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研究成果の概要（和文）：レアアース量を削減できる積層型ナノコンポジット膜磁石の創製を目指し、超高真空
蒸着(UHVD)法と高速成膜パルスレーザー蒸着(PLD)法の2種類の「高度な成膜技術」と、走査透過型電子顕微鏡
(STEM)やプリセッション電子回折(PED)などのナノスケールで構造・組成・磁区構造を解析できる「超顕微解析
技術」を駆使して、Mo中間層挿入による界面拡散抑制やシード微結晶導入による低温成膜での配向成長などにつ
いて調査し、交換結合に有利な配向界面制御を目指した。

研究成果の概要（英文）：For the purpose of creating nanocomposite film magnets that can reduce the 
amount of rare earth elements, this research was carried out using "advanced deposition 
technologies" (ultra-high vacuum deposition, UHVD and high-speed pulse laser deposition, PLD) and "
ultramicroscopic analysis techniques" (such as scanning transmission electron microscopy, STEM and 
precession electron diffraction, PED). In order to obtain a method of controlling orientated 
interface that is advantageous for exchange coupling, we investigated the suppression of interface 
diffusion by inserting Mo intermediate layers, the orientated grain growth in low-temperature 
deposition by introducing seed microcrystals, and so on.

研究分野： 金属物性学、電子顕微鏡
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成長

  １版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
環境計測用ナノドローン等に搭載する小型モータ用磁石の需要が急増しており、レアアースをできるだけ使わな
い小型高性能磁石が求められている。ナノコンポジット磁石はハード磁性単相を超える磁気特性が期待され、コ
ンポジット化によりレアアース使用量も削減できる。配向界面制御は高特性化の鍵を握る上に、本研究で得られ
た原子レベルの構造情報は保磁力発現についての基礎的知見も含んでおり、バルク磁石の組織制御においても重
要な成果である。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 環境計測用ナノドローン等に搭載する小型モータ用磁石の需要が急増しており、レアアース
(RE)をできるだけ使わない小型高性能磁石が求められている。微小体積で必要なトルクを稼ぐ
には、高い保磁力 Hc と最大エネルギー積(BH)max を併せもつ小型磁石が必要になる。高 Hc のハ
ード磁性相(Nd2Fe14B 等)と高残留磁化 Brのソフト磁性相(α-Fe 等)をナノスケールで積層したナ
ノコンポジット薄膜磁石は、ハード磁性単相を超える(BH)max が期待され[1]、コンポジット化に
より RE 使用量も削減できる。 
 ナノコンポジット磁石ではソフト磁性相が単独で磁化反転する臨界径(~10 nm)などを考慮して各層厚を
制御することが重要になる。また小型磁石でも実用化のためには、sub-mmレベルの厚膜化が不可欠である。
分担者の中野ら[2]は高速成膜パルスレーザー蒸着(PLD)法を開発し、各層厚を10 nmほどに制御しながら
1000 層以上を堆積させた積層型ナノコンポジット厚膜磁石の創製に成功しているが、(BH)max の増大は達
成できていない。ただし、種々の成膜法による薄膜磁石研究においても、実際に (BH)max の増大が確認さ
れたとの報告はまだ数例しかない。これはナノ組織におけるハード磁性相の異方化(配向成長)の困難さに
よると言われている[3]。 
 最近、第一原理計算によりNd2Fe14B/α-Fe界面での交換結合定数の符号が方位関係により逆転することが
指摘され[4]、実験的にもNd2Fe14B(001) //α-Fe(100)では平行↑↑，Nd2Fe14B (100)//α-Fe(110)では反平行↑↓の交換
結合が安定になることが確かめられつつある[5]。すなわち、理想的な交換結合となる Nd2Fe14B(001)//α-
Fe(100)界面だけで構成されたナノコンポジット積層膜を創製することが、Nd2Fe14B 単相を超える(BH)max

を達成するために重要になる。分担者の小池ら[6]は、超高真空スパッタ(UHVD)法によりMo堆積Al2O3基
板に加熱しながら成膜することで、(001)配向したNd2Fe14B薄膜を得ている。しかし、加熱しながらの成膜
では界面拡散が生じ、交換結合が有効に働く平坦な界面が得られない。そこで小池ら[7]は、薄い Mo 中間
層を挿入して改善を試み、成果を出しつつある。以上のように、高性能ナノコンポジット膜磁石の創製に
は、界面拡散を抑制しつつ配向結晶化できる新たなアイデアが必要になる。 
 
