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专题: 磁斯格明子

宽温域跨室温磁斯格明子材料的发现及器件研究∗
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( 2018年 3月 10日收到; 2018年 5月 7日收到修改稿 )

报道了阻挫型磁体Fe3Sn2单晶中宽温域跨室温磁斯格明子的发现及其 “赛道型”微纳器件的初步探索.
通过合金化设计和实验, 突破晶体取向生长和克服包晶反应两个关键技术难关, 制备出了高质量的Fe3Sn2单

晶. 原位洛伦兹电子显微镜结果表明, 在该材料体系中, 磁斯格明子具有多种拓扑结构, 并可以在一定磁场下
相互转化. 基于高质量的Fe3Sn2单晶, 利用聚焦离子束技术, 进一步制备出了 600 nm宽并具有磁斯格明子单
链排列的 “赛道性”微纳器件. 实验结果表明, 该单链磁斯格明子具有极高的温度稳定性: 单个磁斯格明子的
尺寸以及相邻两个磁斯格明子之间的距离可以在室温到 630 K宽温区内保持不变. 宽温域跨室温磁斯格明子
材料Fe3Sn2的发现及单链 “赛道型”微纳器件的成功制备, 从材料和器件两个方面推进了磁斯格明子材料的
实用化.

关键词: 磁斯格明子, 阻挫型磁体, 室温宽温域, “赛道型”存储器
PACS: 75.75.–c, 75.75.Fk, 75.47.Np DOI: 10.7498/aps.67.20180419

1 引 言

磁斯格明子是一种具有拓扑保护的涡旋磁畴

结构单元. 由于它具有拓扑保护性、低驱动电流
密度 (比驱动传统畴壁低 5—6个数量级)以及磁场、
温度和电场等多物理作用调控的特性, 被认为是
未来高密度、高速度、低能耗存储器件的信息载

体 [1−5]. 目前, 磁斯格明子多发现于具有非中心对
称结构的材料体系中. 在这些材料中, 晶体结构
的空间对称破缺引入Dzyaloshinskii-Moriya相互
作用 (DMI), 同时考虑磁交换相互作用和外磁场的
Zeeman能, 在一定的温度和磁场范围内便可以形
成具有特定手性的磁斯格明子. 现阶段, 具有手
性磁斯格明子的材料主要集中于B20结构材料体

系中,例如MnSi [6−9], FeGe [10,11], Cu2OSeO[12−14]
3

等. 然而, DMI与磁交换作用相比普遍较弱, 因此
手性磁斯格明子的温度稳定性普遍较差 (存在于低
温或者稳定存在温区较窄), 极大地限制了其实际
应用. 因此, 开发可以在室温宽温区稳定存在的磁
性斯格明子是目前磁电子学领域的研究热点, 也是
推进磁斯格明子实用化的关键.

最近, 一些课题组研究发现, 磁斯格明子同样
可以在具有中心对称晶体结构的材料体系中稳定

存在 [15−20]. 在这些材料中, 磁偶极相互作用、铁
磁交换作用、轴各向异性以及外磁场的Zeeman能
之间的相互作用, 同样可以起到稳定磁斯格明子的
作用. 在中心对称材料体系中, 磁斯格明子与非中
心对称材料中的磁斯格明子具有相同的拓扑结构,
因此它们可以具有一些共同的物理特性, 例如: 斯
格明霍尔效应 [21]、拓扑霍尔效应 [20]、低的电流驱

动密度 [17]等. 然而, 在中心对称材料中, 磁斯格明
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子没有固定的手性, 相比手性斯格明子增加了螺旋
和涡旋两个自由度, 这一点与拓扑平庸的磁泡类
似, 因此也有人称之为斯格明子磁泡 [18]. 对于斯
格明子磁泡, 稳定其存在的几种交换作用一般远大
于非中心对称材料中的DMI, 因此一般被认为其比
手性斯格明子具有更高的稳定温度和更宽的稳定

温区, 非常有希望解决磁斯格明子温度稳定性较差
的问题. 近年来, 我们课题组为了解决磁斯格明子
温度稳定性较差的问题, 做了一系列系统而深入的
研究. 2016年, 我们基于化学键和磁性双调控的思
想, 在中心对称六角MnNiGa 合金中, 首次发现了
宽温域跨室温 (稳定温度 100—340 K)磁斯格明子
(双涡旋结构), 这使得磁斯格明子的温度稳定性显
著提高, 有望推进磁斯格明子基 “赛道”存储器的应
用 [20].

