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§１．研究実施体制  

 

(1) 「宝野」グループ 

① 研究代表者：宝野 和博 （物質・材料研究機構磁性材料ユニット、フェロー） 

② 研究題目：微細構造解析及びモデル実験による保磁力発現機構の解明 

・  微細構造と保磁力 

・ マイクロマグネティクス計算による磁化反転シミュレーション 

 

(2) 「佐久間」グループ 

① 主たる共同研究者：佐久間 昭正 （東北大学大学院工学研究科、教授） 

② 研究項目：電子状態の第一原理計算による界面磁性の研究 

・ 第一原理による粒界相の電子状態計算 

 

(3) 「嶋」グループ 

① 主たる共同研究者：嶋 敏之 （東北学院大学工学部、教授・工学総合研究所ナノ材料工学

研究部門長） 

② 研究題目：薄膜による保磁力メカニズム解明とナノコンポジットのモデル実験 

H24年度 

実績報告 
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§２．研究実施内容 

(文中に番号がある場合は（３－１）に対応する) 

 

1. さまざまな Nd-Fe-B系磁石の微細構造解析 

(1) 研究のねらい、概要 

 Nd-Fe-B 磁石の微細構造についてマルチスケール解析を実施し、保磁力と微細構造の因果関

係を検討し、保磁力メカニズムを解明する。また、有限要素法をベースとしたマイクロマグネティク

ス計算による磁化反転シミュレーションから、組織の保磁力への依存性を検討し、実験結果と統括

し、Nd-Fe-B磁石で Dyを使わずに0Hc>3 T保磁力を達成する。 

(2) 研究進捗状況、研究成果 

 焼結磁石では、結晶粒が 1 μm程度にまで微細化されると、初磁化過程において 2段の磁化過

程を示すようになることが報告されている。こうした 2 段の磁化過程の主な原因は、磁壁の移動が

結晶粒界によりピニングされることが示唆されているが、実験的にそれを証明した例はない。そこ

で、商用磁石、および2段の磁化挙動を示す微細粒磁石についてSEM、およびローレンツTEM

による観察を行い、初磁化過程における磁化挙動と結晶粒径の関連について調査した。解析の

結果、図１(a)に示すように、商用磁石の SEM 像では、観察領域内に、metallic-Nd、Nd2O3、

fcc-NdOx相、および Nd-rich 結晶粒界相が確認され、枠内の領域から得たローレンツ顕微鏡像

の磁場を印加しない状態(図１(b))では、

ストライプ状の磁区構造が観察された。

これに磁場を印加すると、図１(c) に示

す通り磁壁が移動し、矢印に示す磁

壁が結晶粒界によってピニングされる

ことが確認された。一方で、微細粒磁

石では、磁壁のピニングサイトとなる結

晶粒界が増加するだけでなく、磁場の

印加によって磁化反転が起こりにくい

単磁区粒子が混在していることが確認

され、これが、初磁化曲線において 2

段の磁化挙動の原因であることを明ら

かにした。 

 また、液体急冷箔帯をホットプレス、

熱間加工した試料については、企業と

連携して試料作製、SEM、TEM、

3DAP によるマルチスケール解析を実

施し、組織と磁気特性の関係について

解析を行った。異なる温度で熱間加工

 

図 1 商用磁石のインレンズ SEM像 (a)、及び対応する領域から

得られたローレンツ顕微鏡像(b): 磁場印加なし(c): 磁場印加後 
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された試料の初磁化及び減磁曲線を図２(a)に示す。温度の低下に従い、初磁化では 2段の磁化

過程が顕著になると共に、保磁力の増加（1.46Tから1.91T）が認められた。また、保磁力とその温

度依存性を、試料の粒径（長手方向）でプロットする(図２(b))と明らかな相関が確認されるとともに、

ローレンツ像(図２(c),(d))から、粒径が小さい 750℃の場合には、単磁区として存在する結晶粒が

多数存在するのに対して、粒が大きく成長した 900℃の試料では、結晶粒が多磁区化し、これに

磁場を印加すると粒内の磁壁は容易に移動することから、保磁力が減少したものと理解できる。 

 以上の焼結磁石、熱間加工磁石の組織解析結果より、保磁力発現への粒界相の役割、粒径依

存性について、より具体的な理解が進み、保磁力のさらなる向上に向けた材料設計の指針を得る

ことができた。 

 