２．研究の目的 
 RE量を削減できる積層型ナノコンポジット膜磁石の創製を目指し、2種類の「高度な成膜技術」とナノ
スケールで構造・組成・磁区構造を解析できる「超顕微解析技術」を駆使して、物理的根拠のあ
る交換結合に有利な配向界面制御技術の確立を目指した。具体的には、界面拡散を抑制する Mo
中間層導入による Nd2Fe14B/α-Fe 積層膜の界面制御、Nd2Fe14B や Nd の微結晶粒(NFB-seeds or Nd-
seeds)を配向成長させたプリカーサ基板による Nd2Fe14B 薄膜の配向成長、基板加熱高速成膜によ
る Nd2Fe14B厚膜の配向成長、さらに SmFe12薄膜の配向成長について検討した。 
 
３．研究の方法 
(1) Mo 中間層の導入による界面拡散の抑制： UHVD 法により、基板温度 TS = 300 ºC に加熱し
た MgO(001)基板に Mo 下地層(20nm)を成膜後、[Nd-Fe-B(30 nm)/Mo(1 nm)/α-Fe(5 nm)/Mo(1 
nm)]を 5周期繰返し成膜し、Mo保護膜(10 nm)を堆積させたものにポストアニール(PA)温度 TA 

= 700 ℃で熱処理を施して積層ナノコンポジット薄膜試料を作製した。比較のため、Mo 中間層
無の試料も用意した。振動試料型磁力計(VSM)と超伝導量子干渉磁束計(SQUID)により磁気特
性を評価・選別したものを、集束イオンビーム FIB(Versa 3D DualBeam)で薄片試料に加工し、高
感度エネルギー分散型分光器(EDS)を装備した走査透過型電子顕微鏡 STEM(Titan Cubed)を用
いて解析した。 
 (2) Nd-Fe-B 単層薄膜における NFB-seeds 導入による配向制御： UHVD 法により、Mo 下地層
を成膜した MgO(001)基板に TS = 660 ºC で NFB-seeds を形成後、TS = 300 ºC 成膜(LTD)あるいは
450 ºC 成膜(HTD)により Nd-Fe-B 非晶質層を堆積させ、Mo 保護膜を付けて TA = 400 ~ 800 ºC の
種々の PA 温度で結晶化させて、 [MgO-sub./Mo-ul(20nm)/NFB-seeds/Nd-Fe-B(150nm)/Mo-
cap(10nm)]単層膜試料を作製した。比較のために、NFB-eeds 無および Nd-Fe-B 膜厚 50nm の試
料も用意した。これらの試料を上記(1)と同様の磁気計測および超顕微解析により評価した。超
顕微解析では STEM(JEM-ARM200F)に装備した ASTAR 装置を用いてプリセッション電子回折
(PED)による結晶方位解析も行なった。 
 (3) Nd-Fe-B/α-Fe 積層薄膜における NFB-seeds 導入による配向制御： UHVD 法により、[MgO-
sub/Mo-ul(20nm)/NFB-seeds/NFB(50nm)/Mo(0.3nm)/Fe(10nm)/Mo(0.3nm)/NFB-seeds/NFB(50 nm) /Mo-
cap(10 nm)]積層ナノコンポジット薄膜試料を作製した。積層状態の改善を試みて Mo 中間層 1 nm
膜厚および 2 層目の NFB-seeds を低温堆積 Nd-seeds に改良した試料も用意した。これらの試料
を上記(2)と同様の磁気計測および超顕微解析により評価した。 
 (4) 基板加熱高速 PLD 成膜による配向成長： 高速成膜 PLD 法により、7.5 rpm で回転させた
Nd3.4Fe14B ターゲットに YAG レーザーを照射し、TS ≃ 700 ºC に加熱した Ta 箔基板に堆積させ
て、約 15 μm 厚の Nd-Fe-B 厚膜試料を作製した。この厚膜試料を VSM 磁気測定および PED 方
位解析を含む STEM 超顕微解析に供した。 



 (5) SmFe12単層薄膜における配向成長： UHVD 法により TS = 350 ~ 475 ºC の種々の温度で加
熱した Mo/MgO(001)基板に Sm17Fe83合金ターゲットを用いて Sm-Fe 層を成膜し、[MgO-sub./Mo-
ul(20nm)/Sm-Fe(100nm)/Mo-cup(10nm)]薄膜試料を作製した。VSM 測定を行って特徴ある磁気特
性を示した TS = 370 ºC と 410 ºC の試料(UHV370，UHV410と呼ぶ)を選択し、FIB 加工して STEM
超顕微解析に供した。 
 
