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研究成果の概要（和文）：　NdFeB系磁石は，永久磁石の中で最大のBHmaxを有する優れた硬磁性材料である．本
研究は，超音速フリージェットPVDによりこれまで研究報告例の少ないNdFeB厚膜磁性膜の形成を試みた．
　超音速フリージェットPVDは，生成直後の活性なノ粒子を，超音速ガス流により加速させ基材に堆積させるこ
とにより成膜する新規成膜技術である．本法では，ナノ粒子の堆積により厚膜の形成が可能である．
　本法を用い，厚膜（最大膜厚165μm）とナノ結晶組織（結晶粒径5-30nm）を両立する緻密なNdFeB膜の成膜に
成功した．また，保磁力154 kA/mを有するNdFeB磁性膜の形成を達成した．

研究成果の概要（英文）： Nd-Fe-B based magnets show the highest maximum energy product among all the
 permanent magnets. In this work, NdFeB thick films were prepared on substrates by supersonic 
free-jet physical vapor deposition (SFJ-PVD). The SFJ-PVD has been developed as a new coating method
 in which a coating film is formed by the deposition of nanoparticles onto a substrate at very high 
velocity. The SFJ-PVD can deposit almost all the evaporated source material as nanoparticles and 
produce thick coating film.
 Using SFJ-PVD technique, we obtain a uniform high-density NdFeB films. Thickness up to 165 μm of 
NdFeB films have a poly-nanocrystalline structure with a grain size of 5-30 nm. Coercivities up to 
154 kA/m and saturation magnetization of about 50 emu/g were achieved.

研究分野： 材料加工処理

キーワード： ナノ結晶永久磁石　保磁力　最大エネルギ積　成膜速度
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１．研究開始当初の背景 
 既存の永久磁石材料において最も大きな
最大エネルギ積（BHmax）を示す NdFeB 系
磁石は，幅広い用途で実用化が既になされて
いる．NdFeB 系焼結においては組織のナノ
サイズ化により硬磁気特性の向上が図られ，
特性向上のメカニズム（粒界相の組成による
磁化過程への影響）も明らかとなりつつある．
また，10 m 以下の薄膜においても高い
BHmax を有する膜形成に成功している． 
 しかし，ある程度の体積を持った領域への
磁界の発生が必要とされる MEMS（Micro- 
electro-mechanical-system）や磁界駆動型マ
イクロマシンへの応用を念頭にした磁気デ
バイスの場合，10 m 以上数百m 厚の優れ
た磁気特性（高 Hc，高 BHmax）を有する厚
膜永久磁石が必要であり，既存の成膜法では
未だ実用化に至っていない．近年，MEMS
及び磁界駆動型マイクロマシンなどの磁気
デバイスに使用する優れた硬磁気特性を有
する永久磁石厚膜の実用化が期待されてい
る． 
 
２．研究の目的 
 超音速フリージェット PVD は，生成直後
の活性なナノメートルサイズの粒子（ナノ粒
子）を，5km/s 以上の超音速ガス流により加
速させ，基材にナノ粒子を積層させ成膜する
新しい成膜法である．本研究は，超音速フリ
ージェット PVD を用いて，厚膜ナノ結晶
NdFeB 膜を成膜し，成膜諸因子が及ぼす膜
組織及び磁気特性への影響を評価検討する
ことを目的とした．MEMS 等では，数m～
数百m 厚の体積を持った領域での磁界発生
を可能とする必要があり，NdFeB 厚膜の成
膜技術として本法を確立させる基礎的知見
の集積を試みる． 
 
３．研究の方法 
3.1.超音速フリージェット PVD 法 
 超音速フリージェット PVD（Supersonic 
Free-Jet PVD）は，「ガス中蒸発」と「真空
蒸着」を組み合わせた手法で有り，不活性ガ
ス雰囲気中で皮膜となる素材を蒸発させる
ことにより生成させたナノ粒子をマッハ数
4.2，ガス流速が 5km/s 以上の超音速ガス流
により搬送，基板上に堆積・成膜させる成膜
法である． 
 本装置の概略図を図 1 に示す．本装置は，
ナノ粒子を生成する「ナノ粒子生成室」（図 1
の下のチャンバ）と，基板上にナノ粒子を堆
積，皮膜形成をおこなう「膜形成室」（上の
チャンバ），および排気システムで構成され
ている．ナノ粒子生成室と膜形成室の間は，
ナノ粒子を搬送するための「搬送管」により
連結され，搬送管先端には超音速ノズルが接
続されている． 
 不活性ガス雰囲気とした生成室内では，膜
素材となる材料を加熱・蒸発させ，それに伴
いナノ粒子の生成がおこなわれる．生成室と

