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1.　はじめに

身の周りの材料は，多かれ少なかれ構造上の乱れや不均一

さを示す．このうち構造欠陥の代表格は「界面」，つまり原

子配列が一様な領域を隔てる境目である．界面の存在は磁性，

導電性，力学特性などの諸機能に大きな影響を及ぼす．それ

故に界面領域の構造や物性異常を理解し，エンジニアリング

として使いこなすことは材料工学の重要なテーマである．

材料機能の発現という立場から界面と磁性の関わりに焦点

をあててみる．例えばハードディスクでは，磁気信号を効率

良く読みとる仕組みとして巨大磁気抵抗効果という現象を利

用する．少々専門的な話となるが，これは磁気的性質の異な

る金属膜を積み重ねた際に，伝導電子が界面で被る散乱の度

合い（結果的に電気抵抗率）が印加磁場によって，つまり多

層膜の磁化分布を強制的に変えることで著しく変化するとい

う現象を利用している．界面の特異性を使いこなした成功例

であり，周知の通り Grünberg と Fert はこの業績によって

2007 年にノーベル物理学賞を受賞した．ここで触れた巨大

磁気抵抗効果の事例も含め，多層膜に導入された界面は言わ

ば人工の界面である．その形態は概して平面状であり，試料

表面から大凡一定の深さに位置している．このような人工の

界面が示す磁気構造を評価する場合，例えば入射ビームの進

入深さを制御しながら行う X 線磁気円二色性分光（XMCD）

の実験が有効である．これまでに強磁性相―反強磁性相の界

面近傍で起こるスピン配列のねじれを解明するなど，優れた

研究成果が XMCD により導かれている 1）．

多層膜における平坦な人工の界面に対して，磁石や鉄鋼な

ど多くの実用材料で見られる結晶粒界，つまり小さな結晶粒

子の境目は，言わば複雑な形態を示す天然の界面である．後

述する「逆位相境界」も天然の界面の一種で，原子配列の様

子を変える面状の構造欠陥である．逆位相境界（APB: an-

tiphase boundary）は不定型な形状のまま試料に埋没してい

るうえ，界面の幅は高々 1 nm オーダーである．従って，細

く絞ったビームを特定の領域に狙い撃ちすることが難しい X

線や中性子線を基軸とする手法では，分析は決して容易でな

い．これに対して電子線は，透過電子顕微鏡（TEM）の機

能を活かして界面の位置や形態を正確に把握できるうえ，電

子の偏向や位相変化の解析を通して界面領域の構造・磁性を

ピンポイントで評価できる．

本稿では，電子線ホログラフィーを用いた天然界面の特異
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報を分離するには幾つかの方法があるが，後述する Fe70Al30

