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如何避免界面反应、可靠地提取材料的自旋极化率是自旋电子学的一个基本问题. 本文选取了一种独特

的铁磁性层状过渡族金属硫化物 Fe0.26TaS2, 研究了单晶材料的磁性、电子输运和 Andreev反射谱. 磁性和输

运结果表明, 低温下 Fe0.26TaS2 单晶存在强磁各向异性、双峰磁电阻和反常霍尔效应. 通过干法转移方案制

备的干净界面的 Fe0.26TaS2 超导异质结的 Andreev反射谱, 发现该材料的自旋极化率为 47% ± 7%. 本文展示

的干法转移制备超导/磁性异质结的方法可广泛用于测量各种二维磁性材料的自旋极化率.
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1   引　言

自旋电子学在过去几十年里受到了广泛的关

注, 其主要目标是调控电子的自旋态从而获得低能

耗、高密度、高速度以及存储和运算集于一体的新

型信息器件 [1−3]. 高自旋极化率的材料是自旋电子

学器件的一个重要基础. 目前实验上进行自旋极化

率测量的主要方法有自旋极化的光电子能谱、平面

超导隧道谱 (Meservey-Tedrow方法)和 Andreev

反射谱 [4]. 自旋极化的光电子能谱需要超高真空环

境, 不能对所有晶向的表面都适用 [5]. 平面超导隧

道谱和 Andreev反射谱能够获得更加接近实际器

件环境载流子自旋极化率信息. 其中, 前者需要制

备基于 Al超薄膜的隧道结, 工艺复杂, 并且需要

He-3制冷机 [6]. 比较而言, Andreev反射谱测量所

需的器件工艺相对简单, 已经成为自旋极化率测量

的一个常用手段 [7].

Andreev反射, 是指在正常金属/超导体异质

结中, 当正常金属中的电子的能量低于超导能隙

时, 能够找到自旋和动量相反的电子配对, 透过界

面进入超导体形成库珀对, 并对结电导形成增强

效应 [8]. 在铁磁体/超导体界面, 铁磁体中不同自旋

方向电子数目的不平衡将导致 Andreev反射被压

制. 通过对 Andreev反射谱进行修正的 Blonder-

Tinkham-Klapwijk (BTK)理论拟合, 能够得到载

流子的自旋极化率 [9−14].

Andreev反射谱方法进行自旋极化率测量所

使用的器件结构主要有两种: 点接触模式和平面结

构 [15−18]. 点接触模式一般采用超导针尖按压待测
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材料的方式形成欧姆接触, 其优势在于快速、灵活,

对薄膜和块材都适用. 点接触模式的缺点主要是在

存在较高界面势垒的情况下 (例如表面氧化物), 高

自旋极化材料的 Andreev反射谱和隧道谱非常类

似, 这导致测量结果不可靠. 此外, 在点接触模式

下由于界面电阻不均匀往往会存在一些较大的电

流热点 (hot spot), 导致实际测量温度远高于标称

温度, 从而给自旋极化率的分析带来困难 [19,20]. 相

对而言, 平面 Andreev结构采用实际的电子器件

结构, 能够可控性的制备更干净的界面, 并且其可

靠性已在 CrO2, HgCr2Se4 等高自旋极化率的材料

上被验证 [18,21,22]. 但是, 平面 Andreev结构的界面

上有时会存在超导元素的扩散或与待测材料发生

化学反应, 导致自旋极化率偏离真实值. 因此, 如

何避免界面反应、制备界面干净的超导异质结, 对

于准确获得待测材料的载流子自旋极化率具有重

要的意义.

FexTaS2 体材料是一种典型的磁性层状过渡

族金属硫化物, 母体材料 TaS2 为层状结构, 层与

层之间靠范德瓦耳斯力连接, Fe原子以插层的形

式存在于 TaS2 之间, 原则上可以通过机械剥离的

方法将 FexTaS2 减薄至纳米尺度 [23−26]. 在较高

Fe含量范围 (0.20 ≤ x ≤ 0.40)内, FexTaS2 依然

具有长程铁磁性并能保有序的晶体结构, 居里温度

最高为 160 K (x = 0.25), 接近最近报道的二维铁

磁体 Fe3GeTe2[27]. 理论计算表明 FexTaS2 费米能

级附近具有较高的自旋极化率并且不受铁的无序

分布的影响 [28,29], 但 Arai等 [30] 采用机械剥离方法

将其减薄至 100 nm左右, 在 Fe0.25TaS2 隧道结中

仅观察到了约 7%的隧穿磁电阻, 远低于根据电子

自旋极化率估计出的理论预期值, 这可能是因为隧

穿层氧化不足而导致过多的界面缺陷散射. 然而到

目前为止, 还没有直接测量 Fe0.25TaS2 自旋极化率

的实验报道.