2015年, Leonov和Mostovoy [22]通过计算模

拟发现, 在具有轴各向异性的阻挫型磁体中也
可以出现磁斯格明子. 更重要的是, Pereiro 等 [23]

理论预测发现阻挫型磁体中的磁斯格明子具有更

好的温度稳定性, 极大地激发了人们研究基于阻挫
型磁斯格明子 “赛道”存储器的兴趣. 然而, 这些研
究都集中于理论模拟方面. 本文介绍我们最近通过
磁性、输运、洛伦兹电镜测量等实验手段, 首次在六
角磁阻挫Fe3Sn2单晶中发现宽温域跨室温磁斯格

明子以及基于Fe3Sn2单晶制备高温度稳定性磁斯

格明子基 “赛道”存储器的相关工作. 在Fe3Sn2中,
我们将此前在MnNiGa合金中发现的双涡旋磁斯
格明子的居里温度从 340 K提高到 630 K, 这也是
是迄今为止发现的具有最宽温区 (120—630 K)和
最高温度稳定存在的磁性斯格明子, 具有更加广泛
的应用范围.

2 实验结果与讨论

2.1 阻挫型室温宽温域磁斯格明子材料

的发现

Fe3Sn2合金是一种少有的同时具有较高居里

温度 (640 K)和阻挫型自旋结构的磁性材料 [24−27].
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图 1 Fe3Sn2晶体结构、磁性能、磁畴模拟 (a) Fe3Sn2结构示意图; (b) Fe3Sn2单晶样品沿 c轴的X光衍射图; (c)在 500 Oe外加磁场下,
沿单晶不同轴向测量得到的磁性随温度的变化曲线; (d) 利用OOMMF软件模拟得到的 200 nm厚Fe3Sn2单晶薄片中磁畴随轴各向异性
常数Ku、饱和磁化强度和外加磁场的变化

Fig. 1. Crystal structures, magnetic properties, and theoretical stimulations of the frustrated magnet Fe3Sn2: (a) The crystal struc-
ture of Fe3Sn2; (b) the X-ray diffraction pattern with the beam along the c-axis; (c) temperature dependence of magnetization with
the field-cooling (FC) model in an external magnetic field of 500 Oe between 5 K and 700 K; (d) the magnetocrystalline magnitude
Ku⊥ saturated magnetization Ms, and external magnetic field dependence of magnetic domains by theoretically stimulated.
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从晶体结构来看, Sn原子层和Fe-Sn双原子层沿
c轴方向交替排列成六角晶格,同时Fe原子和Sn原
子在ab面上排列成kagome格子. 图 1 (a)为Fe3Sn2

的晶体结构图. 文献报道的粉末中子衍射 [25]和本

文的磁性测量结果表明 (见图 1 (b)), 接近居里温度
时, Fe3Sn2 的易磁化轴沿 c轴方向, 随着温度的降
低, 其逐渐向ab平面内偏转. 当温度低于 100 K时,
其自旋变为无序排列, 进入自旋玻璃态 [25−27].

上述结果表明, Fe3Sn2可以在 100—640 K的
极宽温度范围内具有非共线磁结构, 这使其非常
有希望在外加磁场下形成具有极高温度稳定性的

磁斯格明子. 我们首先利用高温Sn助溶剂方法制
备高质量的Fe3Sn2单晶. 图 1 (c)是Fe3Sn2单晶体

在光学显微镜下的照片, 可以发现晶体呈薄片状,
并具有光洁的六角面. 通过X光衍射, 可以确定六
角晶面的法线沿 [001]方向. 通过能谱分析, 可以
确定晶体中Fe元素和Sn元素的原子比接近 3 : 2,
与理想原子比相符合 [28]. 我们测量了单晶样品电
阻率随温度变化的曲线, 经计算得到其剩余电阻
比 (R300 K/R2 K)高达 70, 这表明Fe3Sn2晶体具有

非常高的质量. 通过测量在不同温度下沿Fe3Sn2

晶体不同轴的M -H曲线, 可以得到与温度相对应
的饱和磁化强度Ms 和轴各向异性常数Ku. 根据
实验获得的参数, 首先利用OOMMF软件, 模拟出
Fe3Sn2 晶体中的磁畴随轴各向异性常数Ku、饱和

磁化强度Ms以及外加磁场H的变化, 如图 1 (d)所
示. 由此发现, 其基态磁畴形态受Ms影响较小而

与Ku大小紧密相关, 最重要的是在本材料中室温
和一定磁场下有磁斯格明子出现, 见图 1 (d).

