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摘要 二维磁性碲化铬(Cr1+xTe2)体系因其具有金属性、高居里温度及较强自旋-轨道耦合, 在二维磁性与自旋

电子学研究中展现出重要潜力. 本文围绕该体系的结构、磁性调控及器件的应用方面进行了综述. 从1T-CrTe2母
体结构出发, 分析Cr自插层驱动下Cr5Te8、Cr2Te3、Cr3Te4及CrTe等物相的形成规律, 并讨论自插层对电子结构与

磁性的影响; 随后梳理了分子束外延、化学气相沉积等方法在物相调控、厚度控制及二维生长方面的研究进展.
在物性方面, 介绍了巡游电子磁性、磁各向异性以及界面耦合对低维磁序稳定性的作用, 同时归纳拓扑霍尔效

应、斯格明子、自旋轨道矩等代表性现象及相关器件研究. 最后, 针对当前体系在相纯度控制、室温拓扑磁态稳

定以及器件可靠性等方面存在的问题, 对未来可能的发展方向进行了讨论.
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1 引言

随着信息技术持续向高密度、低功耗与多功能集

成方向发展, 传统依赖电子电荷输运的器件逐渐面临

尺寸缩放与能耗限制. 相比单纯利用电荷自由度, 自

旋电子学通过引入电子自旋自由度, 为信息存储、逻

辑运算及新型量子器件提供了新的研究路径. 因此,
如何在低维体系中实现稳定磁有序、自旋输运以及高

效磁调控, 已经成为当前凝聚态物理与材料科学的重

要研究方向之一.
二维材料体系由于其原子级厚度、强量子限域效

应以及可调界面相互作用
[1~8], 为自旋相关物理技术提
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供了前所未有的平台. 特别是近年来低维结构的可控

合成, 使得人们能系统地研究极限尺寸下的电子关

联、自旋轨道耦合以及拓扑效应之间的相互作用
[9~18],

从而不断拓展对低维量子物理的认知边界. 在这一研

究背景下, 二维(two-dimensional, 2D)磁性材料的出现

被认为是该领域的关键突破之一. 自2017年2D磁性材

料被报道以来
[19,20], 2D体系中的长程磁有序及量子受

限效应迅速成为凝聚态物理与材料科学的研究前沿.
然而, 现有的大多数二维磁性材料(如CrI3、Cr2Ge2Te6)
普遍存在居里温度(Tc)较低与对空气环境高度敏感的

问题, 这限制了其在室温条件下的稳定磁性调控与器

件集成. 因此, 发展兼具高居里温度、稳定磁有序与

可工程化调控的新型二维磁性体系, 成为该领域亟待

解决的关键科学问题.
在这一背景下, 碲化铬(Cr1+xTe2)体系因其独特的

材料优势逐渐成为研究热点. 该体系不仅具有金属导

电行为与较强自旋轨道耦合, 还展现出丰富的结构可

调性与显著的磁各向异性, 使其在二维极限下仍具有

稳定磁有序
[21~24]. 特别是以1T-CrTe2为代表的层状相,

在超薄极限下仍可实现高于室温的铁磁性
[15], 突破了

传统二维磁体在温度尺度上的限制, 为室温自旋电子

学应用提供了重要材料基础. 与此同时, 范德华(vdW)
外延技术的发展使得Cr1+xTe2体系的可控制备能力得

到极大提升, 实现了从单层到多层薄膜的厚度精确调

控
[25,26], 并在一定程度上推进至大面积外延生长. 这

种原子级可控的生长方式为系统研究其磁性的厚度依

赖及界面效应提供了理想平台.
Cr1+xTe2体系的另一关键特征在于其显著的自插

层(self-intercalation)机制. 通过在范德华间隙中引入额

外Cr原子, 可连续调控材料的化学计量比与晶体结构,
从而形成不同组分 (如Cr 5Te 8、Cr 2Te 3及Cr 3Te 4
等)[14,27~31]. 随着Cr含量的增加, 材料从本征的范德华

层状结构(1T-CrTe2)逐步演变为准二维, 最后演变为非

范德华结构(CrTe). 不同组分的出现不仅导致了其丰

富的磁相演化, 还进一步诱导出多种新奇的量子现象,
包括拓扑霍尔效应(THE)、非共线自旋结构以及斯格

明子等拓扑磁态
[32~36], 使Cr1+xTe2体系成为研究强耦合

效应的重要模型平台.
本文围绕二维Cr1+xTe2体系的结构演化与物性调

控进行了系统梳理, 并结合图1所示的概述展开讨论.
首先总结了1T-CrTe2本征层状结构在自插层作用下的

演化过程, 重点分析了其他物相的形成机制及其结构

重构特征. 之后, 进一步比较了不同制备方法在物相

稳定调控、可扩展生长以及本征物性揭示方面的适用

性与特点. 在物性层面, 本文重点讨论了该体系中巡游

电子驱动的磁序形成机制以及磁各向异性来源与应变

调控途径. 同时, 对拓扑磁结构的形成条件进行了归

纳, 分析了对称性破缺与Dzyaloshinskii-Moriya相互作

用(DMI)在斯格明子等非共线自旋结构中的关键作用.
最后, 本文面向器件应用, 总结了该体系在自旋轨道矩

器件与磁电存储器件中的研究进展, 并讨论了其在霍

尔器件、室温拓扑磁性实现与低功耗自旋器件集成过

程中仍面临的关键问题, 并对当前体系在相纯度控

制、磁性机制认知、室温拓扑磁态稳定及器件可靠性

等方面存在的问题进行了讨论, 展望了其在精准结构

调控、多场耦合及新型量子器件中的未来发展方向.

2 Cr1+xTe2晶体结构与物相调控

Cr-Te体系呈现出显著的化学计量可调性与结构

多样性, 可整体视为Cr1+xTe2结构家族. 其中, Cr含量的

变化在决定不同物相形成与结构稳定性的同时, 还会

图 1 (网络版彩图) Cr1+xTe2体系的结构演化、制备方法、
物性调控及器件应用概览
Figure 1 (Color online) An overview of the structural evolution,
synthesis methods, physical property tuning, and device applications of
the Cr1+xTe2 system.
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引起层间相互作用、电子结构以及磁交换机制的系统

性重构, 使该体系展现出连续可调的低维结构特征与

物性演化行为. 2020年, Fujisawa等[37]
的报道称在该体

系中, 层状CrTe2被视为结构演化的基础母体. 随着Cr
含量逐渐增加, 过量Cr原子会进入层间范德华间隙并

占据八面体空位, 形成典型的自插层结构. 这一过程

使原本由弱范德华作用维系的层间区域逐渐形成Cr-
Te-Cr桥接通道, 推动体系由二维层状结构向更强层间

耦合甚至三维键合网络连续演化. 自插层还会重构Cr-
Cr之间的磁交换路径与电子态分布, 从而引起居里温

度、磁各向异性及输运行为等物性的系统变化.
随着插层程度的变化, Cr-Te体系进一步形成了

Cr5Te8、Cr2Te3、Cr3Te4以及CrTe等不同化学计量比的

化合物, 图2为Cr1+xTe2体系的自插层结构演化过程. 这
一过程中, 层间相互作用不断增强, 晶体结构逐渐偏离

理想二维层状特征, 并表现出更加复杂的三维结构特

征, 不同化学计量比的Cr1+xTe2材料表现出差异化的晶

体结构、维度特征以及磁学和自旋电子学应用潜力如

表1所示. 因此, 化学计量比可以看作Cr-Te体系结构与

磁性演化的核心调控参数. 下面将按照不同化学计量

比, 对各典型Cr-Te物相的晶体结构分别进行介绍.