本文聚焦于 Fe0.26TaS2 单晶, 进行了材料的磁

性、电子输运和自旋极化率研究. 通过 Fe0.26TaS2/

Pb, Fe0.26TaS2/Al/Pb, Fe0.26TaS2/NbSe2 等磁性/

超导异质结的 Andreev反射谱的测量, 发现只有

干法转移方法能够制备足够干净的界面, 并首次提

取出这种层状铁磁体的自旋极化率. 本文工作为进

一步研究该体系的二维铁磁性和自旋调控打下了

基础. 

2   实验方法

使用化学气相传输方法制备了高质量的片状

Fe0.26TaS2 单晶样品, X射线衍射结果表明沿样品

面为 ab 面, 垂直于样品面为 c轴 [24,31]. 结合 X射

线光电子谱和磁性测量, 确定 Fe含量为 0.26. 单

晶样品性能表征所外加磁场沿样品面方向记作

H//ab, 沿 c轴方向记作 H⊥ab, 输运测量电流沿

ab 面内 . 磁性测量在 S-VSM (Quantum Design

Inc., USA)上进行, 磁输运测量在 He-4 (Janis)制

冷机上进行 . 磁性/超导异质结 Fe0.26TaS2/Pb,

Fe0.26TaS2/Al/Pb采用掩模工艺制备, Pb或 Al采

用热蒸发方法生长 [22]. Fe0.26TaS2/NbSe2 结构通

过干法转移工艺制备 .  Andreev反射谱在 He-4

(Janis)或 He-3 (Oxford)制冷机上进行, 使用标准

锁相方法进行微分电导谱测量 . 通过修正的

BTK理论 (BTK theory)对归一化的微分电导谱

拟合, 可以获得 Fe0.26TaS2 的自旋极化率 P、界面

处的势垒强度参数 Z, 非弹性散射因子 G 以及超导

带隙 D[11−14]. 

3   实验结果与讨论
 

3.1    Fe0.26TaS2 单晶样品的磁性和输运
性质

图 1为 Fe0.26TaS2 单晶样品的磁性测量结果.

不同方向的零场冷 (zero-field cooling, ZFC)和场

冷 (field cooling, FC)磁化率在居里温度以下迅速

上升, 面外磁矩远大于面内磁矩 (图 1(a)和图 1(b)).

对高温段磁化率进行居里-外斯定律拟合显示不同

方向的居里-外斯温度存在较大的差别 (H⊥ab 时

约为 121 K; H//ab 时约为 66 K), 这起源于单晶

样品的强磁各向异性 [23, 32]. 等温磁化率测量结果

也证明了这一点 (图 1(c)和图 1(d)). H⊥ab 方向

的等温磁化曲线在转变温度以下存在明显的磁滞

回线行为, 最大饱和磁矩约为 3.85 µB/Fe, 表明样

品为铁磁性. 在H//ab 方向, 磁化曲线随磁场线性

变化, 高场下也没有达到饱和 (65 K左右的弱磁滞

回线来源于磁场与 ab 面不完全平行).

为了确定样品的居里温度, 对 H⊥ab 方向的

等温磁化曲线使用 Arrott图方法处理 (图 2(a)),
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获得样品的居里温度为 115 K. 磁性测量结果表

明, Fe0.26TaS2 单晶是铁磁性材料, 磁化方向平行

于样品 c轴 , 具有强磁各向异性 . 这些性质与

Morosan等 [23] 和 Checkelsky等 [32] 关于 Fe0.25TaS2
单晶样品的实验结果基本一致.

图 2(b)为 Fe0.26TaS2 样品电阻随温度的变化.

