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研究成果の概要（和文）：Fe-B-Si-Nb合金のNbを希土類元素(RE)で置換することで，合金のガラス形成能が向上
することを確認した。希土類元素は化学的性質が類似しているが，ガラス形成能向上の効果は，Fe-RE系で
Fe23RE6相が安定相として存在するY, Dy, Tbなどでより大きいことが確認された。更にYで置換した場合は，同
時に飽和磁化も向上することを確認した。また，アモルファス形成の限界を超える高Fe濃度Fe-B-C合金にCuを微
量添加することでガラス形成能が向上し，高い飽和磁化と優れた軟磁気特性を示すアモルファス合金が実現でき
ることを確認した。

研究成果の概要（英文）：The glass-forming ability (GFA) of the Fe-B-Si-Nb metallic glass is enhanced
 by replacing Nb with rare earth elements (REs). Although the chemical properties of REs are 
similar, the greater enhancement of GFA has been obtained for Y, Dy and Tb, in which the Fe23RE6 
exists as a stable phase in the Fe-RE system. In addition, the saturation magnetization is also 
increased in the case of substitution with Y. On the other hand, the GFA is also enhanced by 
addition of a small amount of Cu to the high Fe-rich Fe-B-C alloy, which is beyond the limit of 
amorphous formation. As a result, the amorphous alloys with high saturation magnetization as well as
 good soft magnetic properties have been developed.

研究分野： 材料工学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　種々の携帯電子機器の普及により，それらに使用されるインダクタなどの磁性部品の小型化・高性能化・省電
力化が強く要求されている。これらの要求に対応するためには，高い飽和磁化(小型化のため)と低い磁心損失
(省電力化のため)を兼ね備えた材料が必要である。本研究では，代表的な低磁気損失材料であるFe基アモルファ
ス合金／金属ガラスのガラス形成能と飽和磁化を同時に向上させる手法を見出しており，各種電子機器の小型
化・省電力化に対応できる次世代高性能軟磁性材料の開発に繋がることが期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
近年は種々の携帯電子機器の普及が急速に進み，これらの小型化・高性能化・省電力化が強く

要求されている。電源の中で大きな体積を占めているインダクタを小型化するためには，磁心材
料の飽和磁化を向上させる必要がある。また電源を省電力化するには，磁心材料の磁気的な損失
を低減する必要がある。すなわち，携帯電子機器を更に進化させるためには，低磁気損失・高飽
和磁化を兼ね備えた高性能軟磁性材料の開発が不可欠である。しかし，低磁気損失などの軟磁気
特性と飽和磁化はトレードオフの関係にあり，この様な材料の開発は困難である。 

最近，Fe 基金属ガラスのガラス形成能が Y の添加により向上することが報告されている①，②。
また，正の混合熱を持つ Nb と Y の同時添加によるナノスケールの相分離(ナノ相分離)が，熱分
析の結果から示唆されている②。これらの先行研究では，mm オーダーのバルク材の作製を念頭
に高いガラス形成能の実現を主目的としており，結果として Fe 濃度が低くて飽和磁化は著しく
低い。本研究代表者は，これらの先行研究の結果から，高い Fe, Co 濃度を有するアモルファス
合金に相分離傾向の強い Nb と Y を同時添加することにより，高い飽和磁化と良好な軟磁気特
性，そして必要十分なガラス形成能を同時に実現できるのではないかと考え，研究を開始した。
その結果，(Fe, Co)基アモルファス合金の飽和磁化とガラス形成能の両方が向上し，さらに軟磁
気特性も向上することを明らかにした③，④。この手法を発展させることで，Fe 基金属ガラスの最
大の欠点である飽和磁化の低さを解消でき，低磁気損失・高飽和磁化を兼ね備えた新しい高性能
磁性材料の実現，およびそれによる各種電子機器の小型化・省電力化が期待される。 

２．研究の目的 
本研究では，低磁気損失材料である Fe 基アモルファス／金属ガラスのガラス形成能と飽和磁

化を向上させ，各種電子機器の小型化・省電力化に対応できる，次世代高性能軟磁性材料を開発
することを目的とした。 

３．研究の方法 
Fe 基アモルファス／金属ガラスに相分離傾向の強い正の混合熱を有する元素を添加すること

でナノ相分離を誘発させ，ガラス形成能と，飽和磁化を始めとする磁気特性を向上させる。 
(1) Nb と希土類元素の同時添加効果の検討 

Nb は Fe 基金属ガラスのガラス形成能を向上させるのに有効な元素である。Nb との間で正の
混合熱を有する希土類元素を同時に添加し，ガラス形成能や磁気特性への影響について検討す
る。 
(2) Cu の添加効果の検討 

