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研究成果の概要（和文）：小型デバイスへ開発の進展に貢献する厚膜磁石の創製を目指し、高速成膜パルスレー
ザ蒸着(PLD)法を用い、(1)Si基板上の自然・熱酸化膜とNd-Fe-B系磁石膜の密着性の調査，(2)PLD法によるガラ
ス膜の創製とガラス膜を下地層とした際のNd-Fe-B系磁石膜のマイクロ着磁特性，(3) ガラス層とα-Fe(Fe-Co)
磁性層の多周期積層化，(4) Nd-Fe-B層の酸化抑制を考慮したガラス層の代替材料であるAl-O層の利用，(5) 
Al-O層とα-Fe磁性層の多周期積層膜化の5つの内容を検討した。
　これらを基に，Nd-Fe-B系磁石膜と非磁性層の多周期積層化に関する基礎的知見の獲得を目指した。

研究成果の概要（英文）：To prepare thick-film magnets applied to small devices, we systemically 
investigated the following five contents by using pulsed laser deposition (PLD) method with the high
 deposition rate. (1) Investigation of adhesion between Si substrates with natural or thermal 
oxidize layers and Nd-Fe-B film magnets, (2) Micro-magnetization of Nd-Fe-B  film magnets on 
PLD-made glass films, (3) Preparation of glass and α-Fe(Fe-Co) multi-layered films, (4) Use of Al-O
 layer as an alternative material for glass layer considering oxidation suppression of Nd-Fe-B 
films, (5) Preparation of Al-O and α-Fe multi-layered films. 
Considering the above-mentioned results, we attempted to obtain fundamental data of multilayered 
films consisting Nd-Fe-B layers and non-magnetic layers (glass or Al-O layers).

研究分野： 電気電子材料　

キーワード： 厚膜磁石　多周期積層　PLD　小型デバイス　非磁性層　ガラス膜　Al-O膜

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
環境・エネルギー問題の解決に貢献する「永久磁石」の小型電子デバイスへの搭載が熱望される中，「Si基板へ
の永久磁石の搭載やその小型・高性能化」は課題を抱えている。そういう中，研究代表者は，金属基板上に，独
自の「高速・成膜技術（高速PLD法）」を用いたサブミリ厚の「Nd-Fe-B系厚膜磁石」を作製し，超小型デバイス
を発信してきた。本研究では，新たな発想の下，Si基板上に磁石膜（磁性膜）と非磁性膜との積層構造を構築し
た材料作製を進め，厚膜磁石の開発を通じた学術的知見の獲得と共に，エネルギーハーベストや小型アクチュエ
ータといった次世代デバイスの開発に応用可能な材料開発を大学より発信する意義も有する。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

 我々は，MEMS （Micro Electro Mechanical Systems）材料としての利用が期待される Nd-Fe-B 系厚膜

磁石[1][2]の開発を目指し，紫外線波長のパルスレーザを Nd-Fe-B 系ターゲット表面に Defocus させ照

射し，真空中で数ミクロン径の微粒子を創製ひいては Si 基板上への堆積させる手法[3]により，0.01 mm

厚以上の Nd-Fe-B 系厚膜磁石の作製を進めてきた。その際，金属材料である Nd-Fe-B 系厚膜磁石を半

導体材料である Si 基板上に作製するポイントとして，Si と Nd2Fe14B の間（あいだ）の線膨張係数を

有する Ndに着目し，熱処理による結晶化過程において，①粒界相，②三重点，③基板と磁石膜の界面

に Ndを析出させる様な組成制御を行うことにより，上記の内部応力の低減，ひいては剥離現象の回避

に取り組み，Nd-Fe-B 系厚膜磁石の 0.16 mmまでの厚膜化を実現してきた。[4]その一方で，Nd元素の

析出に伴う試料内の過剰な Nd 含有量は，残留磁気分極や(BH)max の劣化を生じさせる課題が生じた。 

 本研究では，MEMS 用厚膜磁石として，磁気特性・機械特性の向上，マイクロ着磁，多周期積層化

に取り組んだ。 

 

２．研究の目的 

 本研究では，Nd含有量を抑制しつつ，剥離・破壊を生じさせない手法として，最初に Si 基板と Nd-

Fe-B 系厚膜磁石の間にガラス下地層を挿入する事を提案した。下地層にガラスを利用したもう一つの

理由は，厚膜磁石から発生する磁界の有効利用を鑑みた Si 基板上へのマイクロ着磁の実現するためで

ある。更に，本研究では,「超小型デバイス」の具現化を目指し，Si基板上に作製する Nd もしくは Pr)-

Fe-B 系厚膜磁石から発生する磁界の「大幅な増加」を目指し，厚膜磁石とガラス膜や Al-O 膜（下地

層）を組み合わせた試料開発，小型デバイス応用に際して有効と考えられる面内配向の Nd-Fe-B 系磁

石膜を非磁性層（ガラス層・Al-O 層）との多周期積層化を系統的に検討し，デバイス応用に関しての

材料間発に関する基礎的な知見獲得を目指す。 

 