在居里温度 (115 K)以下, 由于磁有序转变, 磁矩

指向逐渐一致, 对载流子自旋依赖的散射减小, 电

阻随温度降低而迅速下降, 与其他 FexTaS2 单晶的

电阻-温度行为一致 [33].
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图 1    Fe0.26TaS2 单晶样品的磁性测量结果　(a) 外加磁场垂直于 ab 面 (H⊥ab)时的 FC和 ZFC磁化曲线 , 测量磁场为 100 Oe

(1 Oe = 103/(4π) A/m); (b)外加磁场平行于 ab 面时 (H//ab)的 FC和 ZFC磁化曲线, 测量磁场为 100 Oe; (c) H⊥ab 的等温磁化

曲线随外加磁场的变化; (d) H//ab 的等温磁化曲线随外加磁场的变化 (为清楚起见, 在垂直方向做了等间距平移)

Fig. 1. Magnetization measurement results of Fe0.26TaS2: (a) Magnetization measurement with ZFC and FC process while H⊥ab,

the measurement field is 100 Oe; (b) magnetization measurement with ZFC and FC process while H//ab, the measurement field is

100 Oe; (c) isothermal magnetization measurements for H⊥ab; (d) isothermal magnetization measurements for H//ab. For clarify,

the data is shift equally in Fig. 1(d). 
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图 2    Fe0.26TaS2 等温磁化曲线和电阻-温度曲线 (1 emu = 10–3 A·m2)　(a) H⊥ab方向 Fe0.26TaS2 等温磁化曲线的 Arrott图, 居

里温度为 115 K; (b) Fe0.26TaS2 的电阻-温度曲线

Fig. 2. Isothermal magnetization and temperature dependence of resistance of Fe0.26TaS2: (a) Arrot plot for isothermal magnetiza-

tion in H⊥ab; (b) temperature dependence of resistance. 
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RM =
R (H)−R (H = 0)

R (H = 0)
×

图 3为 Fe0.26TaS2 单晶不同方向的磁电阻和

霍尔效应, 磁电阻定义为 

100%. H⊥ab 方向, 在居里温度以下可以观察到明

显的蝴蝶状双峰磁电阻和磁滞回线特征的反常霍

尔效应 (图 3(a)和图 3(c)), 而且磁电阻、霍尔效应

与等温磁化曲线随磁场的变化如饱和场、矫顽场相

一致 , 表明该方向的输运起源于样品的铁磁性 .

H//ab 方向, 磁电阻和霍尔电阻远小于 H⊥ab 方

向, 但在中间温区 (40 K和 100 K)出现了较大的

反常霍尔效应, 这可能来源于磁场与样品 ab 面没

有严格平行, 也可能来源于平面霍尔效应 (磁矩不

严格平行于 c轴). 目前为止, 在 H//ab 方向磁电

阻和霍尔电阻的研究, 只有 Fe0.25TaS2 和 Fe0.28TaS2

的文献报道 [23,32,34], 该方向上是否存在反常霍尔效

应以及相应的物理机制仍需进一步的实验和理论

工作.
 

3.2    Fe0.26TaS2 的自旋极化率测量

准确测量自旋极化率是自旋电子学领域的基

础问题, 对铁磁材料的应用具有重要意义. 为了可

靠地提取 Fe0.26TaS2 的自旋极化率, 采用不同的超

导电极 Pb, Al, NbSe2, 制备了三种超导异质结并

测量了 Andreev反射谱.

首先制备了 Fe0.26TaS2/Pb  Andreev结 , 在

Pb的临界温度以下测量了微分电导谱. 图 4(a)为

不同温度下 Fe0.26TaS2/Pb的归一化微分电导谱,

可以看到零偏压电导被轻微压制, 表明 Fe0.26TaS2

存在一定自旋极化的电子. 图 4(b)—(d)为修正的

BTK理论对实验数据的拟合结果, 表明 Fe0.26TaS2

的自旋极化率 P 最高为 23%, 低于理论计算结果 [28].