Cu は α-Fe 相と相分離する傾向を有する。高 Fe 濃度 Fe 基アモルファス合金に Cu を添加する
ことにより，高い飽和磁化を維持したまま，ガラス形成能の向上を試みる。 

４．研究成果 
(1) Nb と希土類元素の同時添加効果の検討 
①希土類元素の選定 

Fe-Co-B-Si-Nb 合金の Nb を，Nb との間で正の混合熱を有する Y で部分置換することにより，
ガラス形成能と飽和磁化が向上するが③，④，そのメカニズムは未解明である。そこで，Y と類似
した元素で Fe-Co-B-Si-Nb 合金の Nb を置換し，ガラス形成能や飽和磁化への影響を詳細に調べ
た。置換元素の候補としては，Y と化学的な性質が類似している希土類元素(RE)を選択した。元
素選択に先立ち，Fe-RE 系の平衡状態図を検討した結果，希土類元素は次の 4 種類に大別できる
ことが分った。 

(A) Fe リッチ側に共晶点があり，かつ Fe23RE6 相(Mn23Th6 型)が安定相として存在する(Y, Dy, 
Ho, Er, Tm, Lu)。 

(B) Fe リッチ側に共晶点は無いが，Fe23RE6相が安定相として存在する(Gd, Tb)。 
(C) Fe リッチ側に共晶点が無く，Fe23RE6相も存在しない(La, Ce, Pr, Nd, Pm, Sm)。 
(D) 合金化が困難なもの(Eu, Yb)。 

一般に，共晶合金系はガラス形成に有利である。また Fe 基金属ガラスの結晶化の際には準安定
相である Fe23B6相(Cr23C6型)が析出することが多く，ガラス形成能との関連が議論されている⑤。
そこで，上記(A)～(C)のグループに属する元素による置換の効果を比較し，ガラス形成能向上の
メカニズムについて検討した。グループ(A)は Y と Dy，(B)は Tb，(C)は Nd と Sm を選択した。
過去の(Fe, Co)-B-Si-(Nb, Y)合金の結果を参考に，基本組成として Fe79B17Si1Nb3–xREx (x = 0, 2)を選
択した。 

尚，上記グループ(D)の元素として Yb による置換を試みたが，合金化が困難であり，液体急冷
法で作製した試料に Yb がほとんど含まれていないことが確認されたため，その後の検討からは
除外した。 

②ガラス形成能 
図 1 に，単ロール液体急冷法で作製された，厚さ約 20 μm の Fe79B17Si1Nb1RE2合金試料の自由

面の X 線回折(XRD)図形を示す。全ての合金で，ロール面側(急冷時に冷却ロールに触れていた
面で，冷却速度が大きい)はアモルファス単相であった。それに対し，無置換(RE = Nb)合金の自



由面において 2θ = 65°付近に α-Fe 相の(200)回折ピークが見られ，アモルファス相と α-Fe 相の混
相になっていることが分る。Nb を RE で置換することにより，回折ピークの強度が小さくなる，
または無くなっていることが確認された。特に Y, Dy, Tb で置換することで，回折ピークの強度
が大幅に減少した。このことから，Nb を RE で置換することでガラス形成能が向上したことが
分る。 

Fe79B17Si1Nb1RE2 合金の示差走査熱分析(DSC)曲線を図 2 に示す。Nb を RE で置換することに
より，結晶化開始温度(Tx)が上昇し，ガラス遷移を示すようになる。ガラス形成能の目安となる
過冷却液体領域の広さ(ΔTx = Tx –Tg, Tgはガラス遷移温度)は，RE = Nd, Sm では約 18 K であるが，
RE = Y, Dy, Tb では 26 ~ 30 K まで増加する。従って，X 線回折の結果(図 1)と合わせて考えると，
Nd, Sm よりも Y, Dy, Tb の方がガラス形成能向上の効果が明らかに大きいと言える。 

Fe79B17Si1Nb1RE2合金の 300 s 熱処理後の XRD 図形を図 3 に示す。無置換合金，または Nd, Sm
で置換した合金は α-Fe 相と t-Fe3B 相(正方晶)の析出が確認された。一方, Y, Dy, Tb で置換した合
金では，α-Fe 相と Fe23B6相の析出が確認された。さらに，これらの回折ピークの強度は弱く，ブ
ロードであるため，結晶相の析出量は少なく，かつ粒径も微細化していると考えられる。 