３．研究の方法 
(1) Si基板上酸化膜（自然酸化膜・熱酸化膜）が Nd-Fe-B 系磁石膜堆積時の試料破壊に及ぼす影響 

 厚膜磁石の Si 基板への密着力に寄与する Si基板直上の酸化膜に着目し，作製時の破壊現象や磁気特
性を系統的に検討した。具体的には，自然酸化膜，熱酸化膜：20 ，100 ならびに 500 nm厚の Si 基板
を準備し，Nd-Fe-B 系厚膜磁石を成膜した後，厚膜磁石の結晶化を促すために熱処理を施した際の Si

基板からの①厚膜磁石の剥離現象や②基板の破壊現象を観察し，そのメカニズムを考察した。 

 

(2) ガラス下地層挿入による Nd-Fe-B 系磁石膜のマイクロ着磁  

 Si基板と Nd-Fe-B 磁石膜の間にガラス膜（Si と Nd2Fe14B との間の線膨張率を持つガラス膜）を堆積
させた磁石膜の磁気特性を検討すると共に，Si 基板上にガラス下地層を用いることによって，Si 基板
上の厚膜磁石に対し，初めてマイクロ着磁の可能性を検討した。 

 

(3)  ガラス層と α-Fe(Fe-Co)磁性層の多周期積層化 

 (2)の実験成果を下に，スパッタリング法に比べ，多周期積層化に有利なPLD（Pulsed Laser Deposition）
法を用い，100層を超える金属とガラスの積層膜の作製を検討した。具体的には，α-Fe(Fe-Co)とガラス
を複合したターゲットを利用し，成膜時のターゲット回転による多周期積層化を狙った。本研究の目
的は，将来的な Nd-Fe-B 膜とガラス膜の多周期積層化の基礎的知見を得る事である。 

 

(4)  Nd-Fe-B 層の酸化抑制を考慮したガラス層の代替材料である Al-O 層の利用 

 ガラス下地層を用いた際の厚膜磁石における角型性劣化の要因として，ガラス下地層の表面粗さに
よる局所的な反磁界の発生を考慮し，ガラスに比べ高いビッカーズ硬度を持つアルミナ（Al2O3）をタ
ーゲットとしたガラスに比べ表面平滑性が優れた「Al-O 下地層」の作製に取り組んだ。 

 

(5)  Al-O 層と α-Fe 磁性層の多周期積層化 

(3)の実験を通じ，α-Fe(Fe-Co)層とガラス層の 100 周期を超える多周期積層化は実現できたものの，
一部にガラスの粗大粒子が含まれ，試料全体に均質な積層構造を形成することは困難であった。本研



究では，ガラスに比べビッカーズ硬度や融点が高く，粗大粒子の発生の抑制が期待される Al2O3 を用
い，多周期積層膜の作製を検討した。 

 

４．研究成果 
 (1) Si 基板上酸化膜（自然酸化膜・熱酸化膜）が Nd-Fe-B 系磁石膜堆積時の試料破壊に及ぼす影響 

Nd-Fe-B 系厚膜磁石の Nd 含有量( Nd/(Nd+Fe) )を約 20 at.%で固定した際，酸化膜の厚みの増加に伴
い，熱処理時に「厚膜磁石の剥離」や「Si 基板内部からの破壊」が生じない試料の厚膜化の限界値（最
大膜厚）を増加できる事が明らかとなった。具体的には，自然酸化膜もしくは熱酸化膜：20 nm 厚の Si

基板上の厚膜磁石では，Si 基板から厚膜磁石が剥離するのに対し，100 ならびに 500 nm 厚の熱酸化膜
を持つ Si 基板上の試料では，剥離ではなく，Si 基板内部より破壊した。この結果より，100 もしくは
500 nm 厚の熱酸化膜を持つ Si 基板と厚膜磁石は強い密着性が示唆され，酸化膜の膜厚の増加に伴い，
Si 基板と厚膜磁石の密着力が向上する事が明らかとなった。試料の破壊現象が酸化膜の厚みで異なる
原因を調べるために，500 nm 厚の熱酸化膜付き Si 基板上の試料における熱処理後の微細構造とその元
素分布を観察したところ，図 1 に示す様に，Si 基板と Nd-Fe-B 系厚膜磁石の界面に Fe，Si，O 元素よ
りなる約 100 nm 厚の化合物層（Fe シリサイド化合物）が確認された。この化合物は酸化膜の厚みの増
加に伴い，形成しやすくなると推察され，厚膜磁石の剥離より Si 基板の破壊現象へ変化した一つの理
由と考えられる。これらの成果は，学術論文[5]に公表された。 

