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著者 
遠⼭慧⼦：電⼦顕微鏡を⽤いた超⾼分解能電磁場観察⼿法の開発を⾏っている。本研究では、
対象物質の電⼦顕微鏡観察を⾏った。 

吉持遥⼈：スキルミオン物質を対象とした物質合成と磁気輸送測定を⾏っている。本研究で
は、対象物質の合成と試料評価を⾏った。 

 

要旨 
磁気スキルミオンと呼ばれる磁性体中のスピンの渦巻き構造は、次世代情報担体の候補

として盛んに研究が進められている。近年、従来の Dzyaloshinskii-Moriya 相互作⽤に基づく
理論を覆す新たなスキルミオンの形成機構が提案され、特に正⽅晶遍歴磁性体 GdRu2Ge2に
おいて、このような新機構に由来した多段階のトポロジカル磁気相転移が⽣じることが発
⾒された。本研究では、GdRu2Ge2 における⼀連の磁気相転移に伴う局所磁気構造の転移過
程を直接的に明らかにすべく、⾛査透過電⼦顕微鏡のイメージング⼿法を⽤いた磁場の超
⾼分解能実空間観察を試みた。 

 

研究背景 
近年、磁気スキルミオンと呼ばれる磁性体中のスピンの渦巻き構造が、次世代情報担体

の候補として⼤きな注⽬を集めている1–4。従来の理論では、スキルミオンの実現には空間
反転対称性の破れに起因するDzyaloshinskii-Moriya相互作⽤が不可⽋であると考えられてき
た5–9。⼀⽅で、最近では全く異なるアプローチによってもスキルミオンを実現できること
が予⾔されている。特に動き回る遍歴電⼦が媒介するRKKY・多体相互作⽤が⾼対称な結
晶格⼦上に存在するとき、従来よりも１桁⼩さな直径のスキルミオンを実現できることが
理論的に提案されている10–12。実際、近年のGd合⾦系を中⼼とした物質開拓により、この
ような新機構に基づくスキルミオンが報告されており13,14、さらに2020年には空間反転対
称性を有する正⽅晶物質であるGdRu2Si2において、新機構に基づくスキルミオンが発⾒さ
れ、過去最⼩となる直径1.9 nmの極⼩サイズのスキルミオンが実現している15,16。 

著者 2 らのグループは、GdRu2Si2 の類縁物質である GdRu2Ge2 を対象とした共鳴 X 線散
乱実験に基づく解析によって、本物質では複数のトポロジカル磁気相が発現することを報



告している 17。それに加え、⼀連のトポロジカル磁気相転移過程が、メロンとアンチメロン
と呼ばれる半整数値のトポロジカル数を有する磁気構造の多段階転移によって説明できる
ことが明らかとなった。 

以上の解析結果は、共鳴 X 線散乱実験による逆格⼦空間での測定結果を元に再現したも
のに留まっている。⼀⽅、GdRu2Ge2 の持つ複雑な磁気構造変化においては、ドメイン壁等
の局所構造も⾮常に重要である。よって実空間かつ⾼分解能での磁気構造直接観察が強く
求められている。 

上記のような磁気構造直接観察が実現する可能性がある⼿法として、近年、⾛査透過電⼦
顕微鏡(Scanning transmission electron microscopy: STEM)のイメージング法の⼀つである微分
位相コントラスト(Differential phase contrast: DPC) STEM が急速に発展している 18。STEM は
細く絞った電⼦線プローブを試料上で⾛査し、透過電⼦を試料各点で計測することで、材料
内部情報を得る⼿法である。DPC STEM では透過電⼦が電磁場によって受ける運動量変化
を特殊な検出器のよって捉え、試料内部局所電磁場を可視化、定量化する。DPC STEM を⽤
いた先⾏研究として、電⼦デバイス界⾯の電場 19,20や原⼦核電場 21,22、反強磁性材料内部の
原⼦磁場 23や磁気スキルミオンの観察 24 などが挙げられ、ナノメートルからオングストロ
ーム単位の超⾼分解能電磁場観察が可能なことが⽰されている。しかしながら、上記のよう
な磁気構造による磁場分布を観察する際には、1 nm以下の分解能、極低温、0-2 T の外部磁
場印加といった厳しい条件が必須である。特に問題となるのが、⾼分解能と低外部磁場の両
⽴である。通常の⾼分解能電⼦顕微鏡では電⼦線収束のための磁場レンズにより、数 T 程
度の強い磁場が強制的に印加されている。そのため、今までの磁気スキルミオンの観察で実
現しているのは、DM 相互作⽤による 100 nm 程度の⼤きさを持つスキルミオン 2や、⾼外
部磁場印加状態での観察 15 のみであった。著者 1 のグループでは無磁場環境下での原⼦分
解能観察を可能とする世界初の電⼦顕微鏡を開発しており 25、⾼分解能での電磁場イメージ
ング⼿法の開発を⾏っている。それらを⽤いれば上記のような分解能と低外部磁場の条件
が達成されると期待される。 