４．研究成果 
 (1) Mo 中間層の導入による界面拡散の抑制 
 VSM 磁気計測の結果、膜面内(IP)と面直(OOP)に磁場
印加した際の保磁力は、Mo 無試料では共に約 6 kOe でほ
ぼ等方的であるのに対し、Mo 有試料では各々2.5 kOe と
6.6 kOe となり磁気異方性を示した。超顕微解析の結果、
Mo 無試料では Nd-Fe-B 層と Fe 層がいずれも微粒子の連
なった組織となり、大きく乱れた界面であった。一方、Mo
有試料では Nd-Fe-B 層と Fe 層間に 1~2 nm ほどの非常に
薄い Mo 層が均一な厚みで形成され、積層構造が保たれ
て平坦な接合界面が得られた(図 1(a))。STEM-EDS 解析
および高分解能 TEM 観察の結果、Nd2Fe14B 結晶粒界で
Mo 中間層が一部途切れて、Nd2Fe14B 層と α-Fe 層が接す
る箇所が観察された(図 1(c-e)中の矢印)。この部分で
Nd2Fe14B と α-Fe に交換相互作用が働いて磁気異方性が現
れた可能性がある。以上のように、低温成膜と Mo 中間層
の挿入により Nd-Fe-B/α-Fe 界面での拡散が抑制され、ほ
ぼ設計通りの膜厚と良好な接合界面の積層ナノコンポジ
ット薄膜を形成できることがわかった。ただし、Nd2Fe14B
層はランダム配向の多結晶粒で構成されており、更なる
高性能化のためには配向成長が不可欠である。 

 (2) Nd-Fe-B 単層薄膜における NFB-seeds 導入による配向制御 
 磁気計測の結果、LTD では磁気的に等方性を示したのに対し、HTD では OOP の残留磁化と保
磁力が高く磁気異方性を示し、さらに膜厚 150 nm よりも 50 nm の方が異方性も角形性も向上し
た。超顕微解析の結果、膜厚 150 nm の HTD 試料は粒径 50-100 nm 程の Nd2Fe14B 結晶粒を主体
とし、所々に NdO 結晶が分散した多結晶組織となっていた。NFB-seeds の影響を受けて配向成
長したと思われる Nd2Fe14B 結晶粒も観察されたが、その数は期待したほど多くなかった。しか
し、薄膜内部で核生成した Nd2Fe14B 粒の中にもほぼ配向したものが多く観察された。PA 処理
前試料の STEM 観察より、Nd-Fe-B アモルファス層中に配向成長した NdO 柱状組織が観察され
た。NdO と Nd2Fe14B は結晶整合性が高い[6]ので、PA 処理時に NdO 柱状組織との界面で核生成
して Nd2Fe14B 結晶が配向成長したものと考えられる。膜厚 50 nm では、Mo 下地層と接した幅
100 nm ほどの Nd2Fe14B 結晶粒が一列に並び、所々に NdO 結晶が分散した多結晶組織となった。
PED 方位解析の結果、[001]極点図は１つの輝点となり、c 軸配向性の高い Nd2Fe14B 多結晶薄膜
が形成できていることが判明した。以上のように、NFB-seeds 導入と TS = 450 ºC の HTD 成膜に
より Nd2Fe14B 多結晶薄膜の配向性を向上できることが明らかとなった。 

 (3) Nd-Fe-B/α-Fe 積層薄膜における NFB-seeds 導入による配向制御 
 磁気測定の結果、Mo 中間層 0.3 nm 試料では NFB-seeds を導入することで IP と OOP での残留
磁化に差ができて磁気異方性を示し、保磁力が増加して角形性も改善された。しかし、Mo 中間
層 1.0 nm 試料では NFB-seeds を導入することで保磁力は増加するものの残留磁化が低下した。
超顕微解析の結果、Mo 中間層 0.3 nm 試料では、粒径 50-100 nm 程の Nd 酸化物粒が数多く生成
すると共に、中間の Fe 層が消失して Mo 微結晶が生成し、幅 100-200 nm で高さ 100 nm 程の角