合金に関する詳細なデータ解析では，異なる温度で取得した

位相再生像の差分を求めるという手段で電場由来の位相成分

を除去した 3,14）．つまり，キュリー温度より高い温度で取得

したホログラムから電場成分の分布を予め決定しておき，そ

れを一種のバックグランドとして低温側の実験データから差

し引くことで，注目する磁場成分のみを抽出した．

ところで研究対象とする界面が試料端近傍でなく，端部か

ら離れた部分に位置する場合も多い．その界面の磁性を従来

の電子線ホログラフィーで調べるには，試料端（図 1（a）の
模式図では試料の左端）と界面の両方を含む広範な領域から

物体波を得る必要がある．しかしそのような照射条件はビー

ムの輝度の低下，結局は電子線ホログラムの S/N 比を弱め

る結果となり，位相解析の精度を損ねる形となる 15）．後述す

る Fe70Al30 合金の APB も試料端から 500 nm 以上離れた場所

に位置しており，まさに上記の問題に直面した．この問題を

回避するために，本研究では Tanigaki 等 2）が開発した分離照

射という技術を活用した．分離照射モードでは，図 1（b）の
模式図が示す通り試料の上部に付加的なバイプリズム（con-

denser biprism）を設置する．これによって物体波と参照波

を大きく分離できるうえに，APB を含む限定的な領域のみ

に十分な輝度の電子を照射できるので，S/N 比に富んだホロ

グラムを獲得できる．分離照射を利用した結果，本研究では

位相変化を 0.01 rad のオーダーで評価することができた．加

性，特に磁性の異常を調べた最近の研究例を紹介する．まず

次節では「分離照射 2）」という電子線ホログラフィーの新技

術を簡単に説明し，とりわけ実用材料の界面磁性の研究に

どう役立つかに言及する．続く第三節では，天然界面の一種

である APB の研究事例を概説する 3,4）．当該研究の背景や位

置づけを冒頭で短く述べたうえで，複雑な形態を示す界面の

磁性を電子線ホログラフィーでどのように評価したかを解説

する．

2.　電子線ホログラフィーと界面磁性の評価

電子線ホログラフィーについては，これまでに本誌の解説

記事や特集号で幾度か紹介がなされている 5～10）．本稿で割愛

した詳細部分については，これらの文献や専門書 11,12）をご参

照頂きたい．ここでは界面の磁性を解析する手段として，そ

の概要を記す．

まず電子線ホログラフィーにより試料の磁場情報をどのよ

うに抽出できるかを，図 1（a）の模式図を基に説明する．同

図は薄片化した試料を透過する電子波（物体波：object wave）

と，真空領域を進む電子波（参照波：reference wave）をバ

イプリズムによって干渉させ，電子線ホログラムを得るとい

う実験の概要を示す．この場合，試料を透過した物体波は次

式で記述される．

1 

 

{ }( )  ( )exp i ( )q a φ=r r r   （1）

a(r) と ϕ(r) は，それぞれ試料の存在によって生じた振幅と

位相の変化を表す．r は電子線に垂直な平面内（x-y 平面内）

の座標を示す．この位相変化は試料の電磁場によってもたら

される．つまり ϕ(r) を知ることは，注目する試料の磁場や

電場の分布を明らかにすることにつながる．位相変化 ϕ(r)

の情報は，干渉パターンの変調という形で電子線ホログラム

に記録される．その周期変調から電子の位相変化を求めるた

めには，例えばディジタル画像化したホログラムにフーリエ

変換を施す方法が有効である 5,13）．この一連の解析によって，

注目する領域に対して（1）式の a(r) と ϕ(r) をそれぞれ決定

することができる．このうち ϕ(r) の増減の様子を等高線状

に表したものを，通称，位相再生像と呼んでいる．図 3（d）
や図 4（c）はその一例で，抽出した位相変化を cosf(r) とい

う形で表示しており，等高線の間隔は位相変化 2πの分量に

相当する．仮に電場による位相変化を無視できる場合，位相

再生像の等高線は磁束線（x-y 面に投映した磁束成分）を表す．

後述するように，等高線の間隔と試料厚さを基に，注目する

領域の磁束密度を決定することができる．

一点，補足をしておきたい．上記の通り位相変化 ϕ(r) の

根源は試料の電磁場であり，ホログラムには磁場だけでなく

電場由来の位相変化も記録される．本研究の対象は金属材料

であるため，電子線照射による帯電効果は無視できる．ただ

し電子が真空とは屈折率の異なる試料（静電ポテンシャルの

異なる領域）を通過することで生じる位相変化は，電場由来

の顕著な位相変化として観測される 11,12）．磁場情報と電場情

図 1　電子線ホログラフィーの実験模式図．それぞれ（a）通

常の電子線ホログラフィー，（b）分離照射電子線ホログラフィー

における参照波（reference wave）と物体波（object wave）の

光路を示す．
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き表すと，そこには「規則度の勾配」に関わる項が入ってく