2. モデル実験 

(1) 研究のねらい・概要 

 高い保磁力を得るための理想構造を実験的に確立するための薄膜モデル実験として、単磁区

粒子径焼結磁石を模した多結晶配向膜を超高真空スパッタ装置により作製し、それらの粒間結合

を希土類元素および非磁性元素等の添加元素を拡散させることにより、粒間結合による保磁力変

化の実験を行う。また、高保磁力化した Nd2Fe14B薄膜に高い磁化を持つ FeCo相を交換結合さ

せた Nd2Fe14B/FeCoナノコンポジット磁石の原理検証に拡張する。 

 

 

 
 

図２ (a)異なる温度で処理された熱間加工磁石の初磁化・減磁曲線 3DAP解析結果、(b)保磁力とその温度依存性

の粒径依存性、(d)750℃、(e)900℃で熱間加工された試料のローレンツ像 
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(2) 研究進捗状況、研究成果 

 非磁性層の拡散効果を詳細に調べるために

Nd-Cu層を付与したNd-Fe-B/Nd-Cu薄膜について

詳細に磁気特性の変化を調べた。図３に Nd-Cu 層

の組成による Nd-Fe-B/Nd-Cu 薄膜の保磁力 Hcの

変化を示す。Nd-Fe-B層厚は100 nm、Nd-Cu層厚

は(a) tNd-Cu = 1 nm、(b) 10nm、(c) 20 nm とした。

基板温度およびアニール温度は各々500°C、575°C

で行った。Nd-Cu層厚が 1 nmの場合には、Cu層ま

たは Cu を多く含む組成において高い保磁力が得ら

れたが、Nd-Cu層の層厚が 10 nmおよび 20 nmに

おいては、Nd を多く含む組成領域において高い保

磁力が得られることが確認された。これより Nd-Cu 層

厚や組成の変化により拡散のメカニズムが異なること

が推測される。次に Nd-Cu 層厚による Nd-Fe-B/ 

Nd-Cu 薄膜の保磁力 Hc の変化を図４に示す。

Nd-Cu層の組成はNd70Cu30 (at.%)と共晶点近傍の

組成を選択した。Nd-Cu相の膜厚は 1~25 nm と変

化させた。これよりNd-Cu層厚が 1 nmから 3 nmへ

増加した場合に保磁力の増加が確認された。しかし

ながら、膜厚が 10 nm以上においては保磁力の大き

な変化は見られなかった。以上の結果より、Nd-Cu

層の膜厚が 1 nm と非常に薄い場合には、Nd-Fe-B

層内の余剰なNd量がCuと共晶反応するためにCu

量の多い組成において保磁力が増大する。一方、十

分なNd-Cu層の膜厚（3 nm以上）になると液相を形

成しやすいNd-Cu共晶組成においてNd-Fe-B層の

保磁力が増加したものと考えられる。今後も、引き続

き単磁区粒子径焼結磁石を模した多結晶配向膜を超高真空スパッタ装置により作製し、それらの

粒間結合を希土類元素および非磁性元素等の添加元素を拡散させることにより、粒間結合による

保磁力変化の実験を行う。また、高保磁力化したNd2Fe14B薄膜に高い磁化を持つFeCo相を交

換結合させた Nd2Fe14B/FeCoナノコンポジット磁石の原理検証に拡張する。 

 

3. マイクロマグネティクス計算 

(1) 研究のねらい 

 実験的に決定された結晶配向、結晶粒、粒界組成などをマイクロマグネティクス計算のパラメー

 

図３ Nd-Cu層の組成を変化させて作製し

た Nd-Fe-B/Nd-Cu薄膜の保磁力の変化 。

(a) tNd-Cu = 1 nm, (b) 10 nm, (c) 20 nm 

 

図４ Nd-Cu層厚による Nd-Fe-B/Nd-Cu薄

膜の保磁力の変化。 
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タとして、磁化反転挙動の計算機実験をおこない、微細構造の保磁力に及ぼす影響について検