为了进一步验证理论模拟结果, 我们利用聚
焦离子束 (FIB)从高质量的Fe3Sn2单晶块体中沿

(001)方向提出长、宽、厚分别为 20 µm, 10 µm,
250 nm的薄片, 并在室温下利用洛伦兹投射电
子显微镜 (LTEM) 对其磁畴随外加磁场的变化进
行了观测. 图 2 (a)—(d)为Fe3Sn2 单晶薄片中磁

畴随外加磁场变化的LTEM图, 其中磁场沿晶体
c轴方向. 当外磁场为零时, 样品中出现条状磁
畴, 其周期约为 150 nm, 这与另一种中心对称磁
体La1−xSrxMnO3 (x = 0.175) [29]中条纹畴的周期
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图 2 室温Fe3Sn2磁畴随磁场的变化 (a)—(d)分别为在 0 mT, 400 mT, 800 mT, 860 mT外加磁场下的LTEM图片,
白色方框内为具有不同自旋结构的磁泡; (e)—(g) “1”, “2”, “3”类磁泡对应的自旋结构示意图
Fig. 2. The field dependence of magnetic domains at room temperature. (a)–(d) The LTEM photos under an
external magnetic field of 0 mT, 400 mT, 800 mT, 860 mT, respectively. The white boxes represent three types of
bubble domains. (e)–(g) The sketches for the spin textures of bubble domains.
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相当,但比 (Mn1−xNix)65Ga35(x = 0.5) [19]中的磁

畴宽两倍, 如图 2 (a)所示. 随着外加磁场的增加,
条纹畴的宽度逐渐减小, 同时其末端逐渐收缩成哑
铃状, 这些哑铃状的磁畴进一步收缩便可以生成平
庸型磁泡. 图 2 (b)即为哑铃状磁畴与平庸型磁泡
共存的状态. 随着外加磁场的进一步增加, 哑铃状
的条纹畴逐渐消失, 而磁泡数量逐渐增多. 当外加
磁场大于 800 mT时, 条纹畴完全转化为磁泡, 如
图 2 (c)和图 2 (d)所示. 通过对不同磁场下的磁泡
衬度进行分析发现, 其自旋拓扑结构随磁场的变
化而改变. 在图 2 (b)—(d)中, 我们用白色方框标
识出了三种具有不同自旋结构的磁泡 (分别用数字
“1”, “2”, “3”表示), 其自旋结构示意图分别对应
图 2 (e)—(g). “1”型磁泡是一种在具有单轴各向异
性的铁磁性材料中常见的磁畴结构. 从图 2 (e)可
知, 其由两个手性相反的布洛赫畴壁环绕组成, 由
于自旋结构不闭合, 所以其拓扑数为 0. 随着外磁
场的增加, “1”型平庸型磁泡中一条布洛赫壁逐渐
收缩形成闭合的自旋结构, 这就是我们所谓的 “2”

型非平庸型磁泡. Yu等 [29]最近在中心对称磁体

La1−xSrxMnO3(x = 0.175) 中观测到了同样结构
的非平庸型磁泡. 通过对其自旋结构进行分析可
以知道其与磁斯格明子具有相同的拓扑数 1. 当磁
场增加到 860 mT时, “2”型非平庸型磁泡中的布
洛赫畴壁进一步收缩而形成了 “3”型非平庸型磁
泡. “3”型非平庸型磁泡具有与手性材料中斯格明
子相同的自旋结构, 因此其拓扑数同样为1. “2”型
和 “3”型非平庸型磁泡具有相同的拓扑数, 并且我
们发现 “2”型非平庸型磁泡可以随着外加磁场的增
加通过畴壁移动连续变换成 “3”型非平庸型磁泡,
因此二者是拓扑同胚的. 通过上述实验结果, 我们
证明在中心对称的阻挫型磁体中同样可以产生磁