る：詳細は文献 17）を参照頂きたい．その項は界面の在り

方を記述する役割があり，原子一枚の界面に規則度の急激な

変化を全て担わせるよりも，例え界面がある程度の幅を持つ

ことになっても規則度をなだらかに変化させた方がエネル

ギー的に有利という結果を導く．熱的に生じた APB はこの

ような理由で有限の幅を持っている：その広がりについては

後の節で言及する．敢えてまとめれば，熱的に生じた APB

は有限の幅を持ち，そこでは matrix の領域に比べると規則

度が局所的に低下している．以下，このような一種の欠陥部

分で磁性がどのような変調を被るかに話を移したい．

多くの化合物では規則度の高い，つまり異種原子が規則正

しく並んだ matrix の領域に比べて，規則度の低い APB 領域

では強磁性秩序（隣り合うスピンが平行に揃う傾向）が損な

われる．この関係は磁性材料のエンジニアリングに対して重

要な要素となる．図 3 に示す Ni50Mn25Al12.5Ga12.5 合金のケー

スを例に，APB と磁区構造の対応を考えてみる 18,19）．図 3（a）
の暗視野像が示す APB の位置（暗線）と，図 3（b）が示す

磁壁の位置（明線，或いは暗線）には，ほぼ完璧な一対一の

対応関係がある．matrix に比べて APB では強磁性秩序が弱

められる結果，磁壁のエネルギー密度は APB の位置で極小

となる．この場合 APB は磁壁移動に対する有効なピン止め

サイトとなり得るので，その分布形態の制御は保磁力等の磁

気特性の改善にもつながる．なお図 3（c）と 3（d）は，別の

視野で取得したローレンツ顕微鏡像と，磁束線の分布（等高

線状のパターン）を表す位相再生像である．複雑に湾曲した

APB に磁壁を忠実に配置させると，matrix の領域では図 3（d）
のような渦状の磁束線分布がいたるところに生じる：図 3（e）
はローレンツ顕微鏡像と位相再生像を重ねたもので，磁壁と

磁束渦との位置関係を容易に確認できる．多くの合金では

APB 位置で磁性が局所的に弱められる結果，このような渦

状の磁束分布が観察される．

一方，APB での強磁性秩序の低減は，エンジニアリング

の上で悩ましい問題を引き起こす場合もある．スピントロニ

クスでは伝導電子のスピンの揃い具合，つまりスピン偏極率

が高い材料を利用する．例えばホイスラー型の規則構造を持

つ幾つかの合金はその好例であるが，熱処理過程で生じる

APB はスピン偏極率を低下させる元凶となる．しかし規則

合金から APB を完全に取り除くことは不可能であり，その

存在を承知の上で材料を使いこなすというのが実情である．

もし着想を変えるとすれば，避けることのできない APB で

磁性が弱まらないこと，或いはむしろ磁性が増強されるよう

な事例を見つけることであろう．

このようなモチベーションのもとで，B2 型の Fe-Al 合金

に生じる APB の磁性を電子線ホログラフィーにより評価し

た．この合金では Fe と Al の配置に関わる規則性がなくなる

と（B2 型ではなく，A2 型という bcc 不規則相の環境では）

強磁性の発現に寄与する Fe-Fe 第一近接原子対の割合が高ま

るため，観測される磁化の値が増加する 20～24）．その傾向は，

えて本研究では，Harada 等 16）が技術開発を行った二段バイ

プリズムの方式を利用し，APB に対して十分な分解能の確

保を試みた．電子線ホログラフィーの空間的な分解能は，ホ

ログラムの干渉縞の間隔に依存する 12,13）．上述の通り，位相

情報の抽出過程でフーリエ変換図形にマスクを施す結果，分

解能の目安は干渉縞の間隔の三倍程度となる．二段バイプリ

ズム方式では，図 1b の試料後方にある二本のバイプリズム

を同時に利用して，干渉縞の間隔を比較的容易に操作するこ

とができる．本研究では，幅が 2 nm 程度の APB に対して，

0.8 nm ピッチの干渉縞を用いてデータ収集を行った．

3.　逆位相境界における磁性の解析

3.1　研究の背景―逆位相境界と磁性―

TEM の専門書では，明視野法や暗視野法により結晶の構

造欠陥を観察できることが紹介される．APB もその一つで，

異種原子・異種イオンが規則的に配列した領域に導入される

面状の構造欠陥である．例として Fe と Al からなる金属結晶

が，図 2 のような規則構造を示す状態を考える．同図では

黒丸を Fe が占める原子コラム，白丸を Al が示す原子コラム，

灰色は Fe と Al がランダムに配置されたコラムとみなす．

matrix 1，matrix 2 とラベルを付した領域では，いずれも Fe

と Al が〈110〉方向に交互に並んでおり，合金の分類上は「B2

型」という規則構造となっている．matrix 1 と matrix 2 は熱

処理過程で独立に生成・成長した領域で，結晶構造としては

等価である．四つの黒丸を線でつないで表した単位胞を見比

べても，原子の配置に違いはない．しかし単位胞の相対的な

位置には［110］方向に半周期分のずれがある．このように

原子配列の幾何学的な位相をずらす形で導入された面欠陥が

APB である．

ここで APB の構造について，一般的な特徴に触れておき

たい．熱処理過程で生じた APB，つまり熱的な原子拡散に

よって生じる APB は，原子面一枚から成るというよりも，

若干の幅を持っている．熱力学の立場で，図 2 のような合

金の自由エネルギーを原子配列の規則度（例えば黒丸の隣に

どれだけの割合で白丸が置かれるかという度合い）を基に書

図 2　逆位相境界の構造を示す模式図．文献 3,4）より転載．
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は大きく異なる．この結果から，Fe70Al30 合金における APB