2.1 1T-CrTe2母体层状结构

在Cr1+xTe2统一描述框架中, 当x=0时对应化学计

量比为CrTe2母体结构. CrTe2晶体在理论上可形成包

括1T、2H及3R等不同层状结构. 其中, 2H与3R相主

要基于第一性原理计算预测
[38~41], 目前尚缺乏实验上

稳定合成与直接结构表征的证据. 相比之下, 1T相
CrTe2已被实验广泛制备并系统研究, 是目前该体系中

最具代表性的稳定层状结构. 因此, 以下内容将重点围

绕1T-CrTe2的晶体结构特征展开讨论.
1T-CrTe2属于典型的层状过渡金属硫属化合物

(TMDS), 晶体结构可归属于三方晶系的 p m3 1空间群,

具有中心反演对称性. 其基本结构单元由Te-Cr-Te三
原子层构成, 如图2所示, 并沿c轴方向通过弱范德华

相互作用堆叠形成层状结构. 单层厚度约为0.6 nm, 对
应的层间距(c轴晶格常数)约为6.1 Å, 这赋予其良好的

可剥离性和二维极限调控潜力.
在局域原子配位方面, Cr原子处于由六个Te原子

构成的八面体配位环境中, 形成典型的1T相结构. 其

中, Cr原子层夹在上下两层Te原子之间, 并在面内构

成规则的蜂窝状六角晶格, 晶格常数a约为3.8 Å. 该高

度对称性晶体结构不仅决定了其各向异性的电子输运

行为, 同时通过晶体场作用调控Cr-3d轨道的能级分裂

与占据情况, 从而稳定其金属性并支持室温铁磁有序

的形成.
在结构表征方面, 2020年,孙兴丹等

[42]
通过高角环

形暗场扫描透射电子显微镜(HAADF-STEM)对1T-
CrTe2的原子级结构进行了直接表征. 结果显示, Cr与
Te原子呈现出清晰的1T对称堆垛方式, 其原子排列与

图 2 (网络版彩图)从CrTe2到CrTe: Cr1+xTe2体系的自插层
结构演化过程
Figure 2 (Color online) From CrTe2 to CrTe: structural evolution of
self-intercalated Cr1+xTe2 systems.

表 1 Cr1+xTe2系列材料的结构演化与应用特征

Table 1 Structural evolution and application characteristics of the Cr1+xTe2 series materials

材料 x值 晶体结构 维度特征 代表性应用

1T-CrTe2 0 三方 本征二维 二维自旋器件; 磁隧道结

Cr5Te8 1/4 三方/单斜 准二维 拓扑霍尔器件

Cr2Te3 1/3 三方 2D-3D过渡 自旋轨道力矩(SOT)器件; 霍尔传感器

Cr3Te4 1/2 单斜 准三维 自旋逻辑器件等

CrTe 1 六方 三维 非易失磁存储器
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理论模型高度一致. 实验测得相邻Te原子间距约为

2.4 Å, 与理论预测值(约2.3 Å)吻合良好. 结合粉末X射
线衍射(XRD)结果, 共同证实了1T-CrTe2晶体结构的高

度有序性与良好结构稳定性.

2.2 Cr5Te8晶体结构

在Cr1+xTe2统一描述框架中, 当x=1/4时对应化学

计量比为Cr5Te8的晶体结构. 相较于母体层状CrTe2,
Cr5Te8已表现出更明显的自插层与空位有序化特征,
是Cr-Te体系由二维范德华层状结构向更强层间耦合

结构演化的重要中间相.
Cr5Te8通常存在三方相(tr-Cr5Te8)和单斜相(m-

Cr5Te8)两种晶体结构. 2022年Zhou课题组
[22]

研究发现

其三角相属于P m3 1空间群, 是较为稳定的结构形式;

而单斜相则对应C2/m空间群, 通常在Te含量略低或快

速冷却条件下形成. 两者比较, 三角相具有更高的结构

对称性, 因此在实验中更容易获得高质量晶体.
从结构特征层面来看, Cr5Te8可以看作是在1T-

CrTe2层状骨架基础上的自插层化合物. 除原有Cr层
外, 部分额外Cr原子进入层间位置, 并形成周期性的

有序排布. 由于体系中存在多个不等价Cr晶位, 晶格

中会出现明显的长周期调制结构. Bian等[43]
发现在三

角相Cr5Te8中, 这种调制可表现为电子衍射中产生的

特征性超晶格斑点, 这是区分其与其他Cr-Te物相的重

要依据. Cr5Te8的Cr空位并非随机分布, 而是在晶格中

形成长程有序排列, 从而产生超结构特征. 空位的引入

会改变局域配位环境和Cr–Te键长, 使晶体结构发生一

定程度的畸变. 层间耦合增强, 原本较弱的范德华间隙

被Cr-Te-Cr连接所取代, 使体系逐渐偏离典型二维层

状结构.
目前, Cr5Te8已可通过化学气相沉积(CVD)、分子

束外延(MBE)等方法实现可控制备. 不同晶相在形貌

上也存在明显差异, 三角相通常呈六边形纳米片, 而

单斜相则更容易形成平行四边形结构
[22,34]. 透射电子

显微镜(TEM)、选区电子衍射(SAED)等表征结果表

明, 其晶体具有较高的有序性, 并能够清晰观察到插层

Cr引起的超结构特征.
Cr5Te8在结构上已不再是严格意义上的范德华层

状材料, 而是处于二维层状结构向三维键合网络演化

的过渡阶段. 一方面, 其层间作用仍弱于典型三维金

属化合物, 因此能够实现超薄纳米片生长与机械转移;
另一方面, 部分Cr原子的插层与空位有序化又增强了

层间连接, 使其较CrTe2表现出更强的结构稳定性与层

间耦合特征. 因此, Cr5Te8可视为Cr-Te体系中连接母体

CrTe2与高Cr含量三维相的重要结构过渡节点.

2.3 Cr2Te3晶体结构

在Cr1+xTe2结构序列中, Cr2Te3对应x=1/3. 随着Cr
含量进一步增加, 体系中的额外Cr原子开始在层间区

域形成更明显的有序排列. 而插层Cr的引入使体系中

形成层内Cr和层间Cr两类不同的Cr位点, 从而构建出

更加复杂的原子网络, 不同Cr位点具有不同的局域配

位环境和电子态分布, 因此能够产生多样化的磁交换

作用.
Cr2Te3属于典型的三方晶系化合物, 其晶体结

构可由空间群P c31 描述 , 晶格常数约为a≈6.8 Å,

c≈12.0 Å. 其晶胞由Cr原子层与Te原子层沿c轴方向周

期性堆叠构成, 整体仍保留一定层状结构特征. 与理想

1T-CrTe2不同的是, Cr2Te3中在原本的范德华层中出现

了有序的Cr插层, 从而形成非完全占据的晶格. 这种插

层调制不仅降低了结构对称性, 也使体系产生更复杂

的局域原子配位环境.
在局域结构层面, Cr原子占据多个非等价晶位, 不

同晶位对应不同的占据率与局域配位方式. Moodera
课题组

[44]
研究发现部分Cr位点呈部分占据状态, 而其

余Cr原子则与Te构成相对完整的金属层. 由于插层层

与完整Cr层交替分布, 体系在层内保持较强Cr–Te键
合作用的同时, 层间仍保留相对较弱的耦合特征, 使

其表现出明显的准二维结构属性.
在实验结构表征方面, TEM、SAED以及HAADF-

STEM等表征结果均证实了Cr2Te3晶体结构的高有序

性. Coughlin等[33]
获得了沿(001)晶带轴的衍射图样, 其

能够清晰分辨其特征性衍射斑点, 并与P c31 空间群理

论模型高度一致, 从而有效区分于Cr5Te8、Cr3Te4等其

他Cr-Te物相. CVD生长得到的Cr2Te3纳米片通常呈规

则六边形形貌, 反映出其面内六方对称晶格与较高的

晶体质量.
Cr2Te3处于Cr-Te体系结构演化的关键阶段, 其主

要特点在于插层Cr原子的进一步有序化以及层间桥接

作用的增强. 这一过程不仅改变了晶格连接方式, 也为
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体系后续向Cr3Te4和CrTe等更高Cr含量结构演化提供

了基础.

2.4 Cr3Te4晶体结构

在Cr1+xTe2系列中, Cr3Te4对应x=1/2. 随着Cr含量

继续提高, 体系中的插层Cr原子数量明显增加, 原有层

状结构中的范德华间隙被进一步压缩, 层间原子之间

的连接也随之增强. 因此, 相比Cr2Te3和Cr5Te8, Cr3Te4
已经表现出更加明显的非层状化趋势, 表现出更高的

Cr占位比例和复杂的原子排列方式, 是Cr-Te体系中结

构复杂度较高的代表性物相之一.
从结构特征层面来看, Cr3Te4仍可看作由CrTe2骨

架衍生而来, 但其层间区域已不再是简单的弱相互作

用空间. 额外Cr原子会进入相邻Cr-Te层之间, 并形成

具有一定周期性的插层排列, 从而在原有层状框架内

部构建新的层间连接 . 其外延薄膜可归属于单

斜P m2 / 空间群, 晶格参数为a≈7.69 Å、b≈3.85 Å、
c≈6.17 Å. 相比低插层阶段, 体系对称性进一步降低,
这说明高浓度Cr插层已经开始引起明显的晶格重排.