討する。また、実験的にどのような微細構造を実現するのが良いかという方針を得るために、さまざ

まな微細組織をモデルとして構築し、その磁化過程のマイクロマグネティクスでシミュレートし、高

い保磁力、高い(BH)maxを実現できる微細構造を薄膜実験で実証する。 

(2) 研究進捗状況、研究成果 

 これまでの３次元アトムプローブ解析及び薄膜モデル実験により、Nd2Fe14B 結晶粒界を覆う数 

nm 程度の Nd リッチ粒界層が軟磁性相であることが明らかになった。ここで、粒界相が軟磁性相

となることで、結晶粒間の交換結合が変化すると考えられるので、結晶粒間交換結合の影響につ

いてマイクロマグネティクス計算による検討を行った。計算では粒子間の交換結合定数を、粒子内

の 0~99%（粒界幅：5nm）、100%（粒界相無し）として、c 軸に配向した焼結磁石を想定した多結

晶モデルを作成し、モデル中に分布させたメッシュ各点の LLG 方程式を有限要素法によって解

いた。 

 計算の結果、交換結合の増加に伴い、保磁力は減少傾向を示した。また、結晶相の無い 100%

結合したモデルでは、初磁化

曲線の傾きも大きく増加するこ

とが確認された。図５は交換結

合が粒内の 0%、50%、100%

（粒界相無し）の場合の減磁過

程（第 2象限、M~Ms/2）で、外

部磁場と同方向の磁区のみを

示したものである。交換結合が

無い場合には、多くの磁壁が

結晶粒界上に存在しているが、交

換結合の増加に伴い、粒界には

依存せずに磁化反転が進行する

ことが明らかになった。 

 一方、粒界相の磁気特性と厚さ

を変えたモデルを作成し、保磁力

を求めたところ、図６に示すように、

厚さが 5 nm以上の場合には、粒

界相が軟磁性になると厚さの増加

と共に保磁力が減少するのに対し

て、5 nm 未満の場合には、粒界

相が軟磁性相であっても、同等の

保磁力が得られた。実際に最適

化された磁石の粒界相の厚さは 5 

 
 

図５ 交換結合が粒内の(a)0%、(b)50%、(c)100%の磁区構造 

（第 2 象限、M~Ms/2） 

軟磁性相

非磁性相

50nmtGB100nm

 
 

図６ 粒界相厚さの変化による保磁力の変化 
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nm 未満であることが多く、そのために、粒界相が軟磁性であっても保磁力が発現していると考え

られる。さらなる保磁力向上を目指すには、ピニング効果を有する粒界相を高密度に分布させる。

すなわち、Nd2Fe14B 結晶粒径を微細化しつつ、粒界相の組成、幅を最適化することが重要であ

ることが明らかになった。 

 

4. 電子状態の第一原理計算による界面磁性の研究 

(1) 研究のねらい 

 実験的に決定されたNd-Fe-B磁石の粒界相の磁気特性を、バルク状態と粒界状態について第

一原理計算に基づく電子状態から評価し、Nd-Fe-B結晶粒の粒界近傍の磁気特性（主に磁気異

方性）に与える影響を調べる。 

 

(2) 研究進捗状況、研究成果 

 第一原理による Nd-Fe-B 結晶粒表面の結晶場の計算：これまで佐久間グループは、Nd-Fe-B

の結晶場パラメータ A2
0の第一原理計算から、Nd-Fe-Bの(001)表面に露出した Nd原子の異方

性定数Kuは負になることを見出し、さらにマイクロマグネティクスシミュレーションからこの表面一原

子層の負のKuが結晶粒の保磁力を半減させることを示してきた。そこでH24年度は次のステップ

として、真空表面以外にNd-Fe-B結晶粒のKu∝A2
0を負にする因子がどのようなものかを第一原

理による電子状態計算から調べた。一般に、焼結磁石のNd-Fe-B結晶粒はNdリッチ相と呼ばれ

る相に囲まれており、焼結の過程で粒界相との格子定数や熱膨張率の違いなどのさまざまな要因

により、結晶粒の表面近傍ではバルクでは起こり得ないような大きな格子歪や原子配置の乱れな

どが生じることが予想される。そこで今回は、(1)a 軸の圧縮、(2)Nd イオン位置の変位、そして

(3)(001)表面での酸素など異種原子との結合、が A2
0にどのような影響を与えるかを評価した。 

図７に a 軸の圧縮率に対する結晶場パラメータ A2
0の変化を示す。a0は平衡状態での a 軸長

であり、図中の(f),(g)はそれぞれ fサイト、gサイト位置の Nd イオンを意味する。a/ a0=1において

両サイトのNdイオンのA2
0は正の値を示し、A2

0～200～400 (K/a0
2)は先行研究や実験結果から

見積もられた値と定量的にほぼ一致している。a 軸が圧縮するとともに A2
0は単調に減少し、a/ a0
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図７ a 軸長の圧縮による結晶場パラメータ A2