の磁化分布は他の合金とは性格を異にすることが予想され

る．以下に，Fe70Al30 合金に生じた APB の構造的特徴と磁性

を，それぞれ，もう少し詳しく述べることにする．

3.2.1　APB の構造的特徴

まずは観察された APB の構造に言及する．図 5（a）の
HAADF-STEM（High-angle annular dark-field scanning trans-

mission electron microscopy）像は，入射電子線と概ね平行な

APB を含む図 4（a）の枠線部分から取得している．B2 型格

子の［001］方向に沿って電子線を入射している．化学量論

組成からずれたFe70Al30 合金をこの入射条件で観察した場合，

材料加工を通して意図的に構造欠陥を導入した試料の磁化測

定 25,26），メスバウアー分光 27），第一原理等計算 20,22）など複数

の手段によって確認されている．この関係が APB という狭

い領域でも実現されるならば，Fe-Al 合金では「規則度が低

下する APB で強磁性が強まる」という，他の合金では見ら

れない特異な磁化分布が実現すると考えられる．

3.2　Fe70Al30 合金における APB の構造と磁性

図 4（a）に 1473 K × 12 h の熱処理後に氷水焼き入れした

Fe70Al30 合金の TEM 像を示す．同図は明視野像であり，APB

はmatrixに比べて相対的に明るいコントラストの部分となっ

ている．挿入した電子回折図形において，白丸で囲んだ位置

に 100 超格子反射が存在することから，本試料が B2 型の規

則構造を有することを確認できる．この領域で観察された

ローレンツ顕微鏡像を図4（b）に示す．TEM像と見比べると，

APB の位置でコントラストの変調が生じており，これらの

部分で磁化（磁束分布）が何らかの変化を示すことが予想さ

れる．図 4（c）は，同一領域で観測された位相再生像，即ち

電子線ホログラフィーの実験結果を示す．紙面の左側から右

側に行くほど試料の膜厚が緩やかに増加するため，位相変化

を表す等高線の間隔が狭まっている．（平均内部ポテンシャ

ルに伴う位相変化，つまり磁場以外の成分は 2 節で述べた方

法により除去している．図 4（c）における等高線間隔の変化

は，厚い領域ほど電子が磁場由来の位相変化を大きく受ける

ことを意味している．）しかし，この磁束分布を表す等高線

は概ね矢印の方向を向いており，APB の位置でかろうじて

僅かな揺らぎが認められる程度である．いずれにしても位相

再生像の様子は，いたるところに渦が観測された図 3（d）と

図 3　Ni50Mn25Al12.5Ga12.5 合金における APB と磁気微細構造．（a），（b）同一領域で観察された暗視野像とローレンツ顕微鏡像．

それぞれ APB の位置と磁壁の位置を示す．暗視野像は（a）の挿入図に示す 111 反射を利用して結像．（c），（d）同じ試料の

別領域で観察されたローレンツ顕微鏡像と，磁束分布を表す位相再生像．（e）（c）と（d）の結果を重畳させたもの．矢印は

磁束線の方向を示す．文献 18,19）より転載．

図 4　Fe70Al30 合金におけ APB と磁気微細構造．（a）APB の位

置を示す明視野像，（b）同一領域で観察されたローレンツ顕微

鏡像，（c）同一領域で観察された位相再生像．（c）の矢印は磁

束線の方向を示す．文献 3）より転載．

【著作権者：公益社団法人 日本顕微鏡学会】
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程度の組成変化が起こり得ることは，上述した phase field 法