从原子尺度来看, Cr3Te4中的局域结构也更加复

杂. Chua等[15]
的研究结果显示, 插层Cr原子位于两层

Cr-Te结构之间, 并沿特定方向形成有序排列. 由于不

同区域中Cr原子的局域环境并不完全一致, 体系内部

会出现一定程度的晶格畸变与键长变化. 尤其是在二

维极限下, 这种变化更加明显. 理论计算指出, 单层

Cr3Te4中部分Cr–Cr键长会出现周期性差异, 表现出类

似低对称结构的局域调制特征. 这说明当厚度降低后,
低维限制会进一步放大晶格的不稳定性. 与典型范德

华材料不同, Cr3Te4的二维生长更依赖动力学条件调

控. Li等[45]
研究发现, 在较低衬底温度下可以获得单

层或超薄Cr3Te4薄膜, 而温度升高后则更容易形成三

维岛状结构. 这种生长行为说明, 其层间作用已经明

显强于普通二维层状材料, 因此难以维持稳定的自然

层状剥离特性.
此外, Coughlin等[25]

的研究结果还表明, Cr3Te4内
部可能存在不同插层区域之间的旋转堆垛现象, 从而

形成局域超结构. 这种结构自由度在低Cr含量相中并

不明显, 而在高插层阶段开始逐渐出现, 也反映出体

系内部原子排列复杂性的进一步提升.
Cr3Te4已经不再属于典型的层状插层结构, 其主

要特征表现为高浓度Cr插层、明显的局域晶格畸变以

及增强的层间连接作用. 该结构阶段说明Cr-Te体系正

向着更稳定的三维键合网络演化.

2.5 CrTe晶体结构

随着Cr含量持续增加并逐渐接近化学计量比1:1,
Cr-Te体系最终演化为CrTe相. 与仍保留部分层状堆垛

特征的Cr2Te3、Cr5Te8及Cr3Te4自插层相相比, CrTe中
原子间的连接更加连续, 由Cr-Te配位单元构成, 层间

范德华间隙基本消失, 整体呈现明显的三维键合特征.
目前实验中最常见且热力学稳定性最高的CrTe晶

相为NiAs型结构. 该结构属于六方晶系, 空间群为

P63/mmc, 晶格常数约为a=b≈3.98 Å、c≈6.23 Å. 在局

域结构方面, NiAs型CrTe中的Cr原子形成规则排列的

金属子晶格, 并与周围Te原子构成较稳定的八面体配

位单元. 由于Cr占位趋于完整且有序, 体系表现出较

高的结构致密性和晶格完整度. Wang等[46]
在原子分辨

STEM上研究表明, 其晶格条纹排列均匀清晰, 其中对

应(100)晶面的晶面间距约为0.34 nm; 同时快速傅里叶

变换(FFT)衍射图中可观察到规则的单晶衍射斑点, 表
明样品具有良好的长程有序性和较高结晶质量. 能量

色散X射线光谱仪(EDS)测试也进一步证实Cr与Te元
素比例接近理想的1:1化学计量关系.

虽然CrTe本质上属于非范德华型化合物, 但近年

来研究表明, 其仍可通过多种方法获得超薄二维形态.
利用CVD、MBE以及液相辅助剥离等技术

[21,46,47], 可

以制备纳米尺度厚度的CrTe薄片, 部分样品甚至接近

单晶胞厚度. 值得注意的是, 在二维极限条件下, NiAs
型骨架依然能够保持稳定, 并未出现明显的结构坍塌,
说明该体系具有较强的低维结构稳定性.

CrTe的晶体结构还与其磁性行为密切相关. Luo
等

[48]
研究表明, NiAs型CrTe中同时存在层内铁磁交换

作用与层间竞争性磁耦合, 不同交换通道之间的竞争

可能诱导低温下的复杂自旋排布. 局域晶格环境对

Cr-3d轨道杂化具有重要影响, 可能进一步引入与自旋

倾斜相关的反对称交换相互作用, 为非共线磁结构及

拓扑磁态的形成提供条件.
相较于前述自插层相, CrTe最显著的结构特征在

于其高度致密化与完全三维化. 体系中形成了稳定连

续的三维Cr-Te键合网络. 因此, CrTe可被视为Cr-Te体
系在高Cr含量区域的结构演化终态, 其出现意味着体

系已基本脱离典型二维层状框架, 并逐步过渡至三维
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过渡金属化合物结构范畴.

3 Cr1+xTe2的可控制备

3.1 分子束外延: 非平衡物相调控

在Cr1+xTe2体系中, 多种物相在化学势空间中高度

重叠与竞争, 使得单一相的可控合成及其本征磁性研

究面临挑战. MBE凭借原子级束流调控能力与超高真

空环境, 使材料生长在远离热力学平衡的条件下进

行
[49~52], 从而成为实现Cr1+xTe2体系物相选择性调控的

关键技术手段.
Cr1+xTe2的结构演化主要由Cr/Te束流比、衬底温

度及界面外延条件共同决定, 图3a为用于Cr1+xTe2生长

的MBE室示意图. 其中, 束流比通过调控化学势分布

主导物相稳定性: Te富条件下易形成层状1T-CrTe2, 而
Cr富条件则促进Cr原子向层间自插层, 驱动体系向

Cr2Te3、Cr3Te4等富Cr化学计量比转变. 衬底温度则通

过影响原子迁移率与扩散长度, 在结晶质量与缺陷密

度之间实现平衡: 较低生长温度会抑制表面原子扩散,
虽易引入局域缺陷, 但能够限制Cr原子的层间迁移, 从
而有利于亚稳态层状1T-CrTe2的形成; 而较高温度则

有助于提升晶体质量, 同时增强Cr原子的自插层行为,
进而促进富Cr插层的生成. Lasek等[53]

研究发现, 在约

350 °C条件下生长时, 薄膜更容易形成具有2×1或2×2
超结构的插层双层结构, 其表面原子排布已明显偏离

理想1T-CrTe2的简单六方对称性; 而当生长温度降低

至180 °C时, 则能够在动力学限制条件下稳定获得单

层1T-CrTe2. 进一步的退火实验表明, 这种单层结构在

升温后会重新向插层相转变, 说明1T-CrTe2的稳定性

在很大程度上依赖于低温动力学生长窗口. 界面外延

条件同样对二维层状结构的形成具有重要作用. 例如,
Liu等[54]

的研究结果表明以Al2O3(1000)作为衬底时, 由
于其表面缺少悬挂键, 且与CrTe2之间仅存在较弱的范

德华相互作用, 可有效降低界面能并促进vdW外延生

长. 对应生长过程中可观察到清晰的反射高能电子衍

射(RHEED)条纹及逐层振荡行为, 表明薄膜具有典型

层层生长模式, 并能够实现单层尺度的厚度调控. 进

一步结合HRTEM和XRD表征发现, 所得薄膜具有完

整的Te-Cr-Te层状堆垛结构、清晰的界面以及较低的

表面粗糙度.
Cr1+xTe2遵循典型的化学势驱动相演化路径, 其本

质源于Cr原子逐步填充层间间隙引发的结构重构. 因

此, MBE生长的Cr1+xTe2已成为研究低维磁性与拓扑

自旋结构的重要平台. 例如, Zhao等[47]
进一步拓展了

外延磁性薄膜的拓扑输运研究, 在SrTiO3(111)衬底上

生长的纳米级CrTe薄膜中观测到显著的拓扑霍尔效

应,如图3b所示,该体系在2~75 K的磁场扫描中呈现出

非单调的电阻隆起与凹陷结构, 其中拓扑霍尔信号在

约55 K附近达到最大值. 其揭示了界面DMI对非共线

磁织构的关键影响, 如奈尔(Néel)型斯格明子相、特

征性的霍尔电阻曲线隆起信号以及随厚度减小而增强

的拓扑输运特征; 2022年, Jeon等[32]
利用分子束外延在

蓝宝石衬底上构筑了铁磁Cr2Te3与非共面反铁磁

Cr2Se3的异质结构, 并在体系中观测到由界面交换耦

合驱动的拓扑霍尔响应. 在该结构中, 非共面反铁磁

层通过近邻效应在界面诱导有效DMI, 为调控体系的

非共面自旋结构提供了关键路径.
综上, MBE生长为Cr1+xTe2不同物相与低维结构的

可控制备提供了有效途径, 也使研究其结构演化与磁

性之间的关联成为可能. 随着生长工艺、界面调控及

图 3 (网络版彩图) (a) 用于Cr1+xTe2生长的MBE室示意
图

[55]. (b) 6 nm厚CrTe薄膜中观测到的显著拓扑霍尔效应
[47]

Figure 3 (Color online) (a) Schematic illustration of the MBE
chamber used for the growth of Cr1+xTe2 [55]. (b) Pronounced
topological Hall effect observed in a 6 nm-thick CrTe film [47].
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表征技术的不断完善,该体系在拓扑磁态调控、自旋输

运以及新型磁电子器件等领域仍具有较大的发展空间.