   
図 1 Fe79B17Si1Nb1RE2合金の 図 2 Fe79B17Si1Nb1RE2合金の 図 3 Fe79B17Si1Nb1RE2合金の 
 自由面の X 線回折図形  示差走査熱分析(DSC)  熱処理後の X 線回折図形 
 (未熱処理)  曲線 

Y, Dy, Tb で置換した合金で析出した Fe23B6相は，Fe 基金属ガラスの結晶化時によく見られる

結晶相である⑤。前述の通り，Fe-RE 系において，Fe-Y, Fe-Dy, Fe-Tb 系では Fe23RE6 相が平衡相

として存在するが，Fe-Nd, Fe-Sm 系では存在しない。Fe23B6相と Fe23RE6相は，化学量論組成だ

けでなく，属する空間群(𝐹𝑚3𝑚)と Pearson 記号(cF116)も同一であり，格子定数も 1 nm を超える

ほど大きい(Fe23Y6相: 1.195 nm，Fe23B6相: 1.059 nm)。更に，両者とも頂点を共有した大小 2 種類

の八面体のネットワーク構造となっている⑥。 
無置換合金，または Nd, Sm で置換した合金で析出した t-Fe3B 相は，一般的な Fe 基アモルフ

ァス合金の結晶化でよく見られる結晶相である。t-Fe3B 相は Fe 原子が構成する三角プリズムが

整列した構造であるため，Fe 基アモルファス合金の局所構造は歪んだ三角プリズムが結合した

ネットワーク構造であると考えられる。一方，金属ガラスは Fe23B6 相に類似した準結晶-like な

局所構造が発達していると考えられ，それが大きなガラス形成能と関係していると考えられる⑤。

そのため，本合金では，Fe23B6 相と類似した構造を持つ Fe23RE6 相を形成する RE を添加するこ

とで，熱処理前のガラス相の局所構造が変化し，ガラス形成能が向

上したと考えられる。従って，Nb との間で正の混合熱を有し，かつ

Fe23RE6 相を形成する RE 元素による Nb の置換は，合金のガラス形

成能を向上させる上で有効な手法であることが確認された。 

③磁気特性 
Fe79B17Si1Nb1RE2 合金の未熱処理試料の室温における質量飽和磁

化(σs)の値を表 1 に示す。飽和磁化の値は，Nb を Y, Nd, Sm で置換し

た合金では増加し，Tb, Dy で置換した合金では減少した。Nd と Sm
は Fe と強磁性的に結合し，Tb と Dy は Fe と反強磁性的に結合する

元素である⑦～⑩。そのため，飽和磁化は Nd または Sm を添加すると

表 1 Fe79B17Si1Nb1RE2

合金の質量飽和磁化 
(未熱処理試料) 

RE σs (A m2/kg) 
Nb 146 
Y 155 

Nd 158 
Sm 158 
Tb 138 
Dy 139  



特に増加し，Tb または Dy を添加すると減少したと考えられる。一方，Y は原子磁気モーメント

を持っていないにも関わらず，合金の飽和磁化を向上させる効果を有していた。本研究では残念

ながら，Y による飽和磁化向上のメカニズムを解明することはできなかったが，Y はガラス形成

能と飽和磁化の向上をもたらす，極めて有効な元素であることが確認された。 

(2) Cu の添加効果の検討 
Fe79B17Si1Nb1RE2 合金の検討により，Y を用いることでガラス形成能と飽和磁化の向上が達成

できることが明らかとなった。しかし，市販の Fe 基アモルファス合金の飽和磁化を大きく超え

るような合金の開発は容易ではなく，より高 Fe 濃度の合金の開発が望まれる。 
最近，アモルファス単相が得られないような高 Fe 濃度 Fe 基アモルファス合金に Cu を少量添

加することにより，ガラス形成能が向上し，アモルファス単相化が可能であることが報告されて

いる⑪，⑫。そこで，Fe 濃度の高い Fe-B-C 合金に Cu を添加し，ガラス形成能の向上が可能かど

うかについて検討を行った。合金の基本組成としては，過去の Fe-B-C 合金の検討の結果を参考

に選定した⑬。 

① ガラス形成能 
図 4 に，板厚 25 ~ 30 μm の Fe83–xB11C6Cux (x = 0, 0.1, 0.2, 0.3, 0.5)合金の(a)自由面と(b)ロール面