拟合得到的超导能隙 D = 0.35 meV, 远低于体态

铅的超导能隙 (～1.2 meV). 考虑到在异质结制备

过程中, 热蒸发的 Pb极易扩散进入 Fe0.26TaS2 并

与其发生硫化反应, 形成新的超导化合物 (PbS)1.13

TaS2 (TC = 3.08 K, D～0.42 meV)[35], 这和拟合

所获得的超导带隙基本一致. 因此, 测量的自旋极

化率很可能由于界面铅扩散的影响而并不准确.
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图 3    磁电阻和霍尔电阻随外加磁场的变化　(a) H⊥ab 时, 磁电阻随外加磁场的变化; (b) H//ab 时, 磁电阻随外加磁场的变化;

(c) H⊥ab 时, 霍尔电阻随外加磁场的变化; (d) H//ab 时, 霍尔电阻随外加磁场的变化

Fig. 3. Magnetic field dependence of magnetoresistance and Hall effect: (a) Magnetic field dependence of magnetoresistance, H⊥ab;

(b) magnetic field dependence of magnetoresistance, H//ab; (c) magnetic field dependence of Hall effect, H⊥ab; (d) magnetic field

dependence of Hall effect, H//ab. 
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为阻止铅扩散对异质结界面的污染 , 在

Fe0.26TaS2/Pb之 间 插 入 50 nm的 铝 , 制 备 了

Fe0.26TaS2/Al/Pb结. 图 5(a)为低温下归一化微

分电导谱的测量结果. 在铝超导温度 (～1.2 K)以

下, 电导谱表现出明显的超导隧穿行为; 在铝超导

温度之上时则类似于 Andreev反射谱行为. 修正

的 BTK理论拟合表明界面存在较大的势垒强度

(图 5(b)—(d)). 以温度在 0.36 K的数据 (图 5(b))

为例 , 首先由修正的 BTK理论拟合 , 提取了

Fe0.26TaS2 自旋极化率在 40%, 势垒散射因子

Z 在 2.4左右. 从拟合参数可以看出, Fe0.26TaS2/

Al/Pb异质结的界面存在较大的散射势垒, 透过率

较差, 导电机制可能以隧穿为主. 造成这一情况的

原因是 Fe0.26TaS2/Al/Pb异质结中 Al膜和 Pb膜

是在不同镀膜机沉积的, 在转移过程中, Al膜短暂

暴露于空气中, 氧化形成了 AlOx 势垒, 最终结构

变成了 Fe0.26TaS2/Al/AlOx/Pb. 在高界面散射强

度的情况下, 高自旋极化率的 Andreev反射谱和

超导隧道谱很难区分 [18,20]. 如图 6所示, 使用较高

的势垒强度 Z 同样能够很好地拟合不同温度下的

实验数据. 因此, 使用这一方法仍然不能得到可靠

的电子自旋极化率. 类似的现象在 CrO2/I/Pb异

质结中也曾被观测到 [18].

界面的自旋依赖散射如自旋轨道耦合、无序引

入的自旋激活散射等都将直接影响载流子自旋极

化率和自旋器件的性能. 如何避免界面扩散、污染,

始终是实验过程中需要耗费很大精力去解决的问

题. Fe0.26TaS2 作为层状铁磁体, 其优势在于可以

用机械解理的方法将其减薄至数十纳米厚度, 甚至

制备出二维铁磁材料. 为了获得干净的超导异质结

界面, 最终选择干法转移工艺, 在保护性气氛下将

Fe0.26TaS2 解理至 60 nm, 并与层状超导体 NbSe2
结合, 制备了 Fe0.26TaS2/NbSe2 Andreev结 [25].

低温下 Fe0.26TaS2/NbSe2 的归一化微分电导

谱和拟合如图 7(a)所示, 在 NbSe2 超导温度以下,

带隙内微分电导被抑制, 明显低于带隙外电导, 表

明存在较高的载流子自旋极化率. 以温度为 4 K

的归一化电导谱为例 (图 7(b)), 使用修正的 BTK

理论可以非常好地拟合实验曲线, Fe0.26TaS2 的自

旋极化率 P 为 54%, 并且界面势垒强度 Z 和非弹
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图 4    Fe0.26TaS2/Pb的 Andreev反射谱　(a)不同温度下 Andreev结的归一化微分电导谱; (b) T = 1.6 K, 修正的 BTK理论对微

分电导谱的拟合结果; (c) T = 2 K, 修正的 BTK理论对微分电导谱的拟合结果; (d) T = 4 K, 修正的 BTK理论对微分电导谱的

拟合结果. 黑色点为实验数据, 红色线为理论计算结果

Fig. 4. Andreev  reflection  spectroscopy  of  Fe0.26TaS2/Pb:  (a)  Normalization  of  Andreev  reflection  spectroscopy  from T =  2 K  to

