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研究成果の概要（和文）：　NdFeBは最高性能を有する磁石として，電気自動車など様々な先端技術に活用され
ている．しかし高い動作温度における保磁力低下により磁石性能は劣化するため，一層の保磁力向上が切望され
てきた．本課題では，NdFeB磁石の磁化反転過程の研究を通じ，保磁力向上の指針を確立することを目的とす
る．
　NdFeB磁石を単磁区サイズまで微細化し，そこで起きる磁化反転素過程を高感度磁化検出技術で調べた．その
結果，磁化反転は磁壁移動で進行し，保磁力は結晶粒界における磁壁ピニングに支配されることがわかった．さ
らに実験と理論より，粒界の非磁性化により粒子間結合を低減することが保磁力増強に有効であることを実証で
きた．

研究成果の概要（英文）：　NdFeB magnets play crucial roles in modern technologies, such as electric 
vehicles and power generators. At high operation temperatures, however, the performance severely 
deteriorates due to the coercivity decay. The aim of the present study is to clarify how one can 
enhance the coercivity by revealing the magnetization process. 
  We have carefully traced elementary magnetization processes occurring in single nanostructured 
NdFeB magnets consisting of a few magnetic domains by means of the highly sensitive magnetization 
detection technique and the x-ray circular dichroism. It has been found that the magnetization 
proceeds by domain wall displacement and the coercivity is dominated by the pinning of the domain 
walls at crystal grain boundaries. According to the micromagnetics simulation as well as the 
experiment mentioned above, the coercivity is found to be effectively enhanced by weakening the 
exchange stiffness of the boundary phase. 

研究分野：磁性材料

キーワード： 永久磁石　磁化反転　保磁力　磁壁　粒界

  ２版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
低環境負荷の先端技術を支える材料としてNdFeB磁石は重要な役割を果たしている．それらのエネルギー利用効
率向上には，一層の保磁力増強が切望されている．本研究では，各種先端技術を組み合わせることにより，
NdFeB磁石内で起きる磁化反転の素過程を詳細に調べ，その保磁力が結晶粒界の磁壁ピニング力に支配されるこ
とを初めて明らかにした．保磁力に及ぼす粒界制御の影響については長年議論されてきたが，本研究はその重要
性を初めて実証したものである．この成果に基づけば，粒界を非磁性化に向かわせる元素添加もしくは組織制御
プロセスの最適化により，さらなる高保磁力化を実現できる可能性がある．

※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 

電子機器の小型化や電気自動車をはじめとする環境負荷低減技術に対する期待の高まりと共
に，より高い最大磁気エネルギー積(BH)max を有する永久磁石材料の研究開発が世界的規模で進
められている．現在，最高性能を有する材料は Nd2Fe14B（以降 NdFeBと略す）であるものの 1)，
その保磁力は理論値 (異方性磁場 0Hk = 7.7 T) の高々20~30 %程度にとどまり，この問題を解消
するために稀少元素の Dy添加などの対策が施されている．Nd2Fe14Bのみならず，一般に保磁力
が理論値より小さいことは Brown パラドクスとして古くから認識され 1)，半世紀以上にわたり
世界で活発な研究が進められてきた．しかしいまだにその真相は解明されていない 1)．NdFeB磁
石の場合，主な保磁力低下要因として，粒界層や粒子表面の低磁気異方性相の存在や，Kronmuller
の経験式 2) Hc = Hk - Neff Ms ( : 定数, Neff : 有効反磁場係数, Ms: 飽和磁化) に基づくデータ解析
から局所反磁場の関与が指摘されてきた．後者に関しては，最近マイクロマグネティクスによる
計算機シミュレーションが開始されたものの 3)，実験データに関しては殆ど蓄積が無い状況にあ
る．永久磁石の保磁力に及ぼす局所反磁場の影響については，それらの材料の異方性磁場が非常
に大きいことからそれほど重要視されてこなかった．しかし既に半世紀ほど前に Phillips 社の
Zijlstra が指摘したように，試料形状によっては，局所反磁場は数 T に達する場合もあり，その
影響は決して無視することはできない．実際，過去の膨大な研究で実体が不明な“vestigial domain”
の存在が指摘されていた 4)．もし磁石内にそのような局所反磁場の大きい領域が存在すれば，低
磁場での反転磁区形成，拡大というプロセスで磁化が進行し，保磁力は低下する． 
磁石材料の保磁力問題に関しては，以上のような研究が行われてきたが，真の理解には程遠い
レベルにある．最も大きな問題は，実際に磁石内で起きる磁化過程の観察・解析が極めて困難な
ことである．第一に，磁化反転のトリガーとなる磁区サイズが磁壁厚程度（w = ( A/Ku)1/2 ~ 4 
nm, A: 交換スティフネス，Ku: 結晶磁気異方性定数) 1) と微小であり，反転磁区形成位置の特定
も困難なため，磁化反転の初期過程を調べることは容易ではない．第二に，一般に磁石材料はミ
クロンオーダーの多数の結晶粒から構成されるが，磁化過程では反転磁区形成や磁壁移動とい
うプロセスが同時多発的に起きるため，平均情報しか得られないという制限があった．  