膜形成室の差圧により発生するガスの流れ
を超音速ノズルにより超音速に加速し，各々
の生成室で生成させたナノ粒子を，搬送，基
板上に堆積させ成膜させる． 
 搬送ガスとしては He を選択した．その理
由は，He 雰囲気下で生成する超微粒子の粒径
分布が他の不活性ガスの場合に比べ最も小
さいこと，さらに他の不活性ガスと比較して
音速が最も速いためである．また，超音速ノ
ズルからの噴流は急激膨張によりガス温度
が低下する．超音速ガス流の温度および流速
の低下を抑制するため，超音速ノズルをヒー
ターにより加熱した． 
 膜素材（ターゲット）を加熱蒸発させる加
熱源には，波長λ=532nm の Qスイッチ Nd:YAG
パルスレーザー（最大出力 420mJ）を用いた．
また，ターゲットに照射するレーザーは，集
光レンズによりスポット径（レーザー径）を
絞り，集光レンズを可動（Z=0mm～174mm）さ
せることでスポット径を制御した．（図 2 参
照） 
 さらに，加熱源による差異を検討するため，
タングステン電極による移行型アーク加熱
（アーク電流 10〜30A，電圧 12〜25V）によ
る成膜も試みた． 
 

 
図 1 超音速フリージェット PVD 装置概略図

（Qスイッチ Nd:YAG パルスレーザー） 
 

 

図 2 焦点距離とレーザスポット径の関係 
 
3.2.超音速ノズル 
 超音速ノズルとは，管路の途中に最小断面
積部(スロート部)を持つ縮小拡大管である．
特殊な内壁形状によりガス流を超音速に加



速させることができる．圧縮性流体力学の理
論において，超音速ノズルのマッハ数は，ノ
ズルの入口側と出口側の圧力比によって決
定される．マッハ数の決定により，各種理論
を用いることで，様々な壁面形状のノズルを
設計できる．ノズルの壁面形状は，ノズル内
のガス流の加速度やノズル内衝撃波に大き
く影響を与える． 
 本研究では，ノズルスロート後ガス流の加
速度に注目して検討を行った．使用したノズ
ルは圧縮性流体力学の理論に基づき，ノズル
内のガス流を一次元等エントロピ流れと仮
定したノズル内衝撃波を考慮に入れていな
い一次元ノズル，特性曲線法を用いてノズル
内衝撃波を考慮に入れた特性曲線ノズルの 2
種類である．また，一次元ノズルについては
スロート後ガス流の加速度が異なる3種類を
用いた．3 種類の加速度とは，スロート後ガ
ス流のマッハ数が単調に増加するように加
速度を設定したもの（単調増加ノズル）， ス
ロート後ガス流の加速度を一定にしたもの
（等加速度ノズル），スロート部からノズル
出口の管軸方向の断面が直線状になるよう
に加速度を設定したもの（直線ノズル）であ
る． 
 特性曲線ノズルと等加速度ノズルのノズ
ル形状とスロート後ガス流の加速度の関係
を図 3に示す． 
 

 

図 3．特性曲線ノズル，単調増加ノズルのス
ロート後のガス流の加速度とマッハ数 
 
3.3.成膜条件および評価方法 
 Nd15Fe77B8，Nd20Fe70B10 および Nd25Fe65B10 の 3
種類の組成の膜原料ターゲットを用い，基板
には無酸素銅，石英ガラス，Al050 アルミニ
ウム合金を用いた．また，ノズル加熱温度を
550℃として成膜をおこなった． 
 成膜した試料は，SEM による組織観察，XRD
により構造解析および Scherrer の式により
結晶粒径の算出，VSM による磁気特性評価（印
加磁場±2 T）をおこなった． 
 
４．研究成果 
 図 4に，Nd25Fe65B10ターゲット，等加速度ノ
ズルを用いてナノ粒子生成室圧力40kPaに固
定し，集光レンズ位置を Z=0 mm，87 mm，174 
mmと変化させて成膜した試料の膜断面SEM写