3.2 化学气相沉积: 大面积二维生长

相较于侧重原子级精确物相调控的分子束外延,
CVD的核心优势在于实现Cr1+xTe2体系的大面积、可

扩展二维生长 , 是其面向器件应用的重要技术路

径
[17,56~59]. 然而, Cr1+xTe2体系中多种物相在化学势空

间高度重叠, 同时Te具有较高挥发性, 使得在开放气

相条件下实现成分与物相的精确控制面临显著挑战.
针对上述问题, 近年来的CVD生长策略主要可归

纳为三类调控路径. (1) 化学势调控通过构建富Te环
境(图4a所示为“管中管”限域结构)有效抑制Te挥发,
从而稳定体系化学势窗口. 例如, Han课题组

[23]
通过在

限域空间内维持较高局域Te分压, 有效抑制其他化学

计量比的生成, 实现了高质量Cr5Te8纳米片的可控制

备. 进一步地, 在动力学生长过程中, 通过将温度调节

至750~850 °C, 纳米片形貌随厚度增加由三角形逐步

演化为六边形, 如图4b所示, 反映出明显的厚度依赖

结构调控行为. (2) 动力学调控通过引入氢气流量调

节及延迟时间(tdelay), 以实现成核与横向生长过程的解

耦, 从高密度成核转变为低密度择优生长, 从而获得大

尺寸单晶纳米片. Xu课题组
[26]

提出“氢气剪裁”(hydro-
gen-tailored) CVD策略,利用氢气的还原与刻蚀协同作

用调控成核密度. 通过设置特定的tdelay延迟通氢过程,
有效抑制生长初期的随机成核行为, 使晶体优先生长

于少数成核中心并沿横向持续扩展, 如图4c所示, 可

以看出随着tdelay的时间延长, 晶体的尺寸也随之增长.
最终实现了横向尺寸达450 μm的亚毫米级Cr5Te8超薄

单晶纳米片, 并进一步揭示了其磁化反转过程中畴壁

成核与传播的主导作用机制. (3) 反应路径调控通过

引入熔盐(如NaCl)或金属卤化物前驱体
[24,25,45,46], 构建

“液-气-固”耦合生长机制,降低反应能垒并增强原子扩

散能力, 从而显著提升晶体尺寸与均匀性.
在上述多种生长调控策略共同作用下, CVD已能

够在较宽范围内实现Cr1+xTe2材料的尺寸与厚度调节

(厚度约1~30 nm, 横向尺寸可达数百微米), 为后续磁

输运及器件相关研究提供了较为稳定的材料基础. 从

生长机制上看, 其过程本质上由气相化学势与表面动

力学共同决定: Te分压主要约束物相形成窗口, 而氢

气引入及熔盐辅助则通过改变成核概率与原子迁移路

径, 间接影响晶体的扩展方式与形貌演化.
但CVD方法在实际应用中仍存在不同批次之间

物相一致性不高、相纯度控制难度较大以及界面质量

和外延取向的可重复性仍有待提升等局限. 这些因素

使得其在精细结构调控和本征物性研究中仍不如

MBE体系稳定. 未来若能结合原位监测与更精确的多

参数协同调控, 有望进一步提升该方法在低维磁性材

料中的可控性与可靠性.

3.3 机械剥离: 本征基准体系

机械剥离作为典型的自上而下制备方法 , 在

图 4 (网络版彩图) (a) “管中管”限域结构示意图
[23]. (b) 样

本形貌随生长过程的温度演变
[23]. (c) tdelay延迟通氢过程制备

二维Cr5Te8纳米薄片设计
[26]

Figure 4 (Color online) (a) Schematic illustration of the “tube-in-
tube” confined structure [23]. (b) Temperature-dependent morphologi-
cal evolution of the samples during the growth process [23]. (c) Design
of the delayed hydrogen introduction (tdelay) process for the preparation
of two-dimensional Cr5Te8 nanosheets [26].
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Cr1+xTe2体系中的核心作用并非可控合成, 而是提供接

近本征极限的高质量二维磁性研究平台. 该方法主要

适用于层状范德华结构的CrTe2相 , 因此在多相

Cr1+xTe2体系中具有明确的结构选择性.
通过机械剥离可获得厚度从数十纳米至数层的

CrTe2薄片, 并在接近二维极限(约3 nm)时仍表现出高

于室温的铁磁有序, 体现出优异的磁性稳定性. 基于

此, Purbawati等[35]
结合磁力显微镜(MFM)与X射线磁

圆二色性光发射电子显微镜(XMCD-PEEM)等空间分

辨磁成像手段, 对其薄层磁结构进行了进一步解析. 结
果显示出显著的面内磁各向异性以及丰富的磁畴构

型, 包括六重对称磁畴图案、特征尺度为数十纳米的

Néel型磁畴壁以及磁通闭合纹理, 从实空间层面为二

维铁磁性的稳定存在提供了直接实验证据. 进一步地,
Xian等[60]

利用自旋极化扫描隧道显微镜(SPSTM)在原

子尺度上直接解析了单层1T-CrTe2的自旋结构, 观测

到稳定的锯齿状(zigzag)反铁磁序, 并揭示了其在外加

垂直磁场作用下发生的非共线自旋重构过程. 这些结

果从更高空间分辨率层面进一步加深了对二维范德华

体系中自旋耦合机制及磁序演化规律的理解.
因为机械剥离过程不涉及化学反应, 能够最大程

度保留其本征晶体结构特征, 并避免引入额外缺陷与

杂质影响. 但同时, 该方法也存在明显局限, 包括样品

尺寸有限、产率较低以及难以实现器件级规模化制备

等问题. 因此, 机械剥离更多被用作验证本征物性与作

为外延生长结果对照的基准手段, 而非面向实际应用

的可扩展制备路线.
基于以上科学研究的发现, Cr1+xTe2系列材料已形

成较为完善的生长体系.不同制备策略在材料质量、

可控性及应用方向方面具有不同, 其主要特点总结于

表2.

4 磁性特征与自旋物态调控

4.1 磁序起源与巡游交换机制

在Cr1+xTe2体系中, 磁性的形成并不符合传统局域

磁矩模型, 而是体现出明显的巡游电子特征. 实验上,
无论是化学计量比接近母体的1T-CrTe2, 还是不同物

相, 其饱和磁矩通常均低于局域离子模型的理论预期.
这些现象说明, 该体系中的磁矩并非完全局域于Cr原
子, 而是与导带电子存在显著耦合, 因此更适合归类

为弱巡游铁磁体系.
从微观电子结构角度来看, 巡游磁性的产生与费

米能级附近的能带分布有密切联系. Freitas等[61]
基于

第一性原理计算指出1T-CrTe2在费米能级附近具有

复杂的多费米面结构: 其中, -A方向主要形成由

Te 5p态贡献的空穴型费米面, 而M-L区域则以Cr 3d
态主导, 形成电子型费米面. 这种电子态分布反映出

Cr 3d与Te 5p轨道之间存在强烈杂化, 其结果是在费

米能级附近产生较高的态密度, 这为巡游铁磁性的形

成提供了电子结构基础. 因此, 该体系的铁磁有序能

够通过经典的斯托纳(Stoner)机制进行解释. 如图5所
示, 在非磁态下, 费米能级附近较高的电子态密度(主
要来源于相对平坦的Cr 3d能带)会触发Stoner不稳定

性. 体系通过自旋极化降低总能量: 自旋上能带向低

能移动并优先占据, 而自旋下能带则上移至费米能级

以上, 最终形成约2~3 eV的交换分裂. 这一自旋分裂

过程构成了Cr1+xTe2铁磁基态形成的核心微观机制,
也表明其磁性本质来源于能带驱动的巡游电子不稳

定性.
除局域交换分裂外, 巡游载流子本身同样参与了

磁序的建立与调控. 随着二维极限与载流子调控研究

的发展, 人们逐渐认识到长程交换作用在该体系中的

重要性. He等[62]
在超薄1T-CrTe2中发现, 其居里温度

与空穴浓度满足近似T npc
1/3
的标度关系. 这一结果

表明, 体系中的磁耦合具有典型的Ruderman-Kittel-
Kasuya-Yosida (RKKY)相互作用特征, 即磁矩之间的

交换耦合可由巡游载流子进行长程介导. 研究还发现

其反常霍尔响应与贝里曲率分布之间存在明显关联,
进一步说明能带拓扑结构与磁输运行为之间具有紧密

耦合关系.
除了静态磁序本身, 临界行为分析同样能够反映

体系的巡游磁性特征. 以弱巡游体系Cr0.62Te为例, Liu
等

[63]
研究表明其Rhodes-Wohlfarth比值约为1.7, 明显

偏离局域磁矩体系的典型取值, 这表明磁矩具有较强

的非局域化性质. 进一步的临界指数分析显示, 该体

系在Tc以上主要表现为准二维短程自旋关联, 而在低

于Tc后逐渐演化为三维长程铁磁有序, 体现出明显的

维度交叉行为. 这种由二维关联向三维有序的转变,
也反映出层状结构、交换耦合与热涨落之间的复杂竞

争关系.
Cr1+xTe2体系的铁磁性来源于多种巡游交换机制
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的共同作用. 其中, Stoner机制主导磁矩形成与自旋极

化, 而RKKY型载流子介导交换则进一步影响磁序的

空间关联及临界行为演化; 且在二维极限下, 热涨落

效应显著增强, 因此体系磁性的稳定还需要磁各向异

性的辅助支撑. 这种交换作用与各向异性的协同作用,
共同决定了Cr1+xTe2体系在低维条件下的磁有序稳定

性与自旋结构特征.

