下, 外加电场时, 石墨电

极向势垒层注入的载流子也将会是自旋极化的.

Vt = 800 mV

|µ0H| = 9 T

在磁隧道结中, 导电通路可看作由多数自旋和

少数自旋各自的隧穿通路并联组成 [3], 当自旋极化

率较高时, 少数自旋贡献的电导率几乎可以忽略,

因此我们以石墨烯电极中多数自旋为研究对象讨

论隧穿电导随磁场的变化. 首先考虑低偏置电压的

情况, 在低磁场下 (图 2(c)), 石墨烯电极中的多数

自旋需隧穿过两个相反方向磁化和一个相同方向

磁化的势垒层, 而在饱和磁场下 (图 2(d)), 石墨烯

中的多数自旋需穿过 3个相反方向磁化的势垒层,

显然后者具有更大的等效势垒高度, 这导致了饱和

磁化下隧穿电流反而低于反铁磁基态的结果. 在高

偏压下, 石墨烯的自旋极化程度大幅降低, 因此器

件整体特性将回归于传统自旋过滤磁隧道结的表

现. 同时, 由于器件在高偏置电压下处在 F-N隧穿

状态, 等效势垒厚度会有所降低, 如图 2(e), (f)所

示, 因而在低场下 (图 2(e)), 反铁磁基态造成更强的

自旋过滤和更高的隧穿电阻, 而在高场下 (图 2(f)),

饱和磁化使得自旋过滤磁阻减小. 随着偏压进一步

升高, TMR再次下降的原因可能来自 CrCl3 的各

向异性磁阻. 在 CrCl3 等磁性绝缘体中, 隧穿电阻

大小可能与电流和磁化方向的夹角有关 [5]. 为验证

这一猜想, 我们使用较高的偏置电压 (  )

和磁场 (  ), 测量了隧穿电流随磁场方

向的各向异性, 如图 2(g)所示, 其中横坐标的角度

是磁场方向与材料 ab 面法线间的夹角. 在高偏置

电压下, 3层 CrCl3 中可能只有一层能够实现自旋

过滤, 此时施加面内磁场时所得到的 CrCl3 自旋结

构将与零场时的自旋基态高度一致. 从图中可以看

到, 施加面内磁场对应的隧穿电阻小于施加面外磁

场的情况, 这说明 CrCl3 单层可能存在各向异性磁

阻, 结合 F-N隧穿对应的势垒减薄, 这一各向异性

磁阻可导致高偏压下 TMR的下降甚至变号. 

3.2    隧穿电流的振荡与栅极电压调控

Vt = 580 mV |µ0H| > 2 T

在更大的磁场范围内进行隧穿电流的测量时,

我们观察到隧穿电流随磁场存在明显的振荡现象,

一个代表性的结果如图 3(a)所示, 此时偏置电压

为   . 在   时, 隧穿电流明显

偏离平滑背底的位置已用黑色箭头标出. 在该磁场

范围内, CrCl3 样品已经完全饱和磁化, 因此, 隧穿

电流的变化与 CrCl3 的磁结构无关, 而很可能来自

少层石墨烯电极能带结构受磁场的影响. 对于一般

的隧道结结构, 其弹性隧穿电流可描述为 [27,28]
 

I ∝
∫ ∞

−∞
DB (E) fB (E)×DT (E) [1− fT (E)] |T |2dE,

(6)

DB (E) DT (E)

fB (E) fT (E)

|E| <
±E0

eVt Vt

|µ0H| > 2 T

式中,    和   分别为底电极和顶电极的

态密度分布,   和  分别为底电极和顶电

极的费米分布函数, T 是弹性隧穿的转移矩阵元.

对本实验所制备的 MTJ器件中使用的厚度为

5—10 nm的少层石墨烯 , 其能带结构已接近体

块石墨的情形, 我们可使用简单双带模型 (simple

two  band  model,  STB)进行描述 , 其示意图如

图 3(b)所示 [10]. 在 STB模型中, 少层石墨烯的导

带和价带具有一定程度的交叠 (图 3(b)中  

 的区域), 当费米能级位于电荷中性点时, 电子

和空穴浓度相等. 根据这一结构计算出的态密度

谱 (DOS)在电荷中性点处具有非零的最小值, 并

随能量绝对值增大而超线性增大 [10,29], 如图 3(c)

中虚线所示. 当外加垂直于少层石墨烯薄片的磁场

时, 其能带可发生有限程度的朗道量子化, 其结果

是使得少层石墨烯电极的态密度谱呈现依赖于磁

场大小的波动, 如图 3(c)中实线及阴影区域所示.