斯格明子, 并可以在室温条件下稳定存在. 更有意
思的是, 其并不像手性斯格明子具有单一的自旋结
构, 本材料中的斯格明磁泡具有多种拓扑形态并可
以随磁场连续发生变化. 我们的结果为深入探索磁
斯格明子的形成和稳定机理提供了新的方向.
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图 3 不同温度下Fe3Sn2磁畴随磁场变化的相图 (a), (b) 分别为磁电阻MR和归一化后的交流磁化率χ(H)/χ(0) 随外
加磁场的变化; (c) 不同温度下Fe3Sn2磁畴随磁场变化的相图
Fig. 3. (a), (b) The field-dependent magnetoresistance MR and normalized AC-susceptibilityχ(H)/χ(0) at room
temperature, respectively; (c) the phase diagram in the magnetic field versus the temperature plane.

我们进一步通过输运和磁性测量研究了在块

体Fe3Sn2单晶中斯格明子磁泡的形成和湮灭过程.
图 3 (a)和图 3 (b)分别为Fe3Sn2单晶室温磁电阻

和交流磁化率随外加磁场的变化曲线, 其中外加磁
场方向垂直于单晶的ab平面. 从图中可以看出, 这
两条曲线在 200 mT和 800 mT附近出现了两个明
显的变化峰, 这分别与我们用LTEM在Fe3Sn2单

晶薄片中观测到的条纹畴 -平庸型磁泡转变以及平

庸型磁泡 -斯格明子磁泡转变磁场相近, 因此我们
认为这两个变化峰可以用来表示条纹畴、平庸型磁

泡、斯格明子磁泡之间的相互转化临界点. 当外加
磁场高于 900 mT时, 磁电阻和交流磁化率曲线都
趋近于饱和, 这说明Fe3Sn2中的斯格明子磁泡逐

渐被磁化为普通铁磁畴. 进一步在 100—400 K温
度范围内测量了磁电阻和交流磁化率随磁场的变

化曲线, 归纳了不同磁畴之间转化时的临界磁场,
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并绘制出温度 -磁场相图, 如图 3 (c)所示. 由图可
知, Fe3Sn2单晶中的磁斯格明子具有极高的温度稳

定性, 其可以在 100—400 K内稳定存在, 这为我们
进一步制备具有高温度稳定性的磁斯格明子基 “赛
道”存储器提供了材料基础.

2.2 高温度稳定性磁斯格明子基赛道存储

器件制备

上述结果表明, Fe3Sn2中的磁斯格明子具有

非常好的温度稳定性, 本小节我们将着重介绍利
用FIB技术, 基于高质量的Fe3Sn2单晶, 制备具有
高温度稳定性磁斯格明子基 “赛道”存储器件方

面的工作 [30]. 图 4 (a)—(e)是利用FIB制备 “赛道”
存储器的操作示意图, 具体操作步骤见示意图说
明部分. 图 4 (f)是 “赛道”宽度为 600 nm、厚度为
250 nm的存储器件扫描电镜图.

为了清楚地看到其结构, 图 4 (g)给出了其在
STEM模式下的透射电镜图. 由图可知样品有三层
结构: 最内层是 600 nm宽的Fe3Sn2单晶层, 通过
电子衍射可以知道其法线沿 [001]方向; Fe3Sn2外

面两层分别为C层和Pt层, 这两层不仅可以减少
样品在洛伦兹模式下观测时边界处产生的菲涅耳

条纹, 同时可以起到在减薄过程中保护Fe3Sn2层

的作用.

(e)(d)

Transferred to Cu chip Thinned by FIB

(a)

(001) (001)

(b) (c)

(001)

(f)

Pt

Fe3Sn2 C

Pt

T=300 K (g) (h)

5 µm

Milling by FIB Deposition by GIS Cutting by FIB

Cu Cu

Chip Chip

Pt    C

Pt    C

Fe3Sn2

Fe3Sn2

Pt    C

Pt Cx

Pt    C

Fe3Sn2

图 4 基于高质量Fe3Sn2单晶制备 “赛道”存储器件 (a)—(e) 利用FIB制备 “赛道”存储器件流程图; (f) 600 nm宽、
250 nm厚 “赛道”样品的扫描电镜图; (g) “赛道”样品在 STEM模式下的透射电镜图; (h) “ 赛道”样品的电子衍射图
Fig. 4. The fabrication of race-track memory device based on high-quality Fe3Sn2 single crystal: (a)–(e) The
processes for fabricating the race-track memory device; (f)–(h) the corresponding SEM, STEM, SEAD photos of
the nanostripe with width of 600 nm and thickness of 250 nm.