4.2 磁各向异性的轨道调控与应变工程

磁各向异性是决定Cr1+xTe2体系磁化方向、磁翻

转过程以及低维磁有序稳定性的关键能量尺度, 其本

质来源主要与Te元素带来的强自旋-轨道耦合(SOC)以

及层状结构中的晶体对称性破缺有关. 由于该体系兼

具巡游电子特征与较强SOC, 磁各向异性不仅受到本

图 5 (网络版彩图) Stoner机制的诱因与结果
[61]. (a) 1T-CrTe2 的费米面. (b, c) 铁磁能带结构与非磁能带结构. (d, e) 铁磁能带

结构的态密度与非磁能带结构的态密度
Figure 5 (Color online) Origin and consequence of the Stoner mechanism [61]. (a) Fermi surface of 1T-CrTe2. (b, c) Comparison of the electronic
structures between ferromagnetic and nonmagnetic states. (d, e) Density of states (DOS) of the ferromagnetic and nonmagnetic states.

表 2 Cr1+xTe2系列材料不同制备方法对比

Table 2 Comparison of different synthesis methods for the Cr1+xTe2 family of materials

特点 MBE CVD 机械剥离

优势 原子级; 稳定计量比 大面积; 可拓展 低缺陷

局限 成本高; 窗口窄 计量比波动大; 外延取向弱 尺寸小; 不可规模化

可控性 较易 中等 较差

典型应用 本征磁性; 拓扑自旋结构 器件; 输运; 规模化材料 基准体系的本征物性
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征电子结构影响, 还能够通过组分、自插层结构、外

延生长及界面应变等方式实现连续调控, 表现出明显

的多自由度耦合特征.
在成分与厚度调控层面, 自插层结构对磁各向异

性的增强作用尤为突出. Chen等[23]
制备了厚度可调的

二维Cr5Te8纳米片, 并观察到显著的垂直磁各向异性

(PMA). 磁光克尔(MOKE)测试显示, 在约10~30 nm厚

度范围内 , 样品均呈现接近理想矩形的磁滞回线

(HC/HS≈1), 表明体系具有稳定的面外磁化取向和较强

的磁翻转稳定性. 理论计算进一步指出, 随着层数增

加, 层间电子离域增强, 使层间耦合逐渐由弱磁关联

转变为稳定铁磁耦合, 并推动居里温度由约100 K提
升至160 K. 这表明, 自插层结构不仅改变了电子态分

布, 也通过增强SOC相关能量项稳定了二维磁序. 除此

之外, 外延生长过程中形成的晶格取向与界面耦合同

样能够强化本征磁晶各向异性. 在薄膜体系中, Roy
等

[64]
通过MBE分别在Al2O3(0001)与Si(111)基底上生

长高质量Cr2Te3薄膜, 发现其磁易轴稳定沿c轴方向排

列, 表现出明显的PMA特征. 角度依赖各向异性磁电

阻(AMR)测量结果表明, 磁阻随磁场方向呈现规律性

变化, 说明体系磁输运行为主要受本征磁晶各向异性

控制. 其磁各向异性能密度达到约1.27×106 J m−3, 已

接近传统Co/Pd多层体系的水平, 避免了多界面结构

中常见的自旋散射问题, 因此在低功耗自旋轨道矩器

件中具有潜在优势; 低温下出现的类自旋玻璃行为也

说明, 层间空缺引入的竞争交换作用会进一步影响局

域磁构型, 使磁各向异性与复杂磁序之间形成耦合.
相比于静态结构调控, 界面应变则为磁各向异性

的连续调制提供了更灵活的路径. Chi等[44]
在生长的

二维Cr2Te3薄膜中发现, 随着膜厚降低, 基底诱导的切

向压缩应变明显增强, 并在厚度方向形成梯度化的磁

各向异性分布. 如图6所示, 极化中子反射(PNR)结果

表明界面区域的磁矩逐渐偏向面外方向, 而面内磁化

分量受到抑制, 最终形成“软磁界面层-硬磁表层”共存

的多步磁化翻转行为. 这说明应变不仅能够改变局域

磁能分布, 还会影响不同层之间的磁耦合方式. 进一

步研究表明, 应变诱导的各向异性变化还会反馈至体

系电子结构之中. 界面应变可通过调控能带结构与

Berry曲率分布, 引起反常霍尔效应(AHE)符号翻转,
并反映出磁各向异性与拓扑输运之间的紧密耦合.

Cr1+xTe2体系中的磁各向异性并非单一来源决定,

而是由成分、自插层结构、磁晶效应以及界面的应变

等多种因素共同塑造. 不同调控维度之间的协同作用,
不仅决定了其二维极限下磁有序的稳定性, 也为磁输

运与拓扑性质的联合调控提供了重要基础.

4.3 拓扑磁结构: 斯格明子的产生与演化

在Cr1+xTe2体系中, 拓扑磁结构的出现不仅取决于

铁磁交换作用本身, 更与空间反演对称性破缺、层间

耦合重构以及低维限制下的手性相互作用密切相关.
当自插层Cr原子改变原有晶格堆垛方式后, 体系会进

一步产生局域非中心对称环境, 并诱导DMI增强, 从

而为Néel型斯格明子等手性自旋织构的形成提供条

件. 因此, 与主要关注交换机制和磁各向异性的研究不

同, 拓扑磁态的形成更加依赖于晶体对称性破缺、手

性磁相互作用以及非共线自旋构型之间的耦合关系.
近年来, 研究者围绕自插层超结构与维度效应对

拓扑磁性的影响开展了大量工作. 例如, Coughlin等[25]

研究发现, 插层Cr原子在范德华间隙中的有序排列会

破坏原有三重旋转对称性, 同时削弱层间磁交换耦合,
使体系更容易形成非共线自旋排布. 在此基础上, Nie
等

[65]
在CrTe2/Bi2Te3异质结中观察到其在界面处形成

周期约3.5 nm的莫尔超结构, 这是由于界面强烈的轨

道杂化与电荷转移使范德华间隙压缩约28%, 进而打

破空间反演对称性并诱导界面DMI, 为手性自旋织构

的稳定提供了关键条件, 且在其中观测到明显的拓扑

霍尔效应, 表明体系内部可能存在斯格明子等具有有

限实空间贝里曲率的拓扑自旋结构. 除插层有序化外,
低维化同样会显著影响拓扑磁态的稳定范围. Zhang课
题组

[25]
研究表明, 层间约120°的转角超结构能够降低

有效维度, 并改变层间磁耦合方式, 使体系在热涨落

条件下仍可维持稳定的面外磁有序. 自插层与降维效

应之间的协同作用还能够提升磁有序温度. Jeon等[32]

研究结果表明部分超薄体系Cr2Te3的Tc可提高至约

280 K. 这说明, 维度工程不仅影响磁序稳定性, 也可能

进一步拓宽拓扑磁结构的存在温区.
在二维及层状Cr-Te磁性体系中, 除通过输运测量

间接了解拓扑霍尔效应外, 利用实空间电子显微技术

对拓扑自旋结构进行直接成像是验证其拓扑磁序的直

接证据. Liu等[28]
以自插层层状铁磁体Cr0.87Te单晶为

研究对象, 结合原位洛伦兹透射电子显微镜与基于强

度输运方程的相位重构方法, 在实空间中直接观测到
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纳米尺度的Bloch型斯格明子气泡. 实验结果表明, 该

类拓扑自旋织构在较宽温区内保持稳定且在缺乏本征

体DMI的中心对称Cr0.87Te中, 单轴磁各向异性与磁偶

极相互作用之间的竞争共同促进了此类拓扑结构的形

成与稳定, 为Cr-Te体系中室温拓扑自旋织构的存在提

供了直接的实空间证据, 并从微观层面补充了对其形

成机制的理解.
Saha等[29]

进一步揭示了自插层诱导的更深层次对

称性重构. 在Cr1.3Te2中发现三维有序2×2×2超结构, 由
于Cr原子在非等价范德华间隙中的非对称占据, 晶体

对称性由P m3 降低为非中心对称P3m1, 从而引入体相

DMI.
Cr1+xTe2体系中的拓扑磁结构是自插层、界面耦

合与低维效应共同作用的结果. Cr1+xTe2已成为研究范

德华拓扑磁性的代表性体系, 也为低功耗拓扑自旋电

子器件的设计提供了重要基础.