基于这一图像, 可解释隧穿电流随磁场扫描发生振

荡的行为. 首先, MTJ处在热平衡状态时的能带结

构示意图如图 3(d)所示, 此时两侧少层石墨烯电

极费米能相等, 系统中无净电流流动. 当施加底栅

电压时, 底侧石墨电极掺杂情况会发生改变, 由于

该电极接地, 因此能带图表现为该侧费米能级固

定, 而 DOS谱发生移动, 如图 3(e)所示. 在此基础

上进一步改变偏置电压时, 上下层石墨烯电极的费

米面将发生相对移动, 使得两侧费米面的高度差变

为   , 其中   为所加偏置电压大小, 如图 3(f)所

示. 回到图 3(a)的测量条件, 在  时, 由

于 CrCl3 已经饱和磁化, 因此隧穿电流变化主要由
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eVt

|µ0H| > 2 T

电极情况决定. 随磁场增大, 相邻朗道能级的能量

间距也会增大. 在一定偏置电压下, 由于上下电极

的 DOS谱存在一定的偏移, 因此根据 (6)式, 在能

量宽度为   的积分区间内, 两侧电极 DOS乘积

的积分可呈现周期性变化, 从而造成电流的振荡.

我们还注意到图 3(a)中, 在   时, 隧穿

电流随磁场绝对值升高而小幅下降, 这一现象只在

较高的偏置电压下被观察到, 并且发生该效应的临

界偏置电压与器件隧穿机制由直接隧穿转为 F-

N隧穿的偏置电压值 (~ 0.5 V)接近. 因此我们判

断这一现象仍有可能可在 (6)式所描述的弹性隧

穿框架下, 解释为态密度乘积的积分随磁场升高而

下降所导致, 不过对不同偏压下电流随磁场变化的

曲线斜率进行具体解算则需要更深入的理论研究.

Vt = 750 mV |µ0H| < 1 T

图 4给出了对隧穿电流栅极可调性的测试结

果. 图 4(a)展示了不同栅极电压下, 隧穿电流随

面外磁场的变化关系, 实验所使用的偏置电压为

 . 可以看到, 在  时, 栅极电

|µ0H| ⩾
2 T

|µ0H| ⩾ 2 T

Vg = 0 V |µ0H| =
3 T 100 MΩ

1 kΩ

压对隧穿电流的调控效果并不明显; 而在 

 时 , 随着栅极电压绝对值的增加 , 隧穿电流

明显增大. 在 CrCl3 已发生饱和磁化的磁场范围

(  )内, 器件隧穿电流随栅极电压变化可

能的原因是少层石墨烯电极本身的电阻受到了调

制. 然而, 以  和 4 V曲线为例, 在 

 时, 隧穿电阻的变化达到  量级, 这已经

远高于实验使用的石墨样品典型的电阻大小 ( 

量级). 因此, 这里观察到的隧穿磁阻随栅极电压的

变化仍有可能是电极态密度的改变通过 (6)式反

映到隧穿电流上的结果. 参考图 3(f)的能带图, 当

EFB 位于电荷中性点时, 载流子的态密度较低, 因

而利用 (6)式计算隧穿电流时会得到较低的态密

度乘积积分; 而当 EFB 远离电荷中性点时, DB(E)

超线性增大, EFB 附近的态密度将明显高于电荷中

性点处, 因此能够获得较高的态密度乘积积分, 进

而导致隧穿电流的增大. 在外加磁场导致 DOS谱

发生有限程度量子化时, 以上讨论原则上仍然成
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图 3    隧穿电流的量子振荡　(a)隧穿电流随竖直方向磁场的变化关系曲线, 测试在 T = 2 K下进行; (b)少层石墨烯能带的 STB

模型; (c)少层石墨烯态密度发生部分量子化的示意图. (d)—(f) MTJ器件的能带图 (EFB 和 EFT 分别代表底电极和顶电极的费米

能级) (d)热平衡情况; (e)施加一定负栅极电压的情况; (f)同时施加负栅极电压和正向偏置电压的情况

Fig. 3. Quantum oscillation of the tunneling current: (a) Tunneling current as a function of the out-of-plane magnetic field, at the

temperature of T = 2 K; (b) STB model showing the band structure of few-layer graphene; (c) schematic of partial quantization of

