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Under the competition of ferromagnetic interaction and Dzyaloshinskii-Moriya interaction, magnetic vortices in real-
space, skyrmions, can be induced on a topological insulator (TI), which reflects the chiral spin structure on the gapped
Dirac cone in the momentum space. Here, we observe skyrmions emerge on surfaces of two self-assembled
ferromagnetic TI layers, Mn(Bi1－xSbx)2Te4, separated by a spacer of non-magnetic TI layer, (Bi1－xSbx)2Te3, through
topological Hall effect (THE) by tuning the Fermi level with optimizing the Bi/Sb ratio. By the spacer-thickness-
dependence of the magnitude of THE, we find that the moderate coupling of surface states between the top and bottom
Mn(Bi1－xSbx) 2Te4 layers is essentially important for inducing and stabilizing skyrmions. Moreover, the highly-ordered
Mn atoms in the Mn(Bi1－xSbx) 2Te4 lead to a strong exchange interaction therein, making skyrmions “soft magnetic”.
This would open an avenue toward a topologically robust easy-rewritable novel magnetic memory for spintronics.
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1. は　じ　め　に

強いスピン軌道相互作用によってバンド反転を生じ，

物質をバンド構造のトポロジーから分類したときに Z2

指数（トポロジカル数）が 0ではない物質をトポロジカ

ル絶縁体（Topological insulator, TI）と呼ぶ。TI である

かどうかはバルクで決定されるが，金属的ないわゆるト

ポロジカル表面状態は，このバルクの性質と対応して決

定される（バルク‐エッジ対応）。トポロジカル数が保た* E-mail : akiyama@surface.phys.s.u-tokyo.ac.jp

† 2021年日本表面真空学会学術講演会（2021年 11月 3日～
11月 5日，オンライン開催）にて発表
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れる限り，例えば非磁性不純物による摂動や構造の乱れ