5 器件应用

5.1 霍尔效应: 能带拓扑与磁输运调控

在Cr1+xTe2体系中, AHE与THE是最重要的两类磁

输运探针, 分别对应动量空间的贝里曲率与实空间的

非共线自旋结构, 因此常被用来从不同维度刻画其磁

性本质.
AHE产生的本质是来源于自旋轨道耦合诱导的贝

里曲率效应, 在无外加磁场条件下由体系自发磁化直

接驱动. 从机制上看, 其贡献通常可分为两部分: 一是

由能带结构决定的内禀项, 对应布里渊区内贝里曲率

的积分, 反映材料的拓扑电子结构; 二是由散射过程

引起的外禀项, 主要包括斜散射和侧跳效应, 在电导

率较低或缺陷较多的体系中更为显著. 两种机制一般

可通过霍尔电导率与纵向电导率之间的标度关系进行

区分. 在Cr1+xTe2薄膜体系中, 该效应对能带细节与结

构扰动十分敏感, 并随厚度和物相变化表现出明显差

图 6 (网络版彩图) (a, b) Cr2Te3薄膜的磁性能. (c) Cr2Te3薄膜中的非常规霍尔效应. (d) 费米能级εF附近的反常霍尔电导率
σAHE. (e) X射线散射长度密度的深度剖面

[44]

Figure 6 (Color online) (a, b) Magnetic properties of Cr2Te3 thin films. (c) Unconventional anomalous Hall effect in Cr2Te3 thin films.
(d) Anomalous Hall conductivity σAHE near the Fermi level εF. (e) Depth profile of the X-ray scattering length density [44].
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异. Tang等[22]
在CVD生长的二维Cr5Te8中发现, 单斜相

(m-Cr5Te8)展现出远超单斜铁磁体典型值的巨大异常

霍尔效应: 霍尔电导率σAHE高达650 Ω−1 cm−1, 霍尔角

θAHE达5%, 均优于同厚度三角相样品, 且大于体相

Cr5Te8晶体, 揭示出降维效应对AHE的增强作用. 通过

对σAHE与σ xx
2 标度分析, 该工作进一步证实斜散射与内

禀贡献并存, 且斜散射参数α比Fe和Ni高出两个数量

级以上, 使得Cr5Te8在较低纵向电导率下即可实现大

的霍尔角, 具备重要的器件应用潜力. 相比之下, Liu
等

[54]
通过MBE外延生长的晶圆级1T-CrTe2薄膜中, 观

测到AHE对厚度与温度均表现出强烈的依赖性, 如图

7所示, 为CrTe2的磁输运表征, 揭示了二维铁磁薄膜具

有面外易磁化特性.具体而言, AHE的符号随厚度减小

或温度升高发生反转: 14层(14 ML)与9层(9 ML)样品

在升温过程中均出现从负值到正值的极性转变, 转变

温度T *
从115降至70 K, 而5 ML超薄样品则在全温区

维持正值AHE.基于含Hubbard U修正的密度泛函理论

(DFT+U)计算, 该行为被归因为低维极限下量子限制

效应与库仑相互作用共同调制贝里曲率分布, 导致内

禀霍尔电导率符号随有效库仑势U的变化而翻转. 这

一结果不仅深化了对二维铁磁体能带拓扑的理解, 也

为通过厚度工程调控AHE响应提供了实验依据.
与主要反映动量空间贝里曲率的AHE不同, THE

来源于非共线自旋结构产生的实空间贝里曲率, 因此

对自旋织构、界面耦合及维度效应十分敏感. 在二维

磁性体系中, THE常被视为识别斯格明子等拓扑磁结

构的重要输运特征.
在本征层状铁磁体系中, Liu等[28]

在Cr0.87Te单晶

中观测到明显的温度依赖THE行为. 如图8所示, 其反

常霍尔电阻率 xy在10 K时达到−1.75 μΩ cm, 并在

Ts=136 K附近发生符号反转. 研究认为, 该现象与磁结

构重构、自旋倾斜以及载流子类型变化有关. 进一步

分离霍尔输运各组分后发现, 体系在10 K时的拓扑霍

尔电阻率可达0.88 μΩ cm, 且同样表现出温度驱动的

图 7 (网络版彩图) CrTe2薄膜中厚度和温度驱动的反常霍尔效应
[54]. (a) 六探针霍尔棒原理图. (b) 薄膜的反常霍尔电阻和磁

阻曲线. (c) 垂直磁各向异性的长程磁矩. (d, e) 14、9和5 ML温度相关的AHE
Figure 7 (Color online) Thickness- and temperature-driven anomalous Hall effect in CrTe2 thin films [54]. (a) Schematic diagram of the six-terminal
Hall bar device geometry. (b) Anomalous Hall resistance and magnetoresistance characteristics of the thin films. (c) Long-range magnetic ordering
with perpendicular magnetic anisotropy. (d, e) Thickness-dependent and temperature-dependent anomalous Hall responses in 14, 9, and 5 ML samples.
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符号翻转, 反映出电子穿越非共面自旋织构时实空间

贝里相位的演化. 除本征体系外, 界面工程同样能够

有效调控THE与拓扑磁结构. Nie等[65]
利用MBE构筑

CrTe2/Bi2Te3范德华异质结, 发现该体系同时具备反演

对称性破缺、强自旋轨道耦合以及磁性与SOC强耦合

等关键条件. STM结果表明, 界面存在约28%的范德华

间隙压缩, 并形成周期约3.5 nm的莫尔超结构. 在这个

界面工程中CrTe2/Bi2Te3范德华异质结产生THE是源

于界面处形成的Néel型磁斯格明子. Bi2Te3提供强自旋

轨道耦合, 界面破坏反演对称性, CrTe2提供铁磁有序,
三者共同产生强DMI, 稳定Skyrmion自旋纹理. 电子穿

过Skyrmion时获得Berry相位和等效磁场, 从而产生拓

扑霍尔信号.
Cr1+xTe2体系通过相结构调控、插层工程以及界

面设计, 在动量空间与实空间两个层面实现了霍尔

效应的协同调节. 这种跨尺度输运调控能力, 使其成

为研究贝里曲率物理与拓扑自旋结构的重要平台 ,
也为后续低功耗自旋电子与拓扑磁器件提供了材料

基础.

5.2 自旋轨道矩器件

在二维磁性材料的自旋轨道力矩器件研究中, 全

范德华异质结构由于其无悬挂键界面与优异的自旋透

明度, 正逐步突破传统重金属/铁磁体体系在效率与能

耗方面的限制. 近年来, 研究人员通过构筑与强自旋轨

道耦合材料或具有特殊拓扑能带结构材料的异质界

面, 不断提升SOT器件性能, 使相关研究逐步由早期的

功能实现发展到性能提升和对称性工程调控阶段.
在早期探索中, Ou等[36]

基于MBE构建了全vdW异

质结ZrTe2/CrTe2, 实现了由拓扑半金属驱动的二维铁

磁体磁化翻转. 图9为在50 K的温度下, ZrTe2/CrTe2异
质结器件的反常霍尔电阻随脉冲电流密度变化的磁滞

回线, 检测到仅需约1.8×107 A cm−2
的脉冲电流密度即

可诱导稳定翻转, 其性能已可比拟传统重金属体系. 自
旋转矩铁磁共振(ST-FMR)测试表明, ZrTe2具有有效的

电荷-自旋转换能力 0.014 ± 0.005FMR , 其来源可归

因于费米能级附近拓扑狄拉克节点的内禀贡献. 由于

ZrTe2与CrTe2之间形成了缺陷较少的范德华外延界面

图 8 (网络版彩图) Cr0.87Te单晶的磁输运特性
[28]. 在10~320 K范围内同时测量同一样品的(a) 磁阻和(b) 霍尔电阻率. (c) 不同

温度和磁场下的拓扑霍尔电阻率. (d) 原位洛伦兹TEM观察的磁相图
Figure 8 (Color online) Magnetotransport properties of Cr0.87Te single crystals [28]. Simultaneous measurements of (a) magnetoresistance and
(b) Hall resistivity for the same sample over the temperature range of 10–320 K. (c) Topological Hall resistivity under different temperatures and
magnetic fields. (d) Magnetic phase diagram obtained from in situ Lorentz transmission electron microscopy (Lorentz TEM) observations.
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且与其具有良好的能带匹配关系, 界面处的自旋散射