8 K; (b) modified BTK fitting for normalized Andreev reflection spectroscopy, T = 1.6 K; (c) modified BTK fitting for normalized

Andreev reflection spectroscopy, T = 2 K; (d) modified BTK fitting for normalized Andreev reflection spectroscopy, T = 4 K. The

black dot is experimental data and red line is fitting. 
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图 5    Fe0.26TaS2/Al/Pb异质结的 Andreev反射谱　(a)不同温度下的归一化微分电导谱; (b) T = 0.36 K, 修正的 BTK理论对微

分电导谱的拟合结果; (c) T = 1 K, 修正的 BTK理论对微分电导谱的拟合结果; (d) T = 6 K, 修正的 BTK理论对微分电导谱的

拟合结果; 黑色点为实验数据, 红色线为理论计算结果, 自旋极化率 P ≠ 0

Fig. 5. Andreev reflection spectroscopy of Fe0.26TaS2/Al/Pb: (a) Normalization of Andreev reflection reflection spectroscopy from T

= 0.36 K to 9 K; (b) modified BTK fitting for normalized Andreev reflection spectroscopy, T = 0.36 K; (c) modified BTK fitting

for normalized Andreev reflection spectroscopy, T = 1 K; (d) modified BTK fitting for normalized Andreev reflection spectroscopy,

T = 6 K. The black dot is experimental data and red line is fitting. Spin polarization is fixed to none-zero (P ≠ 0). 
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图 6    修正的 BTK理论对不同温度下微分电导谱的拟合结果　(a) T = 0.36 K; (b) T = 1 K; (c) T = 3 K; (d) T = 6 K; 黑色点

为实验数据, 红色线为理论计算结果; 自旋极化率固定为零 (P = 0)

Fig. 6. Modified  BTK fitting  for  normalized Andreev reflection spectroscopy of  Fe0.26TaS2/Al/Pb:  (a) T = 0.36 K;  (b) T = 1 K;

(c) T = 3 K; (d) T = 6 K. The black dot is experimental data and the red line is fitting. Spin polarization is fixed to zero (P = 0). 
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性散射因子 G 值很小. 而且, 对比磁性隧道结, 使

用 Andreev反射谱获得了更高的自旋极化率 [30].

这些都表明干法转移技术能够避免可能的界面污

染和氧化层生成, 获得非常干净的异质结界面, 从

而可靠的提取材料的自旋极化率. 测量了多个器

件, 拟合所得的自旋极化率分布在 40%—54%之

间. 根据理论计算, FexTaS2 费米面上自旋极化电

子主要来自于 Fe的 3d电子, 少部分来自于 Ta的

5d电子, 而且即使 Fe原子的分布存在无序, 并不

会对费米面上自旋极化电子的态密度分布或者载

流子自旋极化率产生很大影响 [28,29]. FexTaS2 单晶

材料, Fe作为插层原子, 在 TaS2 层间形成超晶格

结构, Fe的分布并不是绝对均匀的, 会偏离名义上

浓度, 也可能会形成一些 Fe团簇, 这些都是实验

测量的自旋极化率在一定区间内分布的原因 [23,24].

值得注意的是, Fe0.26TaS2/NbSe2 Andreev结

在更低的温度下 (T = 1.7 K), 超导带隙两侧的微

分电导谱分布不对称, 两侧相干峰的高度不一致,

而且带隙内电导偏离了修正的 BTK理论. 这种

正负偏压区电导谱不对称的现象在铁磁半金属

EuB6[36]、HgCr2Se4[22], 以及电子强关联化合物

CeCoIn5、UBe13[37]、URu2Si2[38] 等材料的 Andreev

结中也有报道, 但不对称的物理机制是否与电子关

联性目前并没有明确的证据. 为了分析电导谱不对

称对自旋极化率提取的影响, 将 T = 1.7 K的微分

电导谱分成正负偏压两部分分别进行拟合 , 如

图 7(c)和图 7(d)所示. 最好的拟合结果表明, 二

者所提取的自旋极化率相差在 4%左右, 这进一步

说明干法转移所制备的 Fe0.26TaS2/NbSe2 异质结

能够可靠地提取材料的自旋极化率.
 