などに対してはロバストであるとされ，将来のデバイス

応用を見据え，それを活かした機能発現が強く期待され

ている。TIではクラマース対と呼ばれる，時間反転対

称性が守られたお互い逆向きにスピン偏極したバンドの

対がバルクギャップ中の特定のエネルギーに奇数個存在

し，その結果トポロジカル表面状態はヘリカルスピン状

態となる（Fig. 1（a））1～3)。このスピンテクスチャはス

ピン・角度分解光電子分光などによって波数空間で確か

められてきた3～5)。

一方，実空間で TIの非自明なスピンテクスチャを観測

する手段として，スキルミオンを介した方法が挙げられ

る。スキルミオンはもともと，MnSiや FeGeなど B20合

金と呼ばれるカイラル結晶構造を持つ金属磁性体中や6)，

重い金属磁性のヘテロ接合系7)で二次元の渦状磁気構造体

として報告されてきた。B20 合金などでは結晶構造に空

間反転対称性がないため螺旋状の磁気構造を作り出す

ジャロシンスキー-守谷相互作用（Dzyaloshinsky-Moriya

interaction, DMI）がはたらく。これが強磁性（ferromag-

netic, FM）相互作用と競合することで，一定磁場下にお

いてスキルミオンが安定的に生成する。磁場を掃引する

とマトリクス磁化とスキルミオン磁化がそれぞれ反転し

ていくため，スキルミオンの密度が変化していく。スキ

ルミオンはその性質がトポロジカル数で定義され，一旦

生成すると外乱に対して安定であるという特長があり，

情報媒体として次世代磁気メモリへの応用などが提案さ

れている8)。特に，今回取り上げるものとして最近注目を

集めるのが，前述の TI表面のスピンカイラリティを反映

した実空間でのスピンの渦，スキルミオンであり，これ

まで TI/強磁性体接合などで数例報告されている9, 10)。

一般的に TIに磁気秩序を導入するとディラック方程

式に質量項が導入され massiveとなり，Fig. 1（b）のよ

うに表面状態にギャップが生じ，表面状態は非自明なス

ピンカイラリティを示す11)。この時，表面近傍の磁性原

子同士に DMIが働くことでスキルミオンが形成される

（Fig. 1（c））。この DMI は上述の「カイラル表面状態」

を媒介して長距離に作用することが理論的・実験的に報

告されている9, 10, 12)。実験的な傍証としては，FM 秩序

を有した TI，強磁性トポロジカル絶縁体（ferromagnetic

TI, FMTI）のフェルミ準位（EF）をゲート電圧により制

御することでスキルミオンが安定/不安定化することが

報告されている9, 10)。つまり，EFがバルクバンドに位置

する場合にはスキルミオンが不安定になる一方，EFを

FMTIの表面状態に調整させた場合はスキルミオンが安

定的に存在することが，Crや Mn がランダムにドープ

された TI 系で報告されている9, 10)。加えて，薄膜試料の

上下面の両方にカイラル表面状態がある場合は，膜厚を

減少させることで上下の表面状態の混成が大きくなって

ギャップが開きトポロジカル的に自明になることが知ら

れているが，このときスキルミオンは不安定化すること

が同系で報告されている10)。これらの結果は，FMTIが

波数空間において非自明なカイラルスピン状態を持つこ

とが，すなわち実空間の非自明なスピンの渦，スキルミ

オンとして現れているという対応関係を示唆している。

これまでに FMTI 系で報告されたスキルミオンは，先

述の通りMnや Crといった磁性原子を TIにランダムに

ドープすることで実現している9, 10)。ただしこの場合，

磁気秩序が不均一になりやすく，またドープ量を増加さ

せると磁性原子によるクラスターや析出物を生じるなど

結晶性の観点でも懸念があり，これが量子異常ホール効

果の観測温度を低下させているという説もあるため13)，

結晶の原子構造と磁性とを精密に制御できる物質系が盛

んに探索されてきた。

そこで我々のグループでは 2017年に，磁性原子が自発

的に規則的な配列となり，トポロジカル表面状態と FM

波動関数が効率的に空間的にオーバーラップする14)「真

性自己形成型強磁性トポロジカル絶縁体」MnBi2Se4を発

表した15)。その後同じ原理で形成される真性 FMTI の

MnBi2Te4が開発され16)，加速度的に盛んに FMTIの研究

が行われるようになってきている。この物質の単層構造

は，Fig. 1（d）の非磁性 TIである単層の Bi2Te3（quintuple

layer, QL）内部に，Fig. 1（e）のように FM 層の MnTe

が入り込んだものと見なすことができ（septuple layer,
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Fig. 1. (color online). Schematics of gap-opening at Dirac
cone of (a) a non-magnetic topological insulator and (b) a
ferromagnetic topological insulator. (c) Spin texture of a
magnetic skyrmion. (d, e) Structures of (Bi1－xSbx)2Te3 quin-
tuple layer (QL) and Mn(Bi1－xSbx)2Te4 septuple layer (SL)
with an intercalated ferromagnetic Mn layer. (f) Cross-
sectional HAADF-STEM image of the sample with x＝0.55,
showing the coherent structure consisting of QLs and SLs.
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SL），磁性不純物ランダムドープ系よりも均一でコヒーレ