以上から本研究では、⾛査透過電⼦顕微鏡による GdRu2Ge2の磁気構造⾼分解能観察によ
って、多彩なトポロジカル相転移過程に伴う様々な局所構造変化を明らかにすることを⽬
的として研究を遂⾏した。 
  



実験⽅法・結果 
n 単結晶合成・試料評価 
まずモル⽐通りのGd、Ru、Si、Geの各元素を秤量し、Ar雰囲気中でアーク溶融を⾏う

ことで、GdRu2Ge2の多結晶試料を合成した。次に多結晶試料を元に、Froating-Zone法によ
って2 mm/hの成⻑速度で単結晶を合成した26。 

得られた試料の試料評価については、多結晶試料における粉末 X 線回折及び、単結晶試
料のラウエ X線回折によって確認した。まず、粉末 X線回折によって得られた回折パター
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図 1: a, GdRu2Ge2の結晶構造。VESTA を⽤いて描画している。b, Froating-Zone 法によって
合成した、GdRu2Ge2の単結晶試料。下部は種結晶であり、上部が単結晶である。緑の⽮印
は単結晶のドメインを揃える⽬的で⾏ったネッキング部分である。c, 多結晶試料の粉末 X

線回折パターン。d-g, ラウエ X 線回折で測定したラウエパターン (d,f) 及び、対応するラ
ウエパターンの理論計算 (e,g)。上が a⾯、下が c⾯のパターンである。 



ンを図 1c に⽰す。測定した回折パターンは、理論計算で求めたパターンと⾮常によく整合
しており、不純物のない試料であることが確認できる。次に、ラウエ X 線回折パターンを
図 1d-g に⽰す。理論計算による回折パターンとよく⼀致しており、ドメインの揃った良質
な単結晶が得られていることが確認できる。 

 

n 磁化測定 

以上で得られた単結晶について、磁気特性を確認するため、磁化測定を⾏った。測定には
Quantum Design社の MPMS (Magnetic Property Measurement System) を⽤いて⾏った。 

磁化測定の結果を図 2a-dに⽰す。まず、図 2aの B || [001]における帯磁率の温度依存性か
ら、Néel温度𝑇! = 32.8 K、キュリー温度𝛩"# = 39.4 K と⾒積もられ、これは先⾏研究 26の
結果 (𝑇! = 33 K、𝛩"# = 40 K) とほぼ⼀致している。次に、図 2b に磁化の磁場依存性を
⽰している。本物質は容易軸型の磁気異⽅性を⽰していることが確認できる。また、図 2c

に⽰すように、B || [001]における磁場依存性については、多段階のステップ構造が⾒られて

図 2: a, GdRu2Ge2における B || [001]、B = 0.1 T での帯磁率の温度依存性。b, B || [100]及び B 

|| [001]における、T = 6 K の磁化の磁場依存性。c, B || [001]、T = 6 K における、磁化及び磁
化の磁場微分の磁場依存性。phase II、IV の 2 相については、⾊を付けて強調している。d, 

磁化測定によって作成した、B || [001] での GdRu2Ge2の温度磁場相図。 
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おり、複数のトポロジカル磁気相が発現していることを⽰唆する結果であると考えられる。 

また、⼀連の磁化測定によって明らかにした、本物質の温度磁場相図を図 2dに⽰す。先
⾏研究 17で報告されている磁気相図が再現されており、⻘⾊及び⻩⾊で⽰した phase II及び
IV の 2 相においてトポロジカル磁気相が発現していると考えられる。以上の試料評価及び
磁化測定の結果から、良質な GdRu2Ge2単結晶であることを確認することができた。 

 

n HAADF STEM 観察 

 広 ⾓ 度 環 状 暗 視 野 (high-angle 

annular dark: HAADF) STEM は試料透
過電⼦のうち、広⾓度に⾮弾性散乱さ
れた電⼦を環状型の検出器で選択的
に検出し結像する⼿法である 27,28。図
3 に HAADF STEM の概略図を⽰す。
HAADF STEM 法では原⼦番号の約 2

乗に⽐例するコントラストが得られ、
像が直感的に理解できること、収差や
焦点ずれ、試料厚み等の実験条件に対
してロバストであることなどから構
造観察において多く⽤いられている。
よって前節までで述べた GdRu2Ge2 試
料の局所構造を実空間で確かめるた
めに、機械研磨および Ar イオン研磨
を⽤いて c ⾯ TEM 試料化し、原⼦分
解能 HAADF-STEM 観察を⾏った。使
⽤した電⼦顕微鏡は無磁場対物レン
ズを搭載し た 新 開 発 STEM(JEOL. 