和反射被有效抑制, 从而促进了自旋流向磁性层的注

入, 提高了SOT作用效率, 并降低了磁化翻转所需的

电流密度. 该工作不仅验证了单胞层极限下CrTe2长程

铁磁序的稳定性, 也确立了拓扑半金属/vdW磁体体系

在SOT器件中的可行性基础.
之后研究逐步转向器件性能的系统优化. Liu等[54]

通过MBE实现了2英寸晶圆级1T-CrTe2薄膜的可控制

备, 并构建了Bi2Te3/CrTe2 vdW异质结器件. 如图10所
示, 特别是图10c, 在120 K温度下, 不同厚度(5~21 ML)
Bi2Te3/CrTe2异质结器件的归一化反常霍尔电阻随直

流驱动电流变化的磁翻转曲线. 可以观察到, 根据厚度

可调控性, 该体系实现了对SOT性能的精细优化: 当

CrTe2厚度由21 ML降至5 ML时, 临界翻转电流ISW由

17.5降低至7.5 mA, 对应功耗降低约54%. 这一提升源

于磁各向异性与电流分流效应的协同调控. 同时, 该器

件在晶圆尺度上展现出优异的一致性(波动<52.5%)及
可靠性(>5×104), 表明拓扑绝缘体驱动的vdW SOT器
件已具备初步工程应用潜力.

通过对晶体对称性的调控, SOT器件性能可实现

跨越式提升. 2024年Shi等[66]
在CrTe2/WTe2全二维异质

结中利用低对称性WTe2产生的面外自旋分量, 实现了

无外磁场条件下的电流驱动磁化翻转. 该器件的临界

电流密度降低至1.2×106 A cm−2, 较传统CrTe2/Pt体系

降低约一个数量级. 该翻转过程表现出严格的晶体取

向依赖性: 当电流沿a轴注入时可实现高效无场翻转,
而沿b轴时翻转被完全抑制. ST-FMR测得面内与面外

自旋矩效率分别为 = 0.14y 与 = 0.028z , 直接揭示

图 9 (网络版彩图) (a) SOT辅助磁化翻转以及写入和读取脉冲电流序列的示意图. (b) 脉冲电流感应磁化翻转. (c) 双层异质
结构在室温下的自旋扭矩铁磁共振测量谱. (d) DFT计算ZrTe2的能带结构和自旋霍尔电导率

[36]

Figure 9 (Color online) (a) Schematic diagram of SOT-assisted magnetization switching and the corresponding write/read current pulse sequences.
(b) Current pulse-induced magnetization reversal. (c) Room-temperature spin-torque ferromagnetic resonance (ST-FMR) spectra of the bilayer
heterostructure. (d) Density functional theory (DFT)-calculated electronic band structure and spin Hall conductivity of ZrTe2 [36].
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了各向异性自旋输运机制及其与磁输运信号之间的强

耦合关系. CrTe2/WTe2范德华异质结中原子级平整且

无悬挂键的界面结构, 显著抑制了传统重金属/铁磁体

系中的自旋散射与界面损耗, 同时由于WTe2低对称性

所引入的强自旋轨道耦合与面外自旋极化特性, 实现

了SOT的高效自旋流注入与垂直磁化的无外场电学翻

转, 并将磁化翻转临界电流密度显著降低, 这为低功耗

二维自旋轨道矩器件提供了关键的材料与界面基础.
从ZrTe2拓扑半金属体系的初步验证, 到Bi2Te3基

体系的性能优化, 再到WTe2低对称性材料实现的无场

操控, CrTe2的全vdW SOT器件已形成一条清晰的发展

路径:由材料内在自旋轨道耦合增强出发,结合界面工

程与对称性设计, 实现更低功耗、更高效率及更强功

能集成度. 整体来看, 这类全范德华异质结构为构建

下一代自旋逻辑器件及高密度非易失存储单元提供了

材料与结构基础.

5.3 拓扑功能与磁电存储器件

面向二维范德华磁体在下一代自旋电子学器件中

的应用, 异质界面工程与多自由度协同调控已成为实

现高性能功能集成的关键策略. 本节围绕磁-拓扑异质

结以及磁电耦合存储体系代表性器件架构, 对Cr1+xTe2
基体系中界面电子重构及层间交换调制所驱动的器件

性能演化规律进行阐释.
在异质界面工程方面, Zhang等[67]

通过分子束外

延原子级构筑了CrTe2/Bi2Te3范德华异质结, 建立了磁

性与拓扑态强耦合的模型体系. 该结构呈现嵌入式自

插层构型, 其中CrTe2纳米片嵌入Bi2Te3薄膜并通过共

图 10 (网络版彩图) Bi2Te3/CrTe2异质结构中可调谐SOT驱动的磁化开关
[54]. (a) SOT机制示意图. (b) SOT器件阵列的光学图

像. (c)四种不同CrTe2层厚度的Bi2Te3/CrTe2样品中的电流感应磁化强度翻转. (d) CrTe2厚度函数的总结. (e)高度可重复开关环
路. (f) 耐久性测试. (g) 将器件与其他磁性双层系统的性能进行基准测试
Figure 10 (Color online) Thickness-tunable spin-orbit torque-driven magnetization switching in Bi2Te3/CrTe2 heterostructures [54]. (a) Schematic
diagram of the SOT-induced magnetization switching mechanism. (b) Optical image of the SOT device array. (c) Current-driven magnetization reversal
in Bi2Te3/CrTe2 heterostructures with varying CrTe2 thicknesses. (d) Thickness-dependent evolution of SOT switching characteristics. (e) Highly
reproducible switching hysteresis loops. (f) Long-term endurance performance of the SOT devices. (g) Benchmark comparison of SOT switching
performance with other magnetic bilayer systems.
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享Te原子层形成原子级锐利界面, 使层间范德华间隙

压缩约28%, 显著增强界面轨道耦合强度. 扫描隧道谱

(STS)结果表明界面处发生显著电子态重构与连续轨

道杂化, CrTe2作为p型调控层有效调节Bi2Te3的费米能

级位置, 实现界面载流子分布的空间重构. 该体系同时

集成反演对称性破缺、强自旋轨道耦合及磁-拓扑耦

合效应, 并通过Bi-p与Cr-d轨道杂化显著增强DMI, 为
稳定奈尔型磁斯格明子及拓扑霍尔响应提供了关键界

面基础.
在磁电存储器件方面, Tian等[68]

构筑的双层CrTe2
体系揭示了电子填充调控的非传统磁电耦合机制. 由

于铁磁(FM)层与锯齿状反铁磁(z-AFM)层之间0.1 eV
的静电势差驱动电荷自发再分布, 体系发生空间反演

对称性破缺并诱导可翻转垂直极化(约−3.0 pC m−1).
基于该机制, 实现了室温“电学写入-磁学读取”的器件

原型, 其中极化状态可通过压电响应力显微镜(PFM)
调控, 并由MFM实现磁畴的非易失性读取, 如图11所
示, 可以观察到在不同的外磁场下, 经过PFM的写入之

后可以通过MFM读取且效果随着外磁场的增大而减

弱. 该磁电耦合机制不同于传统SOC驱动的磁电效应,
而是源于二维金属体系中电子填充态对层间交换相互

作用的调制, 从而在环境条件下实现高效且可逆的电

场-磁态响应, 并有效规避传统多铁材料中漏电流与极

化弱的问题.
Cr1+xTe2范德华体系通过界面轨道工程、自旋轨

道转矩调控及电子填充驱动的磁电耦合, 实现了磁

性、拓扑输运与电场可控磁序的多功能统一调控. 这

一系列结果表明, 二维磁性体系中的器件性能提升本

质上来源于界面电子结构重构与多自由度耦合的协同

优化, 为构建低功耗、高密度、可集成的下一代自旋

图 11 (网络版彩图) (a) PFM工作原理示意图
[69]. (b) 多铁双层CrTe2的PFM电写和MFM磁读

[68]

Figure 11 (Color online) (a) Schematic of the PFM working principle [69]. (b) Electrical writing by PFM and magnetic reading by MFM for
multiferroic bilayer CrTe2 [68].
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电子与磁电融合器件提供了系统性的物理框架.
需要注意的是, Cr1+xTe2体系在大气环境中易发生