 
 
２．研究の目的 

本研究では，先ず NdFeB 磁石内で起きる磁化反転過程の“真の姿”を明らかにすることを第
一の目的とした．具体的には従来の磁区観察の幾つかの問題を解消した手法で，磁場に応じた磁
化過程を詳細に追跡した．この磁化過程に関する知見に基づいて，保磁力を支配する磁化プロセ
スを特定し，その素過程を微細加工技術と独自の超高感度磁化検出技術を駆使して解明するこ
とを第二の目的とした．さらに，実験とマイクロマグネティクスシミュレーションを併用し，今
後の高保磁力化の指針を確立することを第三の目的とした． 

 
 
３．研究の方法 

 従来，磁化過程を調べる方法として，光磁気 Kerr 効果を利用した磁区観察，そして磁力計に
よる磁化検出が一般的であった．しかし，前者では観察試料表面を鏡面研磨を施す必要があり，
試料表面における機械ダメージが大きかった．また後者では，無数の結晶粒から構成される試料
内で反転磁区形成や磁壁移動が同時多発的に生じるため，保磁力を支配する磁化過程並びにそ
の定量的評価が困難であった． 
 本研究では，高輝度光科学研究センターと連携して，真空中劈開した NdFeB表面を X線磁気
円二色性分光(XMCD)により観察することにより，磁場変化に伴う“真の磁化過程”を追跡した．
この観察を通じ保磁力近傍の支配的な磁化過程を明らかにした上で，その素過程を定量的に調
べることにした．具体的には，最適化された加工条件で，NdFeB磁石を単磁区臨界サイズ程度ま
で微細化し，そこで起きる微小な磁化変化を異常ホール効果を原理とする超高感度磁化検出技
術で検出した． 
 
 
４．研究成果 

 図 1 に，NdFeB 焼結磁石の典型的な磁化曲線 (図 1(a))と減磁過程における XMCD 磁区像(図
1(b) ~ 1(g))を示す．図 1(a)より，磁場0Hc ~ 0.3 T辺りから結晶粒内に反転磁区が生成され，磁場
の増加と共に次第に磁壁が粒内そして粒界を越え伝播していく様子がうかがえる．そして保磁
力(0Hc ~ 1 T) 近傍では磁壁移動が支配的となっている．異方性磁場(0Hk = 7.7 T)に比べ非常に
低い磁場で反転磁区が形成される原因は．大きな局所反磁場に因るものと推察されたが，実験的
に検証することはできなかった．また特徴的なことは，この反転磁区の拡がりは粒内では容易だ
が，粒界では磁場の大きな変化がなければ進行しないことである．同様の結果は，サブミクロン
オーダーの結晶粒から成る熱間加工 NdFeB 磁石でも得られた．こうした観察結果より，NdFeB
磁石の保磁力は，粒界における磁壁のピニングが支配しているものと考えられる． 



 以上に述べた磁化過程観察結果より，NdFeB 磁石の主要磁化過程である磁壁ピニングの素過
程を定量的に研究することにした．磁壁ピニングの素過程を調べるには，微細加工技術により試
料を微細化して，磁化過程に関与する磁区数を低減する必要がある． 
 研究試料としては NdFeB 熱間加工磁石を用い，ダメージの少ない最適化された微細化加工条
件で，磁壁ピニング素過程研究試料を作製した．微細加工試料の典型的な電子顕微鏡像を図
2(a),2(b) に示す．収束イオンビームで形成した十字型電極は異常ホール効果測定用電極で，幅
900 nm, 試料厚 500 nmである．このホール効果検出領域に含まれる NdFeB粒子数は約 60個で
ある．この試料に外部磁場を印加して減磁の様子を観測した結果が図 2(c)である．明瞭な磁化ス
テップが観測され，そのホール電圧の変化は試料に含まれる NdFeB結晶粒 1個の相当する．つ
まり NdFeB 粒子の磁化過程は，粒界で磁壁がピニングされ，磁場の増加により磁壁が脱離して
粒子 1個分だけ移動するプロセスで進行する．なお上記減磁操作を繰り返すと，図 2(c)のようか
にステップがランダムにシフトする．これは熱揺らぎにより，粒界にピニングされた磁壁が確率
的に脱離するためである．このようなステップが生じる磁場を繰り返し測定し，磁壁脱離の確率
分布 P(H)を測定した結果が図 3である．この図では，特に保磁力近傍のステップを調べている．
この反転確率分布を Neel-Arrhenius則  
 