Ltd.) 25であり、加速電圧 200 kV、収束
⾓ 20 mrad の条件で観察を⾏った。 

 図 4 a, bに低倍、⾼倍それぞれの取
得した HAADF STEM像を⽰す。bの輝点⼀点が原⼦コラムに相当する。上で述べたように
HAADF STEM では原⼦番号に相当するコントラストが得られるため、明るい点が Gd(Ge)コ
ラム、⽐較的暗い点が Ruコラムであると考えられる。結晶構造モデルを b上部に⽰す。以
上の結果より観察試料局所部が X 線回折で得られた構造と⼀致する構造を持つことを確か
めた。 

 

 

図  3: HAADF STEM 法の模式図。試料に対する
HAADF検出器の位置関係を⽰している。 



n DPC STEM 観察 

 図 5 に DPC STEM の模式図を⽰す。DPC STEM とは、透過電⼦の位相変化を検出するイ
メージング⼿法の⼀つである。DPC STEM の結像原理を以下に⽰す。⼊射電⼦が試料を透
過する際、熱散漫散乱や動⼒学的効果を無視し、位相のみが変化するとする(位相物体近似)。
その場合、試料透過電⼦線ディスクの偏向は、試料内部磁場による運動量変化とみなすこと
ができる。電⼦を古典的な粒⼦とみなすと、透過電⼦の運動量変化は厚み⽅向に積算された
試料平⾯⽅向磁場に定数を乗じたものとなる。量⼦的に振る舞う系であってもその期待値
は古典的に記述できるとする Ehrenfest の定理 29に基づけば、運動量変化と磁場をそれらの
期待値と置き換え、成り⽴つ。その場合、偏向⾓は電⼦透過ディスクの重⼼を求めることと
同義である 30,31。重⼼計測は試料下部に設置した、分割型検出器と呼ばれる特殊な検出器で
⾏う。分割型検出器とは、分割された各セグメントそれぞれで電⼦強度を測定できる検出器
である。図 5bに分割型検出器と、偏向された電⼦透過ディスクを上から⾒た模式図を⽰す。
電⼦透過ディスクの重⼼は分割型検出器の幾何学的重⼼で重み付けした電⼦強度を⾜し合
わせることで求めることができる。この重⼼測定を試料上各点で⾏うことで磁場の⼆次元
マップを実空間で得る。 

  前節と同試料に対して、上記 DPC STEM 法を⽤いて磁場観察を⾏った。使⽤した STEM

は前節と同様であり、無磁場環境で加速電圧 200 kV収束半⾓ 1 mrad の光学条件を⽤いた。
He 冷却システムを搭載した Gatan 社製⼆軸傾斜ホルダーを⽤い、表⽰温度 5.5 K で観察を
⾏った。 

DPC STEM 観察の結果を図 6 に⽰す。a 横⽅向磁場像、b 縦⽅向磁場像ともに粒状のコ
ントラストが⾒られる。これは常温観察時も⾒られること、図 4aの低倍 HAADF像にもも

図 4: a低倍と b⾼倍の GdRu2Ge2試料の HAADF STEM像。結晶構造モデルを b上
部に⽰す。 



や状のコントラストが重畳していることなどから TEM 試料作製時の表⾯ダメージによるも
のと考えられる。 

 

図 5: aDPC STEM の模式図と b磁場によって偏向された電⼦透過ディスクと
40 分割型検出器を上から⾒た図。 

図 6: GdRu2Ge2試料の DPC STEM像。aは[010]⽅向成分磁場像であり、bは[100]

⽅向磁場像である。それぞれ右向き、下向きの磁場を明るいコントラストとして
⽰している。 



 

結論 
空間反転対称性を有する新規スキルミオン物質である GdRu2Ge2を合成し、試料評価と電

⼦顕微鏡観察を試みた。その結果、対象試料が意図した通りの結晶構造であることを確認し
た。⼀⽅、磁場観察においては磁気スキルミオンの可視化に⾄らなかった。その原因として
試料作製におけるアモルファスダメージが考えられる。今後は試料作製⽅法を検討した上
で、再度無磁場化と磁場印加時の⾼分解能磁気構造観察を⾏い、GdRu2Ge2 に存在すると考
えられる多彩な磁気構造を実空間で可視化することを⽬指していく予定である。 
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