に基づく理論的研究 28），或いは Ni-Mn-In 系合金における組

成分析 30）の結果とも矛盾は無い．

3.2.2　APB における磁性

図 7（a）–7（e）に，試料加熱に伴うローレンツ顕微鏡像の

変化の様子を示す．観察した領域は図 4（a）と同じであり，

APB の位置は同図との比較によって確認できる．図 4（b）の
説明でも触れた通り，293 K で観察されるローレンツ顕微鏡

像には，APB の位置にごく僅かなコントラストの変調が認め

られる．定性的には，matrix とAPB で磁化が異なるため，ロー

レンツ力による電子の偏向の度合いが APB 部分で変化し，

このようなコントラストの変調が生じるものと理解される．

このコントラス変調は，まず加熱に伴い顕在化する．例えば

573 KではAPBをトレースする形ではっきりとしたコントラ

スト変調を確認できる：図 7（a）–7（c）．試料をさらに加熱す

ると，図 7（d），7（e）に示す通り，このコントラストは消失

して行く．しかし，ここで取り上げたローレンツ顕微鏡像を

見る限りは，matrix に比べて APB 領域で磁化が強くなって

いるのか，或いは弱くなっているのかを直ちに識別すること

ができない．そこで同一視野に対して電子線ホログラフィー

の実験を行い，matrix と APB の磁束分布を直接調べた．

電子線ホログラフィーの実験データを，図 7 の下段にまと

めている．ここでは電子線ホログラフィーで決定した磁束の

面内成分に関して，その方向と強さ（磁束密度）を，図 7（j）
に挿入したカラーホイールに従った色調で表している．例え

ば図 7（f）に示す 293 K のデータでは，試料は概ねカラーホ

イールの緑色が表す方向（紙面の下向き）に磁化されている．

言うまでもなく，この結果を位相変化の等高線，即ち図 4（c）
のような位相再生像の形式で表せば，磁束線に対応する等高

線はほぼ一様に下側を向くことになる．図 7 下段のデータ

強い輝点は Fe が占有するコラム（B2 型格子の Fe サイト），

弱い輝点は Fe と Al が混在するコラム（B2 型格子の Fe/Al

サイト）に相当する．図 5（a）には，matrix 1 と matrix 2 に

挟まれた APB を横切る形で X1–Y1 線が引かれている．この

X1–Y1 線に対して測定した強度プロファイルを図 5（b）に示

す．B2 型の規則構造を持つ matrix 1 と matrix 2 の領域では，

いずれも，Fe サイトと Fe/Al サイトが交互に並んでいる．そ

れに対して，APB の部分では原子配列の不規則化を反映し

て，上述した二種類のサイトの識別が難しくなっている．こ

の強度プロファイルから予想される APB 領域の幅は，その

端部を決定する曖昧さを考慮すると概ね 2 nm 程度である．

言うまでもなく，この観察では APB の面が入射電子線に対

してどれだけ平行かという不確かさを伴う．しかし Fe-Al 合

金に対して行われた phase field 法に基づく計算結果 28）や，

他の合金に対する実験結果 18,19,29）を考慮すると，Fe70Al30 合

金に生じた APB の幅の上限値として 2 nm 程度という値は妥

当と考えられる．

原子配列の評価に加えて，APB 位置での組成についても簡

易的な評価を行った．図 6（a）の TEM 像は，概ね電子線の入

射方向と平行な APB を示す．電子エネルギー損失分光法に

より，この APB を横切る X2–Y2 線に対して Fe-L2,3 端に相当

するピークの積分強度を求めた．図 6（b）の白丸はその実験

データを示す．測定した狭い領域では膜厚や非弾性散乱断面

積が一様であると仮定すれば，積分強度のプロットは，測定

箇所における Fe 濃度の相対的な変化を反映し得る．図 6（b）
のプロットでは統計精度が必ずしも十分でなく，matrix 領域

でもデータのばらつきがあるが，APB 部分で Fe 濃度が幾分

高まっている傾向がうかがえる．黒い実線はガウス関数を用

いたフィッティングの結果を表す．その強度変化を考慮する

限りは，APB の部分で Fe が 2％程度濃化していることが予

想される．この組成変化を定量的に議論するためには，今後，

より詳細な実験を行う必要がある．しかし APB 位置で 2％

図 5　Fe70Al30 合金の APB 領域で観察される原子配列の規則性

の乱れ．（a）［001］入射の条件で観察した HAADF-STEM 像．

（b）（a）の X1-Y1 線における像強度のプロファイル．文献 3,4）
より転載． 図 6　Fe70Al30 合金の APB 領域で観察される濃度変調の傾向．