   ( ) = 1 − exp(− / )  ,   1/ =  exp(−Δ / )  ,   
 
で解析すれば，磁場 Hに依存するエネルギー障壁E = E0(1 – H/H0)における揺らぎの無い磁壁脱
離臨界磁場 H0とエネルギー障壁 E0を決定することができる．なお上式において，t, は観測時
間，緩和時間，f0は磁気ポテンシャル形状に依存する試行周波数， kBはボルツマン定数，Tは温
度である．図 3にプロットした点は実験，実線が上述の Neel-Arrhenius則でフィットした結果で
ある．このフィッティングから求めた磁壁脱離臨界磁場は H0 ~ 1.4 T, 無磁場におけるエネルギ
ー障壁は E0/ kB

 T ~ 100 (T = 300 K)であった．粒界にトラップされた磁壁は異方性磁場に比べ非常
に低い磁場で脱離し，しかもエネルギー障壁は低い．これは図 2(c)で観測された 1粒子分程度の
磁壁移動という極めて微小なスケールで磁化反転が進行するためである． 
このように NdFeB 磁石の保磁力は粒界における磁壁のピン止めに支配されており，その臨界
脱離磁場 H0は異方性磁場に比べ非常に低い．この実験事実に基づけば，保磁力の増加には粒界
における磁壁ピニング力を高めることが有効と結論付けられる．粗い近似では，この磁壁ピニン  
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 NdFeB焼結磁石の(a)磁化曲線，(b ~g)減磁過程
における XMCD像．赤領域は磁化が上向き，青は下
向きである．また図(a)中，黒，青線は各々磁力計
(VSM)による測定，XMCD像における赤，青領域の
面積比から求めた平均磁化．両者は良く一致してい
る．5)

図 2 微細加工 NdFeB 磁石の(a) 異常ホール効
果検出部，(b) 拡大図，(c) ホール電圧の磁場依
存性．ホール電圧のステップは粒子 1個分の反
転に相当．繰返し測定によりステップ位置が揺
らぐのは熱擾乱の影響．7)



グ力は，粒内及び粒界相の磁気的コントラスト
(Ai

 Ki /Am
 Km)1/2 (A:交換スティフネス，K: 磁気異

方性, m, iは粒内，粒界相)に支配され，粒界相
の非磁性化が進み(Ai

 Ki)1/2 が減少するほど，ピ
ニング力，すなわち保磁力は増加することが期
待される．実際に，本研究で行ったマイクロマ
グネティクスシミュレーションでも，この事実
が確かめられた．  
 以上述べたように，本研究では NdFeB 磁石で
起きる“真の磁化過程の姿”を XMCD による磁
区観察手法で明らかにした．磁石を構成する多
数の NdFeB 結晶粒内ではランダムに反転磁区
が形成され，それらの磁区の拡大が粒内で留ま
ったり，粒界を跨いで伝播する様子が明らかに
なった．そして保磁力は磁壁が粒界を越えて伝
播する際のピニング力に支配される． 
 この磁壁ピニング過程に関する理解を深める
ために，NdFeB 磁石を単磁区臨界サイズ程度に
まで微細化し，ピニングの素過程を高感度磁化
検出技術で調べた．その結果，粒界にトラップ
された磁壁が脱離する際には，構成粒子 1 個分程度の移動という微小な過程で進行しているこ
とが判った．これらの観察結果とマイクロマグネティクスシミュレーションの結果より，NdFeB
磁石の保磁力向上には，粒界の非磁性化による磁壁ピニング力の増強が必要であることがわか
った． 
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図 3 保磁力近傍における単一磁壁脱離確率の
磁場依存性．データ点は実験，実線は Neel-
Arrhenius 則によるフィッティング曲線．この
フィッティングより，磁壁脱離臨界磁場 H0 ~ 1.4 
T, 無磁場下エネルギー障壁 E0/ kB T ~ 100 (T = 
300 K)と求まる．
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