真を示す． 
 写真より，集光レンズ位置により膜断面組
織に差異があること，集光レンズ位置の増加
すなわち，膜原料に照射するレーザー照射面
積の減少と共に膜組織に含まれる欠陥量が
増加することが観察された． 
 レーザーの照射面積は，レーザーフルエン
スに影響し，高いレーザーフルエンスでは，
膜原料のアブレーション時にターゲット表
面の一部が砕け，砕けた粒子が膜中に取り込
まれることにより膜中の欠陥となっている
こと，フルエンスの低下に伴い，ターゲット
からの砕けた粒子が減少し，最も低フルエン
スの条件（Z=0mm）において，膜中に欠陥の
無い緻密な皮膜の形成が達成できることを
明らかとした． 
 

 

 

 

図 4．NdFeB 膜断面 SEM 写真．(a)集光レンズ
位置 Z=0 mm，(b) Z=87 mm，(c)Z=174 mm． 
 

(a) 

(b) 

(c) 



 各試料の膜厚からもわかるように， Z=0 が
最も膜厚が厚く，レーザー照射面積の低下に
伴い膜厚が低下することも確認される．本結
果は，蒸発量・成膜速度は，レーザーフルエ
ンスではなく，膜原料に照射するレーザーの
照射面積が支配因子であることが明らかと
なった． 
 図 4(a)〜(c)で示した膜断面の Nd 組成を
SEM-EDS により分析した結果を図 5 に示す．
測定は 5点測定した． 

 

図 5．NdFeB 膜断面の Nd 組成 
 
 図 5より，三試料共に，Nd 組成のばらつき
が小さく，膜中で均一な組成となっているこ
とが確認された．また，集光レンズ位置（レ
ーザー照射面積）の差異による組成の変化
（26.8at%〜29.3at%）および膜原料ターゲッ
ト組成から膜の組成ずれも小さいことが確
認された． 
 以上の結果は，ナノ粒子生成室圧力を変化
（30kPa〜90kPa）させた条件においても同様
の傾向が得られた． 
 次に，緻密な皮膜の形成が確認された図
4(a)の成膜条件（等加速度ノズル，ナノ粒子
生成室圧力 40kPa，集光レンズ位置 Z=0 mm）
で，成膜時間のみ 4.2 倍にして成膜した皮膜
の膜断面 SEM 写真を図 6 に示す．図 6 より，
膜厚を増加させた場合においても，膜中およ
び基板界面にき裂や欠陥の無い緻密な皮膜
が形成できること，成膜時間に対応して膜厚
が増加していることから成膜速度が一定で
あることが明らかとなった． 
 また，XRD より本法による皮膜は多結晶体
を呈していること，Scherrer の式より算出さ
れる結晶粒径は膜厚に関係無く，30nm 以下の
ナノ結晶組織であることが確認された． 
 

 
図 6．NdFeB 厚膜の断面 SEM 写真 

 集光レンズ位置を Z=0 mm とし，ナノ粒子
生成室圧力を 40kPa および 80kPa として成膜
した NdFeB 膜の VSM による磁気特性評価結果
を図 7に示す． 
 図よりナノ粒子生成室圧力を 40 kPa とし
て成膜した試料の保磁力が 154 kA/m，80 kPa
とした試料が 150 kA/m と顕著な差異は確認
されず，両試料共に保磁力が 150 kA/m 以上
であることが明らかとなった． 
 また，両試料共に飽和磁束密度および残留
磁束密度も顕著な差異は確認されなかった． 
 

 
 

 

図 4．NdFeB 膜の M-H ヒステリシス．(a)ナノ

粒子生成室圧力 40 kPa，(b)80 kPa 

 
 本研究は，超音速フリージェット PVD によ
り NdFeB 磁性膜の形成を試み，成膜条件が及
ぼす膜組織・膜構造および磁気特性への影響
を評価検討した結果，以下の知見が得られた． 
(1)本法によりナノ結晶 NdFeB 厚膜の形成に
成功した．結晶粒径 30 nm 以下のナノ結晶組
織を呈する膜厚約 165 m の厚膜の形成を達
成した． 
(2) 膜原料に照射するレーザーの照射面積
が膜中の欠陥量および成膜速度の支配因子
となっていることを明らかとし，成膜条件の
最適化により欠陥の無い緻密なNdFeB膜の形
成に成功した． 
(3)本法により保磁力 154 kA/m を有する
NdFeB 膜の成膜を達成した． 
 

Nd-Fe-B 
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