4   结　论

研究了 Fe0.26TaS2 单晶样品的磁性和电子输

运性质, 并采用 Andreev反射谱方法, 测量了材料

的自旋极化率 . 磁性和输运结果表明 , 低温下

Fe0.26TaS2 单晶存在强磁各向异性、双峰磁电阻和

反常霍尔效应. 通过三种技术路线制备了 Fe0.26TaS2
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图 7    Fe0.26TaS2/NbSe2 的 Andreev反射谱　(a)不同温度下的归一化微分电导谱和修正的 BTK拟合; (b) T = 4 K的微分电导

谱和修正的 BTK拟合; (c) T = 1.7 K下, 负偏压的归一化微分电导谱及修正的 BTK拟合; (d) T = 1.7 K下, 正偏压的归一化微

分电导谱及修正的 BTK拟合; 黑色点为实验数据, 红色线为理论计算结果

Fig. 7. Andreev reflection spectroscopy of Fe0.26TaS2//NbSe2: (a) Normalization of Andreev reflection spectroscopy from T = 1.7 K

to 8 K; (b) modified BTK fitting for normalized Andreev reflection spectroscopy at T = 4 K; (c) modified BTK fitting for normal-

ized Andreev reflection spectroscopy at T = 1.7 K; (d) modified BTK fitting respectively for negative bias or positive bias Andreev

reflection spectroscopy at T = 1.7 K. The black dot is experimental data and red line is fitting. 
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超导异质结构, 但只有使用干法转移技术才能够获

得具有干净界面的 Fe0.26TaS2/NbSe2Andreev结,

通过修正的 BTK理论提取了 Fe0.26TaS2 单晶自旋

极化率 47% ± 7%, 这一方法能够回避传统器件制

备方法的困难, 并可推广到大量的二维磁性材料的

自旋极化率测量中.
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Abstract

An elementary mission of spintronics research is to prevent the interface reacting in spin device and extract

spin polarization of ferromagnetic material reliably. Layered transition metal sulfide has very strong anisotropic

magnetism,  magnetoresistance,  and unique Hall  effect.  It  provides  a  good platform for  studying the magnetic

order  related  physical  phenomena  and  may  lay  a  foundation  for  spintronic  applications.  In  this  work,  the

magnetism, electronic transport and Andreev reflection spectrum of a novel ferromagnetic material  Fe0.26TaS2
with a layers-stacked structure are measured. Strong magnetic anisotropy, double-peak magnetoresistance and

anomalous  Hall  effect  are  found.  In  the  magnetic  measurement,  the  strong  magnetic  anisotropy  behavior  in

Fe0.26TaS2 single crystal is observed. Curie temperature TC of the Fe0.26TaS2 single crystal is confirmed by zero

field cooling, field cooling and Arrot plot. The electronic transport in the Fe0.26TaS2 single crystal also reveals

strong  anisotropic  behaviors,  such  as  butterfly-like  magnetoresistance  and  obvious  anomalous  hall  effect

below TC.

To obtain the spin polarization of FexTaS2,  we fabricate an FexTaS2/superconductor Andreev junction to

measure the spin polarization that is fitted by the modified Blonder-Tinkham-Klapwijk (BTK) theory. Perhaps

the diffusion of Pb can form an alloy structure, creating another superconductor behavior. The two-gap BTK

theory confirms our hypothesis, and the result spin polarization can reach 26%. To avoid the interference from

Pb alloy superconductor, we also fabricate an Fe0.26TaS2/Al/Pb superconductor junction by evaporating Al and

then Pb film on the surface of Fe0.26TaS2 in sequence. The results of BTK fit show that the spin polarization

from  the  first  technical  route  cannot  be  reliable  due  to  the  tunneling  layer  on  the  Al  interface.  In  order  to

obtain a clean interface, Fe0.26TaS2/NbSe2 junction is fabricated through mechanical-exfoliation and dry-transfer

method.  Through  the  Andreev  reflection  spectrum  of  this  junction,  the  spin  polarization  of  Fe0.26TaS2  is

extracted to  be  47% ± 7%.  For  various  two-dimensional  ferromagnetic  materials,  our  work suggests  that  the

dry-transfer method is well applicable in spin polarization extraction. The results of spin polarization indicate

that the Fe0.26TaS2 is a promising candidate of next-generation material of spintronics.
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