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研 究 ノ ー ト

強磁性形状記憶合金における結晶学的

ドメインの磁場制御

1.は じ め に

現 在 、磁 場 印 加 に よ り大 き な歪 を発 生 で き る材 料 と して.超 磁 歪 材 料 で あ るTERFENOL-D

(Tb。.3Dy。.7Fe2)[1]が 挙 げ られ る。 この材 料 で は比 較 的 弱 い磁 場 に よ り0.1～0.2%も の歪 が 現 れ る

た め、超 音 波発 生 、微 小 アクチ ュエー タ等 に利 用 され てい る。 ところが 、近 年 に な り、幾 つか の強

磁 性 形 状 記 憶 合 金 にお い て磁 場 に よ り数%も の歪 を発 生 させ る こ とが可 能 で あ る こ とが 見 出 され

[2-4]
、新 機 能性材 料 と して関 心 を集 め てい る。 強磁 性 形状 記 憶 合 金 にお け る 巨大 な磁 場 誘 起 歪 は、

磁 場 下 で の弾性 歪 に よる もので は な く、磁 場 に よ り結 晶 学 的 ドメイ ン(バ リナ ン ト)が 制御 され る

こ とに よ る。本稿 で は著 者 らが行 っ てい る3種 の 強磁 性 形 状 記憶 合 金(Fe-31.2at.%Pd、Fe3Ptな

らび にNi,MnGa)に お け る磁 場 に よるバ リア ン ト制御 とそ れ に伴 う巨大歪 を紹 介 す る。

2・.磁 場 に よ る 結 晶 学 的 ドメ イ ン の 制 御

一般 に
、形状記憶効果 を示 す合金は熱弾性型マルテンサ イ ト変態 をし、マルテ ンサ イ ト相 は幾つ

かの結晶学的 ドメイン(バ リア ン ト)か ら構成 されている。簡単のために、図1に 示す ように2種

類 のバ リアン トか ら構成 されている場合 を考 える。マルテ ンサイ トを熱誘起す ると全てのバ リアン

トの混在状態 となる(図1a→b)。 これ らバ リアン ト間の界面 は双晶面 になってお り、外部か ら

勇断応力 を加 えると、双晶変形 によ り特定のバ リア ン トが成長 し、その結果大 きな歪が現 れる(図

1b→c)。 この大 きな歪 は、1高温相 に戻す ご どによ り消失す る(図1c→a)。 マルテ ンサイ ト相

が強磁性の場合 には、バ リアン トに加 えて磁気的な ドメインも存在する。バ リアン トと磁気的 ドメ

イ ンに対応 関係がある場合、結 晶磁気異方性のため、磁 気モーメ ン ト配 は、 それぞれのバ リアン

ト内で図1(b)の 矢印で示す磁化容易軸方向を向 く。この状態 に、一方 のバ リアン トの磁化容易軸方

向(他 方 に とっては磁化困難軸方 向)に 外 部か ら磁場 丑 を印加す る と、磁気 モーメ ン トが磁場 方

向に回転 し、バ リアン ト問 にエネルギー差が生 じる。その結果、バ リアン ト界 面を介 して磁気的な

勇断応力(τ 。、。)が働 き、この τnl、.が、双晶界面の移動 に必要 な応力(τ,eq)よ りも大 きいな らば、

バ リアン ト再配列が起 き、大 きな歪が現れる(図1b→c)。
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3.磁 場 に よ り 誘 起 さ れ る 歪