張った Nd2Fe14B 結晶粒から成る多結晶組織になっていた(図 2(a))。PA 処理前試料の STEM 観察

 
図 1 Nd2Fe14B/Mo/α-Fe 積層薄

膜の断面微細構造 

 
図 2 Nd2Fe14B/Mo/α-Fe 積層薄膜の断面微細構造と Nd2Fe14B 粒の結晶方位解析 



から、2 層目の NFB-seeds を導入する際の基板加熱により 1 層目の Nd-Fe-B 層が Fe 層を取り込
んで結晶化し、積層構造が崩れることがわかった。PED 方位解析の結果(図 2(b))、2 層目と一体
化して成長した Nd2Fe14B 結晶粒は、膜面平行に c 軸配向したものが 1 割ほど混在していたが、
ほとんどの Nd2Fe14B 結晶粒は膜面垂直にほぼ c 軸配向していることが確かめられた。Mo 中間
層 1.0 nm 試料についても超顕微解析を行ったが、1.0 nm に厚くしても NFB-seeds 導入時の拡散
は抑制できず、PA 温度を高めたことで更に配向性は悪化した。したがって NFB-seeds 導入は、
Nd2Fe14B 多結晶薄膜の c 軸配向度の向上には有効であるが、ナノコンポジット積層膜の 2 層目
以降への応用は困難である。そこで 2 層目には低温堆積で形成させた Nd-seeds を導入した改良
型の積層ナノコンポジット薄膜試料を作製した。磁気測定の結果、高い磁気異方性を示し、保磁
力も増加することが確かめられた。以上の結果から、Nd-Fe-B/α-Fe 積層ナノコンポジット薄膜磁
石では、高温成膜で形成させた Nd2Fe14B 微結晶の NFB-seeds よりも、低温堆積で導入する Nd-
seeds の方が配向界面制御にとって有効であることが明らかとなった。 

 (4) 基板加熱高速 PLD 成膜による配向成長 
 VSM 磁気計測の結果、1.2 T の残留磁化と 500 kA/m の保磁力を有する厚膜磁石であることが
わかった。超顕微解析の結果、Ta 基板上に幅 2 μm で長さ 15 μm 程の柱状 Nd2Fe14B 結晶粒がほ
ぼ c 軸配向度をもって生成し、粒界には fcc-NdO 相が形成されていることが判明した。すなわ
ち、加熱した高融点 Ta 基板に高速成膜するだけで、Nd2Fe14B 相の表面エネルギーが最低となる
(002), (004)などの最密原子面が基板と平行に成長し、面直方向に c 軸配向した柱状 Nd2Fe14B 結
晶粒からなる 15 μm を超える異方性 Nd2Fe14B 厚膜磁石を作製できることが明らかとなった。 

 (5) SmFe12単層薄膜における配向成長 
 VSM 磁気計測の結果、UHV370 および UHV410 試料
のいずれも磁気異方性を示した。OOP を比べると、
UHV370試料では緩やかに減磁して 500 kA/m 弱の保磁
力をもつのに対し、UHV410試料では急激に減磁した後
で緩やかになってやや小さな保磁力を示した。超顕微
解析の結果、Mo 下地層上にまず α-Fe の山脈状組織
(図 3(a))が形成し、その上に幅 30-50nm の SmFe12 柱
状 組 織 が MgO(001)[100] // Mo(001)[110] //α-Fe 
(001)[110] // SmFe12(001)[100]の方位関係をもって生成
していることがわかった。UHV410試料においてもほぼ
同様の微細組織が確認されたが、保磁力の低いUHV410

試料の方が α-Fe 山脈状組織の生成量が少なく、生成
した SmFe12 柱状組織の c 軸配向度も向上していた。
高分解能 STEM-HAADF 観察の結果、Mo 下地層上に
α-Fe 相が界面転位を生成しながらエピタキシャル成
長して山脈状組織を形成し、この α-Fe 相の(110)結晶
格子を引き継いで SmFe12 相が積層方向に c 軸配向し
て生成することが判明した。また、基板温度により α-
Fe の生成量が変化し、SmFe12 結晶の配向度に影響を
与えることが明らかとなった。 

 以上のように、交換結合が有効に働く配向界面をもった積層型ナノコンポジット膜磁石の創
製にとって、Mo 中間層挿入による界面拡散の抑制、および NFB-seeds や Nd-seeds 導入による低
温堆積での配向成長の有効性が確かめられた。今後、さらに成膜条件の改良と配向メカニズムの
詳細な検討を行うことで、積層型ナノコンポジット磁石膜の新展開が期待される。  
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図 3  UHV370試料の(a)断面 STEM
明視野像と(b)高分解能 HAADF 像 
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