0
の変化 

   a0は平衡状態でのa軸長であり、図中の(f),(g)はそれぞれ fサイト、gサイト位置のNdイオンを意味する。 
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～0.9即ち 10%程度の a軸長の圧縮で A2
0は負に転じることがわかる。a/ a0～0.85では(001)表

面第一層の Nd イオンの A2
0と同程度の負の値となる。a 軸長の圧縮で A2

0が減少する理由は、

圧縮によりNdイオンの 5d軌道が同じ c面内にある Bの価電子軌道との混成が強くなり、4f電子

を取り囲む電子雲がｃ面内に広がったためと解釈される。ここで、A2
0 の符号が変化する a/ a0～

0.9近傍での（a/ a0=1からの）電子系のエネルギー変化は、単位胞あたり＋10 eV程度と著しく大

きい値である。この値が示す通り、10%という歪はバルクで起こり得るものではない。しかしながら、

Hrkac等（H. Hrkac, et al. Appl. Phys. Lett. 97, 232511 (2010)）による分子動力学計算の結

果から、Nd-Fe-B 結晶粒の界面近傍では数％の原子変位が起こり得ると考えられるので、図７の

圧縮率は界面近傍に限って言えば現実的な範囲と考えてよいであろう。 

図８は fサイトのNdイオンを変位させたときの A2
0の変化を示したものである。変位の方向は図

の矢印の方向（正方格子の中心方向）であり、横軸の変位量 d は平衡状態での中心から距離

dB-Ndで規格化して示してある。d/dB-Ndの減少、即ち(f)サイトの Nd イオンが中心に近付くとともに、

そのサイトのA2
0は減少し 0.2付近で負に転じるのが分かる。この変化も a軸の圧縮の場合と同様、

d/dB-Ndの減少によってNdイオンの価電子軌道がBの価電子軌道と強く混成するためと考えてよ

い。d/dB-Nd～0.2 における電子系のエネルギー上昇は約１eV であり、図７の格子全体の圧縮より

はるかに起こりやすい変化であることがわかる。 

図９は、Nd-Fe-B の(001)真空表面に酸素（O）原子を近づけた場合の A2
0の変化を示したもの

である。(001)表面上の接近させる位置は図の(A)、(B)、(C)の３通りとした。いずれの場合も、O 原

子が(001)表面から十分上方にある場合は、以前行った(001)真空表面における A2
0とほぼ同じ負

の値（～-200 (K/a0
2)）を示すことが確認される。(A)は fサイトのNdイオンから僅かにコーナーより

に離れた点に向かって接近させた場合であり、(001)表面から 2.5Å程度まで接近すると、f サイト

の Nd イオンの A2
0は正に転じ、１Å以下で再び負になることを示している。(B)はｆサイトの Nd イ

オンの直上に接近させた場合の結果である。Ndイオンの価電子軌道が上方に来るO側に引きつ

けられるため、O が 2.5Å程度まで接近すると A2
0は大きくに正に転じることがわかる。（C）は格子

のコーナーである(000)点に接近させた場合のｇサイトのNdイオンの A2
0の変化である。この場合
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図８ Nd イオン（fサイト）の変位による結晶場パラメータ A2

0
の変化 

     変位の方向は図の矢印の方向であり、変位量ｄは平衡状態での平衡状態での中心から距離 dB-Ndで規

格化してある。 
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のA2
0の変化は緩やかであり、殆ど負の値を維持したまま、(001)表面から１Å程度まで接近すると、

（A）の場合と同様に負側に大きく増大する。(A)と(C)の場合はともにO原子が(001)面上まで近づ

くことができるため、距離が１Å以下ではNdイオンの価電子軌道をｃ面内に広げさせることで、A2
0

を大きく負に変化させることができる。電子系のエネルギー変化をみると、（A）と（C）の場合は

(001)表面から約１Åのところで最少値を取っているので、O の安定位置においても（C）の場合は

A2
0が負のままであることがわかる。実際の焼結体においてには、Nd リッチ相が Nd-Fe-B結晶粒

に食い込むことも考えられるので、１Å以下での（A）や（C）のケースは現実の系においてもあり得

ると考えられる。 

 

 
図９ Nd-Fe-Bの(001)真空表面に酸素（O）原子を近づけた場合の A2

0
の変化 

    接近させる位置は図の(A)、(B)、(C)の３通りとした。 
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