表面氧化, 导致其电子输运、磁学及器件性能的退化,
从而限制其实际应用. 目前针对Cr1+xTe2体系防氧化策

略的研究仍相对匮乏. 为了提升其环境稳定性, 可借鉴

其他空气敏感二维材料的保护方案. 例如, 通过范德华

压缩结合单层MoS2全封装策略, 可在实现原子级厚度

二维金属制备的同时, 赋予材料优异的长期环境稳定

性和抗氧化能力
[1]; 利用CVD原位生长六方氮化硼(h-

BN)保护层, 可构筑连续致密的保形封装界面, 有效阻

隔氧气和水分侵蚀, 提高材料的环境稳定性
[70]; 采用

石墨烯或h-BN范德华盖层构筑纳米受限生长空间, 不

仅能够实现二维材料的可控生长和高质量界面构筑,
还可通过原位封装有效抑制氧化降解, 提高材料的长

期稳定性
[71]

等.
除环境氧化外, 器件加工过程中引入的污染和损

伤同样会影响Cr1+xTe2的本征性能. 光刻胶残留、溶剂

吸附以及刻蚀处理等因素均可能改变材料表面状态,
增加载流子散射和接触电阻甚至会破坏晶体结构完整

性. 为减小加工过程带来的不利影响, 可采用干法转

移、聚合物残留清除及h-BN封装等技术提升界面质

量, 并尽可能在惰性气氛中完成材料转移、电极制备

和器件封装, 从而降低环境暴露造成的性能退化.

6 总结与展望

二维Cr1+xTe2体系因具有高居里温度、金属性、

自插层结构可调性以及较强自旋-轨道耦合, 已成为近

年来二维磁性材料与拓扑自旋电子学中的重要研究对

象. 现有研究表明, 该体系能够通过Cr自插层实现从层

状1T-CrTe2到富Cr化学计量比的连续结构演化, 并进

一步诱导其磁交换、磁各向异性以及拓扑输运行为的

变化. 同时, MBE、CVD等方法的发展, 也推动了其从

基础物性研究逐步向异质集成与器件应用拓展. 反常

霍尔效应、拓扑霍尔效应、斯格明子以及SOT磁化翻

转等现象相继实现, 使Cr1+xTe2成为连接二维磁性、拓

扑输运与低功耗自旋器件的重要材料平台.
在Cr1+xTe2体系中, 由于Cr的价态可变与层间插层

过程的竞争性, 多种化学计量比在生长过程中同时出

现. 实现单化学计量比的稳定生长通常需要在动力学

与热力学两方面进行协同调控. 在动力学层面, 通过

改变前驱体比例、反应温度以及沉积速率, 可以影响

Cr与Te在衬底表面的迁移与吸附行为, 使其成核过程

更倾向于单一化学计量比的优先生长路径, 从而降低

不同Cr-Te比之间的竞争概率. 在热力学层面, 则通过

调节Cr/Te的化学势条件, 将体系限制在目标计量比所

对应的稳定区域内. 此外, 引入衬底应变或利用范德华

界面约束, 也能改变不同计量比之间的自由能差异, 从
而在能量上进一步抑制非目标计量比的形成.

目前来看, 该体系处于材料体系快速扩展向机制

深入理解与器件稳定应用过渡的阶段, 仍存在许多关

键问题尚未解决.
(1) 材料可控制备仍然是制约该体系进一步发展

的核心问题之一. 由于Cr-Te体系存在多个能量接近的

竞争化学计量比, 不同的化学计量比之间容易相互转

化, 因此实际生长过程中往往伴随混相、局域成分波

动以及插层无序等问题. 这不仅会影响实验结果的重

复性, 也会干扰对其本征磁性与输运机制的判断. 目

前虽然MBE能够实现较高质量的外延生长, 但其成本

高、面积有限; 而CVD虽具备大面积制备潜力, 却仍

难以精确控制相纯度与厚度均匀性. 因此, 未来需要

进一步发展面向二维磁性体系的精准生长策略, 如原

位监测的动态反馈控制、化学势窗口定量调节以及界

面辅助外延等方法, 从而实现高一致性、高稳定性的

二维Cr1+xTe2薄膜制备.
(2) 对该体系磁性本质的认识仍不够统一. 目前研

究倾向于将其归类为巡游电子铁磁体系, 但不同物

相、不同厚度以及不同插层浓度下, 其交换机制可能

并不完全相同. 例如, 在超薄极限下, 量子限域、界面

杂化以及电子关联增强都会改变Cr-3d轨道占据与能

带结构, 使局域交换与巡游交换之间出现竞争关系. 部
分结果中还观察到自旋玻璃行为、非共线磁结构以及

复杂磁相共存现象, 说明该体系内部可能存在更复杂

的磁关联机制. 因此, 未来可以结合角分辨光电子能

谱(ARPES)、自旋极化STM、中子散射以及第一性原

理计算等手段, 对其磁交换路径、自旋涨落行为以及

维度依赖磁相演化进行更深入研究.
(3) 拓扑磁结构的形成机制与稳定条件仍缺乏系

统认识. 虽然目前已经在部分Cr1+xTe2体系中观测到明

显的拓扑霍尔效应与斯格明子信号, 但对于其真实自

旋构型、稳定来源以及动力学行为的理解仍较有限.
当前多数拓扑磁态仍需要较低温度或外加磁场才能稳
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定存在, 而真正面向器件应用, 还需要实现室温、小尺

寸、低驱动电流条件下的稳定拓扑磁结构. 因此, 如何

通过界面工程、应变调控、层间扭转以及异质结设计

增强DMI并降低拓扑磁态形成能垒, 将成为未来的重

要研究方向.
在器件层面, 目前二维Cr1+xTe2虽已展现出较好

的SOT操控能力与磁输运响应, 但距离真正应用仍有

较大差距. 现阶段多数器件仍停留在概念验证阶段,
器件稳定性、循环寿命、热稳定性以及工艺兼容性

等关键指标仍缺乏系统评估. 因为部分二维磁性器件

对空气、水氧以及加工环境较为敏感, 容易导致界面

退化与磁性能衰减; 同时, 低维材料在器件加工过程

中还容易引入缺陷、应力以及边界散射问题. 因此,
未来需要进一步发展封装保护技术、低损伤加工工

艺以及高质量界面构筑方法, 以提升器件可靠性与可

重复性.
另一方面, 范德华异质结构中的界面耦合问题也

值得进一步深入. 目前多数研究主要集中于Bi2Te3、
WTe2等典型强SOC材料, 而对于二维超导体、二维反

铁磁体以及低对称性材料的耦合研究仍较少. 未来可

以通过引入更多功能层 , 可能诱导出新的量子态 ,
Cr1+xTe2不仅可以作为二维磁体本身进行研究, 还可能

成为构建复杂量子异质结构的重要组成部分.
总体而言, 二维Cr1+xTe2体系目前仍处于快速发展

阶段, 其真正价值不仅在于发现新的二维磁性现象, 更
在于其提供了一个能够同时耦合结构、磁性与输运自

由度的研究平台. 未来随着精准生长、多场耦合调控

以及器件集成技术的不断进步, 该体系有望在室温拓

扑磁学、低功耗自旋电子器件以及新型量子功能材料

等方向展现更大的发展潜力.

致谢 本文收录于“第二十八届中国科协年会学术论文”专题.
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Abstract: The Cr1+xTe2 system of two-dimensional magnetic chromium tellurides, owing to its metallic nature, high
Curie temperature, and strong spin-orbit coupling, has demonstrated significant potential in the study of 2D magnetism
and spintronics. This review focuses on the structure, magnetic regulation, and device applications of this system.
Starting from the parent 1T-CrTe2 structure, we analyze the formation mechanisms of various phases driven by Cr self-
intercalation, including Cr5Te8, Cr2Te3, Cr3Te4, and CrTe, and discuss the impact of self-intercalation on the electronic
structure and magnetic properties. Subsequently, we summarize recent progress in phase control, thickness engineering,
and two-dimensional growth achieved via molecular beam epitaxy, chemical vapor deposition, and related methods. In
terms of physical properties, we discuss the roles of itinerant electron magnetism, magnetic anisotropy, and interfacial
coupling in stabilizing low-dimensional magnetic order. Representative phenomena such as the topological Hall effect,
skyrmions, and spin-orbit torque are also reviewed, along with related device applications. Finally, we address current
challenges in phase purity control, stabilization of room-temperature topological magnetic states, and device reliability,
and outline potential future research directions for this system.

Keywords: chromium telluride, two-dimensional magnetism, self-intercalation, anomalous Hall effect, chemical vapor
deposition
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