（a）APB の位置を示す暗視野像．（b）（a）の X2-Y2 線における

内殻電子励起スペクトル（Fe-L2,3 エッジ）の強度分布．文献 3）
より転載．

【著作権者：公益社団法人 日本顕微鏡学会】
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度増強されているのか，詳しく調べてみたい．入射電子線と

ほぼ平行な APB を暗視野法で観察した結果を図 8（e）に添

えている．この APB を横切る X3–Y3 線に対して電子の位相

変化曲線を求めた結果を図 8（a）–8（c）に示す．図 4（c）や

図 7 下段のデータと同様に，図 8（a）–8（c）の位相データも

平均内部ポテンシャルの影響を除いたもの，つまり磁場由来

の位相変化を直接表す結果となっている．この場合，観測さ

れる位相変化 ϕ(x) と面内磁束密度 By(x) の関係を以下のよう

に表すことができる 3,12）：

2 

 

2

( ) ( )
y

e

x B x dxdz

h

φ

π

=− ∫∫   （2）

ここで x と y は入射線と垂直な平面内での座標（図 1 に添え

た x-y-z 座標系を参照），By は磁束の y 方向成分を表す．（2）

式は，実験に用いた試料の厚さがわかれば，図 8（a）–8（c）
に示す位相変化の傾きから磁束密度 By を算出できることを

意味する 5,12,13）．言うまでもなく，磁束密度の算出には試料厚

さをできる限り正確に決定する必要がある．本研究では電子

線ホログラフィーのデータ取得後に，電解研磨で作製した当

から，APB と matrix における磁束密度の違いとその温度依

存性を検証してみたい．まず 293 K では，matrix と APB い

ずれの領域でも磁化が強いため，図 7（f）のカラー表示では

両者を識別しにくい．ところが試料を加熱すると，まずは

matrix の磁化が弱まるため，その部分は次第に暗くなって行

く．それに対して APB 領域は，実効的なキュリー温度が

matrix 領域に比べて高いために，573 K，或いは 613 K といっ

た高温でも十分に認識できる磁束成分が残っている．敢えて

強調した言い方をすれば，高温域では APB はなおも強磁性

であるのに対し，相対的にキュリー温度が低い matrix 領域

は弱磁性，或いは大方常磁性に近い状態となっている．その

結果，電子が被る位相変化は APB と matrix で大きく違って

くる．ローレンツ顕微鏡像の磁気コントラスト変調が 573 K

付近で顕著になった理由も，このようにして理解することが

できる．より高温の 703 K では，既に APB 領域でも磁性が

消失しており，試料全域が磁束成分を示さない状態，即ち視

野全域が暗くなっている．

図 7 の結果から，Fe70Al30 合金では APB の領域で磁性が増

強される傾向があることがわかった．磁束密度としてどの程

図 7　種々の温度で観察した Fe70Al30 合金の磁気微細構造．（a）–（e）293K ～ 703 K の温度域で観察されたローレンツ顕微鏡像．

（f）–（j）293K ～ 703 K の温度域で観察された位相再生像をもとに，膜面内の磁束成分をカラー表示した結果．磁束の方向と相

対的な大きさについては（j）の color wheel を参照．赤い矢印は磁束線の方向を表す．FM，PM の記号はそれぞれ強磁性，常

磁性を表す．文献 3,4）より転載．

【著作権者：公益社団法人 日本顕微鏡学会】
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性の発現に寄与する第一近接の Fe-Fe 原子対（Fe 原子が最