ントな磁気秩序と高い結晶性を実現できる（Fig. 1（f）

の高分解能走査型透過電子顕微鏡（STEM）原子格子像）。

しかしながら，MnBi2Te4/Bi2Te3では EFがバルク伝導

帯に位置するため，FMTIのカイラル表面状態を電気的

に観測・利用するには EFを表面バンドへと調整する必要

がある。さらに，FMTI/TIヘテロ構造の場合 TIの下側に

磁性層がないためギャップが閉じてしまい，上面ではカ

イラル表面状態，下面ではヘリカル表面状態となりカイ

ラル表面状態由来の現象のみを観測するのには不適で

ある。これらの問題を解決するために，FMTI/TI/FMTI

のサンドイッチ構造 Mn(Bi1－xSbx)2Te4/(Bi1－xSbx) 2Te3/

Mn(Bi1－xSbx)2Te4（MnBST/BST/MnBST）を設計・作製

し，Fig. 1（f）のように BST層の上下両方にカイラル表

面状態を誘起できるようにした。更に，Biと Sbの組成

比を変化させて EFを制御することでバルク寄与を抑制し

て，カイラル表面状態由来の電気伝導測定を可能とする

ことで，上下のギャップの開いた表面状態にスキルミオ

ンが発現していることを初めて観測した17）。本記事では，

このサンドイッチ構造試料で得られた実験結果について

紹介する。

2. 試料作製と構造・電気特性評価

2. 1 FMTIサンドイッチ構造の作製

試料は 10－10 Torr 程度の超高真空中で分子線エピタキ

シー法によって，Si(111)基板上に Fig. 1（f）のサンド

イッチ構造薄膜を作製した後，Al2O3キャップを施した。

結晶は in situで反射高速電子回折（RHEED）によって

高品質な単結晶であることが確認された。断面構造を

STEMで観察すると Fig. 1（f）に示すように原子が規則

的に配列しているのが分かり，最上層の BSTより下側

で，2 SLの MnBSTが BSTを挟んだサンドイッチ構造

が実現しているのが確認できる。

2. 2 トポロジカルホール効果と EFの関係

TIである BSTは，同じ結晶構造を持つ n型の Bi2Te3と

p 型の Sb2Te3からなる混晶であるため（Fig. 1（d）），Bi

と Sbの比率 xによって EFを制御できる。MnBSTは既述

の MnBi2Te4 と同様の真性自己形成型 FMTI であり

（Fig. 1（e）），BST 同様に EFを制御することができる。

カイラル表面状態を反映したスキルミオンを観測するた

めには，前述のとおり EFをバルクギャップ内，すなわち

電荷中性点（charge neutral point, CNP）近傍に調整する

必要がある。そこで四つの異なる Sb 添加量（x＝0.20，

0.50，0.55，0.60）のサンドイッチ構造 BST/MnBST/BST/

MnBSTを用意し，各々のホール抵抗（µyx）の振る舞いを

調べた。Fig. 2（a）から（d）にそれぞれの xの試料にお

けるホール抵抗の磁場依存性を示す。どの試料でも FM

由来の異常ホール効果（anomalous Hall effect, AHE）によ

るヒステリシスループが確認できる。また EF 位置の Sb

添加量依存性は，各試料の正常ホール効果成分からキャ

リアタイプ・密度を見積もることで推定した。Fig. 2（e）

にキャリア密度（n2D）と xの関係を示す。まず分かるの

は，Biを Sbで置換することで x＝0.50～0.55でキャリア

タイプが n型から p型へ変化しており，この近傍が CNP

であるということである。また特に注目すべきは，x

＝0.55の試料の 2 Kにおけるホール抵抗は他の試料とは

異なり，0.1 T程度の磁場（破線で囲まれた箇所）でこぶ

状の振る舞いが見られることである（Fig. 2（c））。これ

は，次に述べるように生じたスキルミオンによるトポロ

ジカルホール効果（Topological Hall effect, THE）に由来

している。

スキルミオンは，その大きさと渦中心の磁化の向きに

依存した仮想的な磁場（創発磁場）を有しており，キャ

リアはその創発磁場によって偏向を受けるため，それが

ホール抵抗として観測される9, 10)。スキルミオンが存在

する強磁性体では µyx は，µyx＝R0®0H+µA+µT と表現

できる。ここで，右辺第一項のホール抵抗は「正常ホー

ル効果（Ordinary Hall effect, OHE）」を意味し，R0 はキ

ャリア密度の逆数に比例するホール係数，®0Hは試料に

印加した磁束密度を指す。また第二項は AHEによる磁

化に比例する成分，そして第三項が THEがもたらすス

キルミオンの創発磁場に比例する成分（トポロジカルホ

ール抵抗：µT）である。スキルミオンは磁化反転の過