接下来, 我们利用洛伦兹电镜研究了在室温下
600 nm宽的 “赛道”样品, 磁畴随外加磁场的变化,
其变化过程如图 5 (a)—(e) 所示. 当加外磁场为零
时, 样品中一系列条纹畴沿着 “赛道”的长轴方向整
齐排列, 其周期为 180 nm, 略大于上面提到的无几
何受限样品中条纹畴的周期150 nm.

随着外加磁场的增大, 条纹畴首先逐渐收缩
变窄, 然后在 “赛道”的边界处环绕成一个类似于
“半斯格明子”的磁畴结构. 当磁场增加至 130 mT

以上时, 这些 “半斯格明子”便逐渐从边界处分离
出来, 进而收缩成一个完整的斯格明子磁泡. 由
于边界自旋与磁斯格明子之间存在排斥力, 磁斯
格明子最终会稳定在 “赛道”的中间位置并沿其长
轴方向呈整齐的单链排列. 进一步通过OOMMF
软件理论模拟出 600 nm宽 “赛道”样品中磁畴随磁
场的变化行为, 如图 5 (g)—(j)所示, 与上面的实验
结果完全符合, 这进一步证明了我们实验结果的
合理性.
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图 5 600 nm宽 “赛道”样品中磁畴随外加磁场的变化及微磁学模拟 (a)—(e) 600 nm宽赛道样品中磁畴随外加磁场的
变化; (f)微磁学模拟所建立的模型; (g)—(j) 利用微磁学模拟的 600 nm宽 “赛道”样品中磁畴随外加磁场的变化
Fig. 5. (a)–(e) The field dependence of magnetic domains at room temperature; (f) the model used for OOMMF
stimulation; (g)–(j) simulation of the evolution of the skyrmion bubbles under different magnetic fields.
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图 6 600 nm宽 “赛道”样品中斯格明子的温度稳定性研究 (a)—(d) 600 nm宽赛道样品中斯格明子单链随温度的变化;
(e) 假设斯格明子为椭圆形的示意图; (f) 斯格明子长轴、短轴以及相邻两个斯格明子之间距离随温度的变化
Fig. 6. (a)–(d) Temperature dependence of the single chain of skyrmion bubbles under their corresponding critical
magnetic fields; (e) the proposed shape of a skyrmion bubble; (f) the temperature dependence of the major semi-axis
a, minor semi-axis b, and average distance d between two neighboring skyrmion bubbles.
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利用FIB微纳加工技术设计出人工几何边
界受限, 制备出了基于Fe3Sn2单晶并具有磁斯

格明子单链排列的 “赛道”存储器件. 我们进

一步利用洛伦兹电镜的双倾高温杆 (Model 652,
Gatan Inc.), 对其温度稳定性进行了一系列的研
究. 图 6 (a)—(d)展示了600 nm宽样品中磁斯格明
子单链在其临界场 (条纹畴恰好完全转变为斯格明
子时的磁场)下随温度变化的洛伦兹电镜图片. 从
图中可以看到, 一方面随着温度的上升其临界磁场
显著降低, 另一方面, 磁斯格明子非常稳定, 甚至当
温度高达 630 K 时 (居里温度 640 K), 其依然能够
稳定存在. 这也是迄今为止报道的具有最高稳定温
度的磁性斯格明子 [10,19,31,32].

为了能够更加定量地研究磁斯格明子的温度

稳定性, 我们将单个磁斯格明子的形状假设为椭圆
形, 并分别用a和 b来表示椭圆的长半轴和短半轴,
用d来表示单链中相邻两个磁斯格明子之间的距

离, 如图 6 (e)所示. 图 6 (f)为参数a, b, d的大小随
温度的变化. 从图中可得出其数值随温度的升高基
本保持不变, 这进一步说明了基于Fe3Sn2单晶的

斯格明子基 “赛道”存储器具有极高的温度稳定性.