短の原子間距離で隣接する状態）の割合が matrix に比べて

高まるためと考えられる 20～27）．APB 領域で Fe-Fe 原子対の

割合が高まる要因としては，前述の通り，（1）B2 型規則構

造を乱す原子配列の不規則化，（2）Fe 濃度が濃化する傾向，

の二つが考えられる．このうち後者については，簡便な電子

エネルギー損失分光法の実験からは高々 2％程度の変化，つ

まり matrix では Fe70Al30 であった組成が，APB では Fe72Al28

になるという具合である．Friák 等 20）は第一原理計算をもと

に，Fe-Al 合金の磁気モーメントと組成の関係を論じている．

その計算結果によると，試料全域で第一近接の Fe-Fe 原子対

が言わばパーコレーション的に連結・発達する組成域は，Fe

の濃度が 65％～ 70％の領域である．Fe 濃度が 70％を超え

る領域では，もはや磁気モーメントの変化は緩やかで，例え

ば合金組成が Fe68.75Al31.25 から Fe75Al25 に変わった際のモーメ

ントの増加率は 16％程度と見積もられる．これに対して，

本研究で求めた APB の磁束密度は matrix に比べて 60％も増

加している（室温での結果）．従って，実験結果を Fe の僅か

な濃化だけから説明することは難しく，この磁性の増強には

APB 領域で起こる原子配列の不規則化が大きな役割を果た

しているものと考えられる．緒言でも述べた通り，Fe-Al 合

該試料を集束イオンビームで裁断し，断面 TEM 観察を行っ

た．この直接的な方法により，図 8 に示す領域の試料厚さ

を 79 nm と決定した．改めて図 8（a）–8（c）の結果を見ると，

いずれの測定温度でも APB で位相曲線の傾きが急峻化して

おり，この部分では matrix に比べて磁束密度が高くなって

いることがうかがえる．matrix 1 領域の磁束密度を反映する

データとして，同領域の位相曲線をカーブフィットした結果

を点線で示している．ここでは観察した領域での厚さ変化が

十分に小さいことを考慮し，一次曲線でカーブフィッティン

グを行った．その傾きを解析することで，matrix の磁束密度

を図 8（d）の黒点のように決定した．例えば 293 Kでは 0.56 T

という結果で，その値はバルク試料の磁化測定から予測され

る数値（約 0.5 T）と概ね一致している 3）．一方，matrix 1 領

域のカーブフィッティングと，APB 領域の終端で観測される

位相とのズレ Δϕをもとに，狭い APB 領域の磁束密度を算出

したところ，293 K では 0.92 T という値となり，matrix に比

べて 1.6 倍ほど磁束密度が高くなっていることがわかった．

図 8（d）の白丸が示す通り，高温域でも APB の磁束密度が

相対的に高くなっていることがわかる．実効的なキュリー温

度が APB と matrix で大きく異なっている様子が自明である．

APB 領域で磁性が増強される原因は，現象論的には，磁

図 8　Fe70Al30 合金の磁束密度の温度依存性．（a）–（c）入射電子の位相変化を（e）の X3-Y3 線に対してプロットした結果．（d）
APB，並びに matrix 領域に対して求めた磁束密度．（e）APB の位置を示す明視野像．文献 3,4）より転載．

【著作権者：公益社団法人 日本顕微鏡学会】
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金における加工誘起の不規則相は，B2 型の規則相に比べて

大きな磁化を示すことが実験的にわかっており，上記の解釈

と矛盾しない．今後，熱的に発生した APB の部分で，どの

程度原子配列の不規則化が進んでいるかを，電子顕微鏡の先

端技術でさらに追求することが必要と考える．

4.　おわりに

本稿では，電子線ホログラフィーを用いて複雑な形態を示

す APB の磁性を調べた研究を紹介した．本文で述べた通り，

APB は規則的な原子配列を示す化合物の多くに存在する天

然の面状欠陥である．それをうまく使いこなせば材料特性の

改善や新しい機能の獲得につながる一方，スピン偏極率を損

ねるなどマイナスの効果も持ち合わせていた．このような材

料工学上の利点や問題点は，「構造欠陥である APB では磁性

が弱められる」という多くの合金が示す性質に由来している．

これに対して本研究では，「APB が磁性を増強する」という

従来とは全く逆の関係が Fe70Al30 合金で実現することを示し

た．有限の厚みを持った APB の領域で原子配列の規則度が

低下し，強磁性の発現に寄与する Fe-Fe の第一近接対の割合

がmatrixに比べて増加する事が重要な役割を果たすものと考

えられる．ここで紹介した一連の実験データは，APB の形態

と磁性を同時に観察できる電子顕微鏡ならではの研究成果で

ある．こういった知見は，例えばスピントロニクス分野で重

要なホイスラー合金など，bcc 格子を骨格とする Fe 基磁性

材料の設計に対して有用な情報を与えるものと期待される．
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