程で生じ，スキルミオンが最も多く生成したときに，創

発磁場とそれによるキャリア偏向も最大となるので，ホ

ール抵抗にそれが「こぶ」となって現れる。このこと

は，こぶが Fig. 2（c）のように AHEの保磁力程度の外

部磁場領域で現れていることからも理解できる。一方で

外部磁場を大きくするとスキルミオンを構成する磁化は

全て揃う（FM 秩序になる）ので，ホール抵抗への寄与は

OHE と AHEのみになり，µT の寄与は消える。そのた

め，µyxðHÞ から R0®0H と高磁場領域での µA の値を差

し引けば µT を求められる。異なる x の試料における

THEを比較した結果を Fig. 2（f）に示す。縦軸の µ
peak
T

は µT のピーク値を表しており，Sb 添加量が x＝0.55の

時，つまり EFが CNP 近傍に位置した時に大きく増大す

る傾向が見て取れる。この結果は，カイラル表面状態の

寄与が大きいときに THE 信号が大きくなることを意味

しており，カイラル表面状態を反映したスキルミオンが

実現されたことの一つの証左である。

2. 3 トポロジカルホール効果の温度・膜厚依存性

Fig. 3（a）から（f）に Sb 添加量が x＝0.55のサンド

T. Takashiro et al.

― ( 21 ) ―

407



イッチ構造試料における，0.5～8 Kでの OHE 成分を差

し引いたホール抵抗（µA+µT）の磁場依存性を示す。お

よそ 8 K 以下で降温に従い THEのこぶが徐々に明瞭に

現れてくるのが分かる。µT の大きさはスキルミオンの

数密度に依存するため，低温でよりスキルミオンが安定

的に存在できることを示している。

次に，サンドイッチ構造の上下界面の表面状態の混成

具合がスキルミオンにどう影響を与えるかを調べるため

に，二つのMnBST 層で挟まれたスペーサー BST 層の膜

厚を変化させ（膜厚 N QL，N＝0，1，2），THEを比較

した。Fig. 3（g）の µT の磁場依存性（外部磁場は負か

ら正へと掃引させた。）から分かるように，N＝1の時に

THEのこぶが最も大きく，N＝2や 0の時は小さくなっ

たか，あるいは全く見られなかった。すなわち，N＝1

の時が最もスキルミオンが安定して存在することが分か

り，これは次のように解釈することができる。スキルミ

オンの形成には，前述のように FM 相互作用の他に

FMTIの表面/界面に働く DMIが不可欠であり，DMIが

強いほどスキルミオンの創発磁場は大きくなる。また，

スキルミオン内の隣接するスピン Si，Sj の間に働く

DMIのハミルトニアンは一般に Dij � ðSi×SjÞと表現する

ことができ，DMIの符号は DMIベクトル（Dij）の向き

で決定される。我々のサンドイッチ試料では，この

DMIの符号が上下の表面状態のスピンカイラリティに

依存しており，これには上下表面状態の混成具合が重要

になってくる。つまり，N＝2 試料のようにスペーサー

BST 膜厚が大きい試料の場合は上下のMnBST 表面状態

の混成が無視でき，スピンカイラリティが互いに逆符号

となるため，系全体として DMIが打ち消し合ってスキ

ルミオンが不安定になる。一方，N＝0 試料のように膜

厚が小さすぎると表面状態の混成による混成ギャップが

ゼーマンギャップよりも大きくなるため，トポロジカル
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Fig. 3. (color online). (a–f) Magnetic field dependences of
the anomalous and topological Hall resistivities (µA+µT) in
the BST/MnBST/BST/MnBST sandwich structure with
x＝0.55 at various temperatures. (g) Magnetic field depend-
ences of µT in samples with the BST-spacer-thickness of 0, 1,
and 2 QL, respectively. (h) Schematic picture of the coupling
of top/bottom surface states having the same spin chirality
in the sandwich structure of 1SL-MnBST/1QL-BST/1SL-
MnBST, where the nonzero DMI induces skyrmions.

Vacuum and Surface Science Vol. 65, No. 9 (2022)