3 结 论

磁性斯格明子是一种拓扑保护的涡旋磁畴结

构. 由于它的拓扑保护性、低驱动电流密度以及
磁场、温度和电场等多物理作用调控的特性, 被认
为是未来高密度、高速度、低能耗存储器件的信息

载体. 本文报道了阻挫型磁体Fe3Sn2单晶中室温

宽温域磁斯格明子的发现以及 “赛道”存储器件的
系统研究工作. Fe3Sn2合金是一种少有的同时具

有较高居里温度 (640 K)和阻挫型自旋结构的磁性
材料. 我们通过理论模拟、磁输运测量、洛伦兹电
镜观测相结合, 证明了磁斯格明子可以在室温下
Fe3Sn2单晶中稳定存在, 并具有多种拓扑结构. 进
一步通过微纳加工的手段, 基于Fe3Sn2单晶, 制备
出了具有单链排列的斯格明子赛道存储器件. 对其
温度稳定性研究发现, 这种磁斯格明子单链可以在
630 K的高温下保持极高的温度稳定性, 将此前发
现的双涡旋磁性斯格明子MnNiGa的居里温度从
340 K提高到 630 K, 是迄今为止发现的最宽温区
(120—630 K)和最高温度稳定存在的磁性斯格明
子材料, 具有更加广泛的应用范围.
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SPECIAL TOPIC—Magnetic skyrmions

Observation of new-type magnetic skymrions with
extremerely high temperature stability and fabrication

of skyrmion-based race-track memory device∗
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Abstract

Nanoscle magnetic skyrmions are topologically protected vortex-like spin textures that have been regarded as a
promising candidate for the transport of information in further spintronic applications based on the racetrack memory
concept due to their nanoscale dimension, stable particle-like feature, and an ultralow threshold for current-driven
motion. Recently, most of the skyrmions are observed in chiral magnetic materials, such as MnSi, FeGe, Co-Mn-Zn,
where the Dzyaloshinskii-Moriya interaction is active. However, their overall low thermal stability is one of the major
factors hindering the practical applications. In this paper, we report the observation of a new-type magnetic skyrmion
with extremerely high temperature stability in the centrosymmetric frustrated magnet Fe3Sn2, and the fabrication of
skyrmion-based race-track memory device based on Fe3Sn2 by using focused ion beam. This compound is a rare example
of ferromagnetic frustrated magnet that exhibits a high Curie temperature Tc up to 640 K. As the temperature decreases
from 640 K to 100 K, it undergoes a spin reorientation during which the easy axis rotates gradually from the c-axis
to the ab-plane. The Fe3Sn2 has a layered rhombohedral structure with the alternate stacking of the Sn layer and
the Fe-Sn bilayer along the c-axis. By a high-temperature flux method, we grow high-quality Fe3Sn2 single crystal.
The in-situ Lorentz transmission electron microscopy (LTEM) observations demonstrate that this compound can host
skyrmions at room temperature (RT). In contrast to the skyrmions of the chiral magnets, they possess various spin
textures and are transformed from topologically trivial bubbles under a high external magnetic field of 800 mT. By
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using the FIB technique, we fabricate a geometrically confined nanostripe with a width of 600 nm and thickness of

250 nm. The in-situ LTEM observations demonstrate that a single chain of skyrmions with uniform spin textures can

be created at RT. The investigations on the temperature stability of the single skyrmion chain reveal that it shows an

extremerely high temperature stability that the size of and the distance between the skyrmions in the chain can keep

unchanged at temperatures varying from RT up to a record-high temperature of 630 K. The observation of a highly stable

single skyrmion chain in the geometrically confined Fe3Sn2 nanostripe can be attributed to (1) the weak temperature-

dependent magnetic anisotropy Ku of the Fe3Sn2 crystal, and (2) the formation of edge states at the boundaries of

the nanostripes. The observation of new-type magnetic skymrion with extremerely high temperature stability and the

fabrication of skyrmion-based race-track memory devices are very important steps towards the applications in skyrmion-

based spintronic devices.

Keywords: magnetic skyrmions, frustrate magnet, room temperature and wide temperature window,
race-track memory device
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