DOS in  few-layer  graphene.  (d)–(f)  Band  structures  of  MTJ device  (EFB  and EFT  represents  the  Fermi  level  of  bottom and  top

graphite electrode, respectively): (d) in thermal equilibrium; (e) with an applied negative gate voltage; (f) with both an applied neg-

ative gate voltage and a positive bias voltage, respectively.
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|µ0H| ⩾ 1 T

立. 图 4(b)给出了不同磁场下, 隧穿电流的转移特

性曲线, 图上各曲线间设有垂直偏移量以方便观

察. 图中较高磁场下 (  )的曲线符合上

述讨论描述的趋势. 然而, 也注意到在零磁场下,

隧穿电流的栅极可调性几乎被“冻结”. 这可能是由

于此时器件电阻主要决定于势垒层, 使得栅极电压

调制造成的影响几乎无法被观测到, 但这一现象仍

有待更进一步的研究探索.
 

4   结　论

我们在以二维反铁磁绝缘体 CrCl3 为势垒层

构筑的隧道结原型器件中, 通过低温强磁场下的隧

道输运测量, 观察到多种由非自旋过滤效应导致的

磁阻现象, 包括随偏压在大小和符号上发生改变的

隧穿磁阻、隧穿电流在高磁场下的振荡特性、以及

隧穿电流的高度栅极电压可调性等. 针对 TMR的

反常行为, 提出了一种基于石墨电极受磁近邻效应

影响产生自旋极化的模型, 指出电极向势垒层注入

的电流本身存在自旋极化可以导致负 TMR的产

生, 而在较高偏压下, 石墨烯电极的自旋极化减弱,

使得器件表现回归传统的自旋过滤效应. 根据对弹

性隧穿电流的定性计算, 我们发现高磁场下隧穿电

流的振荡行为以及栅极电压可调性可以用少层石

墨烯电极的态密度受垂直磁场影响发生有限程度

量子化进行解释. 本文报道了在二维材料磁隧道结

研究中未获广泛关注的几种磁阻现象, 为基于此类

异质结构的材料物性探索和自旋电子学应用提供

了一定的研究基础.
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field with different applied gate voltages; (b) transfer char-

acteristics  of  the  device  at  selected  out-of-plane  magnetic
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Abstract

Magnetic tunnel junctions (MTJs) serve as essential platforms for investigating spin transport properties,

magnetic  phase  transitions,  and  anisotropy  in  magnetic  materials.  Recently  two-dimensional  van  der  Waals

antiferromagnetic  insulators  like  chromium  chloride  (CrCl3)  or  chromium  iodide  (CrI3)  have  been  used  to

develop  spin-filtering  magnetic  tunnel  junctions  (sf-MTJs),  improving  the  device  performance  for  material

property exploration and spintronic applications. However, it is crucial to recognize that the spin-filtering effect

is  not  the  sole  determining  factor  of  tunneling  magnetoresistance  (TMR)  in  these  junctions;  the  interface

magnetic  exchange  interactions  and  adjustable  electrode  density  of  states  (DOS)  fluctuations,  response  to

applied electric or magnetic fields, can also influence the tunneling current.

　　 In  this  study,  we  fabricate  MTJ  devices  by  using  mechanically-exfoliated  few-layer  CrCl3  as  the  tunnel

barrier and few-layer graphene (FLG) as electrodes through dry transfer technique. Conducting low-temperature

quantum transport measurements, we observe unconventional TMR behaviors, including bias-voltage-dependent

TMR, oscillatory tunneling current under high magnetic fields, and tunable tunneling current via gate voltage.

　　A qualitative model of elastic tunneling current is employed to analyze the spin and band characteristics of

the  MTJ  device.  The  observed  bias-voltage-dependent  TMR  is  attributed  to  the  changes  in  the  tunneling

mechanism  due  to  magnetic  proximity  effect,  which  induces  magnetization  in  the  FLG  electrode  near  the

FLG/CrCl3  interface. The antiparallel alignment of polarized spin to CrCl3’s magnetization results in injected

charge  carriers  facing  a  higher  tunnel  barrier,  leading  to  negative  TMR  at  lower  bias  voltages.  As  the  bias

voltage increases, the magnetic proximity effect lessens, and the device reverts to its conventional spin-filtering

functionality.  The  oscillatory  tunneling  current  is  explained  by  the  graphene  electrode’s  quantum  oscillatory

density of states behavior under vertical magnetic fields, which can be controlled by the applied gate voltage.

　　This study contributes to the understanding of previously unexplored TMR phenomena in two-dimensional
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