巨大磁 場 誘 起 歪 を示 す3種 の合 金Fe-31.2Pd(at.%)、Fe3Ptな らび にNi2MnGaは 立 方 晶 か ら

正 方 晶 に熱 弾 性 型 マ ルテ ンサ イ ト変態 を し、 変態 温 度 は そ れぞ れ230K、85K,202Kで あ る[5-7]。マ

ル テ ンサ イ ト相 の軸 比(o/α)の 値 は77Kで(Fe3Ptに つ い て は4.2Kで)約0.94程 度 であ る。磁 化

容 易 軸 はFe-31.2Pd合 金 で は α軸 で あ り、Fe3PtとNi2MnGaで は6軸 で あ る。 マ ル テ ンサ イ ト相

に は3種 類 の格 子対 応 バ リ ア ン トが 存在 す る。 これ らの バ リア ン ト問 の界 面 は{101}。(Mは マ ル

テ ンサ イ ト相 を表 す)双 晶 面 となっ て い る。 また 、母 相 の[001],(Pは 母 相 を表 す)方 向 は、 ひ

とつ のバ リア ン トで は6軸 で あ り、 他 の2つ のバ リア ン トで は α軸 とな る。

これ ら合 金 単 結 晶 を無 磁 場 下 で冷 却 しマ ル テ ンサ イ ト相 に した後 に、[001],方 向 に磁 場 を印加

した際 の[001],方 向へ の歪 をキ ャパ シ タ ンス法 で測 定 した 。 それ らの結 果 を、 図2に 示 す 。 いず

れ の合 金 にお いて も約0.25MA付 近 の磁 場 か ら試 料 の変 形 が始 まって い る こ とが わか る。す なわ ち、

Fe-31.2Pd合 金 で は磁 場 方 向 に伸 び、Fe3Ptな らび にNi2MnGaで は磁 場 方 向 に収縮 して い る。 こ

の変 形 は、磁 気 的 エ ネ ルギ ーの低 いバ リア ン ト(磁 化 容易 軸 が磁 場 方 向 に平行 なバ リァ ン ト)が 成

長 し、 他 のバ リア ン トが 収 縮 す る こ とに よ り生 じる。 この歪 と格 子 定 数 か ら、Fe-31.2Pdな らび

にNi、MnGaで は磁気 的エ ネル ギーが 最 も低 い バ リア ン トが ほぼ完全 に選択 され てい る ことが わ る。

しか しなが ら、Fe,Ptで は、容 易 軸 で あ る6軸 が磁 場 方 向 を向 い たバ リア ン トの割 合 は70%程 度 に

しか達 して い な い。 また 、 この系 の特 徴 的 な こ と と して、Fe-31.2Pdな らび にNi2MnGaの 場 合 と

は異 な り、図2(b)の 曲線Bか らわか る よ うに、0.6%も の 歪 が磁 場 除去 に際 して 回復 す る こ とが挙

げ られ る。 この歪 はそ の後 の磁 場 印加 ・除 去 に よ り繰 り返 し現 れ(曲 線C,Dな らび にE,F)、 そ の
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値は、超磁歪材料 であるTERFENOL-Dに おける磁歪 の約3倍 にもなる。 このような歪みの回復 は

弾性エネルギーの蓄積 による ものである と考 え られるが、その起源 については未だ明 らかではない。

・また
、 この可逆的歪 は温度 依存性があ り、その値は20Kで 約1%に も達す る。
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図2試 験 温 度 まで 零 磁 場 で 冷 却 した 後 、[001],方 向 に磁 場Hを 印 加 した 際 の[001],,方 向 の 磁 場 誘 起 歪

(△ 〃Z)。(・>Fe-31.2Pd、 試 験 温 度77K;(b)Fe,Pt、 試 験 温 度4.2K;(c)Ni2MnGa、 試 験 温 度77K。

正 は伸 び 、 負 は収 縮 を表 す 。

上述 した、磁場 によるバ リアン ト再配列 は、磁場中で光学顕微鏡によ り直接観察することが出来

る。その一例 としてFe-31.2Pd合 金 におけ る観察例 を図3に 示 す。母相表面は(・)に示す ように平

坦である。試料 を無磁場下でマルテ ンサイ

ト変態温度以下に冷却す ると、マルチバ リ

アン トの状態 となるため、(b)に示す ように

表面起伏が現れる。 ここで左 上か ら右下へ

と走 っている トレース はマルテ ンサ イ トの

{101}.双 晶面である。磁 場 を[OOI],方 向

に印加す ると、(c)に示す ようにバ リアン ト

再配列 に伴 い、暗部の領域が広が り始める。

さらに磁場 を強 くす ると、最終 的には図3

(d)に示す ように、バ リアン ト再配列が完了

し、左上か ら右下へ と走 っている双晶面の

トレースは完全 に消失する。 この磁場 中で

の光学顕微鏡観察の結果 は、図2(a)の 磁場

誘起歪の結果 と良 く対応 している。

以上 に述べたマルテ ンサイ ト変態温度、

軸比、磁場 によるバ リアン ト再配列 の結果

を表1に まとめて示 した。

ア=298K,ん1冨OMA/m 7冒=8喋K,ノ イ叢OMA/m

ア篇81K,"濡0.28MA/mγ 凱8壌}〈,辞 漏12MAタm

図3Fe-31.2Pd合 金 にお け る磁 場 に よ る バ リ ア ン ト再 配 列

の様 子 を示 し た光 学 顕 微 鏡 写 真 。(a)母 相 状 態 、(b)零 磁

場 下 で81Kま で 冷 却 した 試 料 表 面 に 見 ら れ る 双 晶 組

織 、(c)磁 場 下 に お い て バ リア ン トが 再 配 列 して い る最

中 、(d)再 配 列 が 完 了 した 状 態 。
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表1強 磁性形状記憶合金の特性

Fe-31.2Pd(at.%) Fe3Pt Ni2MnGa

マルテンサイ ト変態温度(K) 230 85 202

軸 比(c/α) 0.940(77K) 0.945(14K) 0。940(77K)

磁化容易軸 α軸 6軸 o軸

[OO1]p磁 場 下 で の[001]p方 向へ の 歪 膨張 収縮 収縮

[001]p磁 場下における優位なバ リアントの割合 100% 70%(14K) 100%

磁場除去に際 して回復する歪(%) O 0.6(4.2K) Q

結晶磁気異方性定数 κ,(kJ/㎡)
一180(77K) 420(77K)