の XRD 図形を示す。x = 0 においては，ロール面側はアモルファス単相であるが，自由面側はア

モルファス相と結晶相の混相であることが分かる。x = 0.1 においては，自由面とロール面の両面

に結晶相の回折ピークが見られたが，強度が低く，かつブロードであるため，析出している結晶

相の体積分率は低く，かつ nm オーダーまで微細化していると考えられる。x = 0.2, 0.3 において

は，自由面とロール面の両面ともなだらかなハローパターンのみを示し，アモルファス単相とな

っていると考えられる。しかし，x = 0.5 においては，自由面とロール面の両面に結晶相の回折ピ

ークが明瞭に観測され，明らかに結晶化しているものと考えられる。これらの結果により，Cu を

0.2 ~ 0.3 at%程度添加することによりガラス形成能が向上し，アモルファス単相合金が得られる

ことが分かった。 

 
図 4 Fe83–xB11C6Cux合金の X 線回折図形(板厚 25 ~ 30 μm，未熱処理) 

(a) 自由面，(b) ロール面 

 
図 5 Fe83–xB11C6Cux合金の自由面の X 線回折図形の板厚依存性(未熱処理) 

(a) x = 0.2, (b) x = 0.3 



Cu を微量添加した合金のガラス形成能を評価するため，合金作製時の冷却ロールの回転数を

低下させて意図的に厚い試料を作製し，その構造を評価した。図 5 に，Fe83–xB11C6Cux (x = 0.2, 0.3)
合金の自由面の XRD 図形の板厚による変化を示す。図 5(b)の x = 0.3 においては厚さ 30 μm まで

しかアモルファス単相薄帯は得られていないが，図 5(a)の x = 0.2 においては厚さ 43 μm のアモ

ルファス単相薄帯が作製できていることが分かる。 
Cu は液相では Fe に固溶するが，固相では α-Fe 相には固溶できず，またアモルファス相中で

は相分離してナノサイズのクラスターを形成する傾向を有することが知られている。また，アモ

ルファス相中の Cu クラスターは，α-Fe(Si)相の不均質核生成サイトになる。これらの性質のた

め，Fe 基アモルファス合金に 1 at%程度 Cu を添加すると，熱処理により Cu クラスターが形成

され，不均質核生成によりナノ結晶化することが知られている。添加量が微量の場合，急冷時に

α-Fe 相が析出するためには Cu 原子の拡散による相分離が必要なため，結果として α-Fe 相の析

出が抑制されると考えられる。しかし，Cu の添加量が 0.5 at%まで増加すると急冷時に Cu のク

ラスターが容易に生成してしまい，それにより α-Fe 相の析出が促進されてしまうと考えられる。 

②磁気特性 
図 6 に，Fe83–xB11C6Cux 合金(板厚 25 ~ 30 μm，未熱処理)の(a)質量飽和磁化(σs)と(b)保磁力(Hc)

の Cu 濃度(x)依存性を示す。高い Fe 濃度を反映し，Cu 無添加合金の飽和磁化は 174 A m2/kg に

達する。密度は 7.48×103 kg/m3程度であるので⑭，体積磁化は約 1.64 T である。x = 0.1 ~ 0.2 では

磁化は 179 A m2/kg (1.68 T)まで増加し，x = 0.3 以上では磁化は減少に転じる。また，x ≤ 0.1 では

保磁力は 10 A/m 程度のやや大きな値を示す。これは，これらの合金のガラス形成能が低く，ア

モルファス相と結晶相の混相となっているためであると考えられる。アモルファス単相化する x 
= 0.2, 0.3 おいては，6 ~ 7 A/m の低い保磁力が得られている。また結晶相が多量に析出している

x = 0.5 では，保磁力は 30 A/m まで急増している。 

 

図 6 Fe83–xB11C6Cux合金(板厚 25 ~ 30 μm，未熱処理)の 
(a)質量飽和磁化(σs)と(b)保磁力(Hc)の Cu 濃度(x)依存性 

以上の結果により，高 Fe 濃度 Fe-B-C 合金に 0.2 at%程度 Cu を置換することによりガラス形
成能を向上させることが可能であり，高い飽和磁化，良好な軟磁気特性および優れた生産性を兼
ね備えた材料を開発することが可能であることが確認された。 
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