― ( 22 ) ―

408



的に自明な状態となりスキルミオンが不安定になる。し

かし，N＝1の試料は混成ギャップが大きすぎずに上下

MnBST 表面状態の混成が存在し，スピンカイラリティ

が同符号となるのでスキルミオンが安定化する（Fig. 3

（h））。よって本実験は，上下 MnBST 層が孤立して存在

するよりは，表面状態の適切な強さの混成がスキルミオ

ン誘起に必要なことを明瞭に示している。

2. 4 磁性原子の配列状態と THE形状

興味深いことに，同じ磁性元素であるMnを用いてい

るにもかかわらず，本サンドイッチ構造試料で観測され

た THE は，先行研究10)で報告された Mn をランダムに

ドープさせた FMTI 試料（Mn0.3Bi2.7Te2）での THEの形

状とは異なっている。この原因について Fig. 4において

考察する10, 17)。まず矢印のように負から正に外部磁場を

掃引させると，Mn ドープ FMTI の場合10)，Fig. 4（a）

上段のように THEのこぶが下を向くのに対し，我々の

系の場合は17)，Fig. 4（b）上段のように上を向く。ここ

で Fig. 4の中・下段の概念図のように，µAðHÞと µTðHÞ
の二つの成分に分解して両者を見比べてみると，µT の

符号が逆になっていることが分かる。µT の符号は創発

磁場の向きで決定され，それはスキルミオンの中心磁化

と周りのマトリクス磁化の外部磁場による反転の順序の

違いに対応している。つまりMnをランダムにドープさ

せた FMTI の場合，外部磁場を負から正へ掃引させる

と，磁場が保磁力 H＝H0
C を迎える前にマトリクス磁化

が先に正へと反転する一方，スキルミオンの中心磁化は

反転せず負のままであるため創発磁場は負となる。他

方，本系では磁場掃引に伴って先にスキルミオンの中心

磁化が反転し，続いてマトリクス磁化が反転するため，

Mnドープ系と違い創発磁場が正となる。なお，µT が最

大となる H＝HT より十分大きな磁場領域では，すべて

の磁化が揃った FM状態となる。

また本系で特徴的なのは，HTの大きさについて先行研

究のMnドープ系の場合（温度 1.5 Kで HT～1 T）より

本系（温度 0.5 Kで HT～0.1 T）の方が 1/10程度に小さ

くなっており，スキルミオンが「軟磁性的」なことであ

るが，これは最近接のMn 原子間に働く FM 相互作用の

大きさが原因と考えられる。スキルミオン秩序を決定づ

ける相互作用として DMIの他に FM 相互作用も重要で

あり，カイラル表面状態を媒介とした Ruderman-Kittel-

Kasuya-Yosida（RKKY）相互作用が提案されている18)。

一般に RKKY相互作用はキャリアを介して局在スピンを

秩序づけ，磁性原子間の距離に強く依存するが，その違

いが創発磁場の向きや HT の大きさを決定していると考

えられる。つまり，磁性原子同士が近いほど FM 相互作

用の強さ jJjは大きくなるため，マトリクス磁化よりもス

キルミオン中心磁化の方が外部磁場の向きに揃いやすく

なり，その結果スキルミオンが小さい外部磁場で生成さ

れやすく19)，結果的に創発磁場の符号に違いが生じてい

ると考えられる。実際，Mnが密に規則的に配列してい

るため，本系での平均した最近接Mn原子間距離（～0.43

nm）17)は，先行研究の Mnランダムドープ系おける本系

のそれ（～1.40 nm）10)よりも小さく，jJjが大きいことが

予想され，これが HTを減少させ創発磁場の符号を正に

していると考えられる。これは原子配列の違いがスキル

ミオン特性に影響を与えている直接の証拠であると考え

られる。

3. ま　　と　　め

本研究では，自己形成型 FMTI サンドイッチ構造

0
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ρT
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ρT

(a)

negative THE positive THE

M
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0
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HT

HC

HC
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ρA+T
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(b)Bi₂Te₃ : Mn (Mn 10%) MnBST/BST/MnBST (This study)

M

Fig. 4. (color online). Comparison of the magnetization
reversal between (a) the randomly- doped Mn-Bi2Te310) and
(b) our BST/MnBST/BST/MnBST.17) Top, middle, and
bottom schematics mean curves of AHE+THE, AHE, and
THE, respectively. When the magnetic field is swept from
the negative to the positive as the arrows, the sign of THE
is opposite between (a) and (b), indicating that the timing
of the generation of skyrmions is different. In the randomly-
doped Mn case (a), the magnetization of skyrmions reverses
after the reversal of the matrix magnetization, while in our
case (b), it reverses before the reversal of the matrix mag-
netization. Around the coercive force HC′, the density of
skyrmions reaches maximum and thus the carriers are bent
most by them. In our case, skyrmions are generated at the
lower magnetic field than the randomly-doped Mn system ;
the field HT for the maximum µT in MnBST (～0.1 T at 0.5
K) is smaller by one order of magnitude than that in the
randomly-doped Mn system (～1 T at 1.5 K).
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MnBST/BST/MnBSTを設計・作製し，THEを通してス

キルミオンを観測した。EFがバルクギャップ内に位置

した時にのみ THEが観測されることや，上下表面状態

の混成が重要であるという実験結果から，スキルミオン

がカイラル表面状態によって誘起されたと分かった。さ

らに，磁性原子をランダムドープさせた先行例との比較

から，磁性原子の配列がスキルミオン特性の決定に深く

関わっており，真性自己形成型 FMTIのように磁性原子

が密に並んだ系では磁性原子間の FM 相互作用が強く働

き，スキルミオンが弱い外部磁場で生成されやすいこと

が分かった。本成果は，カイラル表面状態誘起のスキル

ミオンの基礎物性の理解に資するほか，トポロジカルに

non-trivialで「軟磁性的」なスキルミオンの特長を活か

すことで，将来的に外乱に強く書き換え容易なスキルミ

オン磁気メモリの開発へ繋がることが期待される。
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