磁 気 的 勢 断 応 力 の 最 大 値 τ。、.(MPa) 1.5(77K) 3.4(77K)

バ リア ン ト再 配 列 に必 要 な 勢 断 応 力 τ,e、、(MPa) 0.6-1.2(80K) 1.2-2.2(80K)

4.磁 場 に よ る バ リ ア ン ト再 配 列 機 構

ここで は、磁 気 的勇 断応 力 τn]n,gtがバ リア ン ト再 配列 に必 要 な応 力 τ,e,より大 き くな って い る こ と

をFe-3i.2Pd合 金 の場 合 につ い て 定 量 的 に示 す 。 そ の前 に、磁 気 的勇 断応 力 τma,と他 の物理 量 と
ヒ
　

の関係 を示す。 この値 は、バ リアン ト再配列前後の磁気 的エネルギー差、 △ θi.a,、と双晶変形の勢

断量、S、(S==[1一(C/α)2]/(C/α))で 、 τ。、,・△ α1ag/Sと表 される。 この値 は、磁場 を磁化容易軸 に

平行 に印加 した場合 に最大値 を とり、その値 は、一軸結晶磁気異方性 定数IKulと 近似で きる。s

の値 は格子定数か ら算出 され、77Kで0.124で ある。IKulの 値 は、磁化困難軸(c軸)方 向の磁化

曲線 と磁化容易軸(α 軸)方 向の磁化 曲線 の囲む面積 として求める ことがで きる。磁化困難軸 なら

びに容易軸 の磁化 曲線 を求め るため には磁 化測定の間 を通 して単一バ リアン トとす る必要があ る

(磁場 によるバ リアン ト再配列 を阻止 しなければならない)。 そこで、試料 に一軸圧縮応力 を加 え

て測定 を行 った。77Kに おけ る測定結 果 を図4に 示す。 この磁化 曲線の囲む面積 よ りIKulを 求め

る と、 そ の 値 は 約180kJ/㎡ と な る。 求 め た

iκulとsの 値 を用 い て 、77Kに お け る τ。a,の

最 大 値 を算 出 す る と1.5MPaと な る。 一 方 、

礼,,は単 結 晶 を用 い た引 張 試験:に よ り求 め る こ

とが で きる。 図5はFe-31.2Pdの80Kに お け

る[00!]方 向へ の 引張 試 験 よ りも とめ た応 カ ー

歪 曲線 の 一 例 で あ り、 この 図 で は約2MPaに

ステ ー ジが見 られ る。双 晶 変形 の シュ ミ ッ ト因

2.5

子 は0.5で あ るか ら、 この場 合 τ隅 は約lMPa謬

となる。 こ の よ うに して、 τma、の最 大 値 が τ,,,

0

よ り大 きい こ とが確 か め られ る。 他 の温 度 にお

いて も、 τma,の最 大値 は τ,e,より大 きい こ とが

確認 で き、実 際 に、 これ らの温 度 におい て磁 場 図4

に よるバ リデ ン ト再 配列 が起 きる。
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Fe-3L2Pd合 金 の77Kに お け る磁 化 困難 軸 方 向

(H//[001]M)な らび に

磁 化 容 易 軸 方 向(〃/[100]、 、)の磁 化 曲線 。
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5.お わ りに

本稿 で述べ た強磁 性形状 記憶合 金 は、数%

とい う大 きな磁場 誘起歪 と100Hz程 度 とい う応

答性 を併せ もってお り、新 しいアクチュエー タ

材料の展開が期待 され る。 しか しなが ら、発生

できる応力(τ。、g一τ,eq)が数MPaと 小 さいため、

ソフ トタッチな用途 に向いてい る。 τ。a、を大 き

くするため には、 εを小 さ くするか 【1酬 を大

き くする必要があ る。

強磁性形状記憶合金の応用 としては、磁場誘

起歪だけでな く、歪 を磁気的 に検 出で きるセ ン

サーと して も期待 することがで きる。試料 に応

力 を負荷する とバ リアン ト再配列 により歪が生

じる。このバ リア ン ト再配列 にともない磁化困

4

2

江
Σ

＼
b

,R

Fe-31.2Pd

σ〃 【001】

P

τ=80K

0

0123

歪,εx100(%)

図5Fe-3L2Pd合 金 の80Kに お け る[001],方 向 の 引 張

試 験 よ り求 め た応 カ ー 歪 曲 線 。

難軸 は磁化容易軸 に変換 されるため、帯磁率 ならび透磁率が大 きく変化す る。 これを利用す ると、

逆磁歪効果 を利用 した磁歪材料 よ』りも感度 の良い歪セ ンサ ーの開発が期待 で きる。
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