(2) ガラス下地層挿入による Nd-Fe-B 系磁石膜のマイクロ着磁 

 ここでは，「基板と磁石膜の界面の Nd-rich層 Nd-Fe-B 相やガラス下地層の人工的な挿入」を検討し，
これまで，スパッタリング法[2]や PLD 法[6]で用いた Ta下地層（Si 基板と Nd-Fe-B 系磁石膜の間の線
膨張係数）を挿入する方法に比べ，①エッチング困難な Ta層を利用しない，②シリコン基板上でのマ
イクロ着磁を実現可能といった成果を検討した。その結果，ガラス下地層付き Si 基板上 Nd-Fe-B 系厚
膜磁石の破壊が生じない条件として，Nd含有量 14.0～16.5 at.%，ガラス下地層厚：17～86 µm，Nd-Fe-

B 系厚膜磁石の厚み：17～60 µmの範囲において，磁気特性や角型性向上に対し最適なパルス熱処理時
間 3.6 ～4.0 s である事を見出した。更に，各層の厚みの比＝（厚膜磁石の厚み）／（ガラス下地層の
厚み）の増加により，保磁力が向上し，その膜厚比が，角型性（磁気特性）向上に対し重要なパラメー
タの一つである事が明らかとなった。これらの関係を整理した結果を表 1 に[7]，ガラス下地層付き Si

基板上厚膜磁石にマイクロ着磁を実現した結果を次頁の図 2に示す。[8] 

 

図 1 熱処理前後の Si 基板と厚膜磁石の界面の元素分布[5] 

 

 

 

表 1 ガラス下地層付き Si 基板上 Nd-Fe-B 系厚膜磁石の磁気特性（角型性）とパラメータの関係[7] 

 

 

 

 



 (3)  ガラス層と α-Fe(Fe-Co)磁性層の多周期積層化 

金属ターゲットの表面をガラスで覆う複合（2 層構造）ターゲットでの積層膜の作製を検討した際，
ガラスの被覆率の増加に伴い，最大磁気分極が低下する傾向を確認した。ガラス被覆率：20％の試料を
TEM により微細構造観察を行った結果，膜の上半分は，ガラスがほとんど観察されず，Fe-Co 層のみ
が形成されていた。成膜後のターゲットを観察すると，成膜時の途中より，上層のガラスターゲットが
レーザにより貫通していた事より，Fe-Co 層のみが上部に形成されたものと考えられる。一方，下半分
は大きなガラス粒子は見られるものの，Fe-Co とガラスによる積層構造が一部の領域に形成されてい
ることが明らかとなった。この積層部分を拡大した結果を図 3（左図）に示す。約 20 nm厚の Fe-Co 層
と約 10 nm厚のガラス層が交互に積層（黒：Fe-Co 層，白：ガラス層），具体的には 140 層程度形成さ
れ，2 µm厚程度の積層構造が形成されている事を確認した。更に，金属/ガラス/金属で構成された複合
(3 層構造)ターゲットにおいても同様な検討をした結果，図 3（右図）の概観図が示す様に，大きなガ
ラス粒子は存在するものの，数 μmの領域に多周期積層構造が形成されている様子が観察された。これ
らの成果は，学術論文[9]に公表された。 

 

(4)  Nd-Fe-B 層の酸化抑制を考慮したガラス層の代替材料である Al-O 層の利用 

現状，厚膜磁石の厚み: 57 µm，Al-O 膜の厚み: 68 µm，Nd含有量: 14.7 %の試料を作製した結果，ガ
ラス下地層の試料で示した最大の保磁力値に近い 920 kA/m の値を得ると共に，次頁の図 4 に示す様
に，ガラス下地層の試料と比べ角形性が向上することが明らかとなった。その一方で，Al-O 下地層を
用い際に，Si 基板内部からの破壊現象が観測されており，今後の課題として示唆された。これらの成
果は，学術論文[10]に公表される予定である（採択済み）。 

 

     図 3  2 層構造ターゲットと 3 層構造ターゲットにより作製された多周期積層膜[9] 

 

 

 

 

 

図 2 マイクロ着磁を施した試料の J-H ループ（左図）とマイクロ着磁の様子 [8] 

 

 

 



(5)  Al-O 層と α-Fe 磁性層の多周期積層化 

 (3)，(4)の結果を踏まえ，線膨張係数や熱伝導率がガラスの値に近く，ガラス層に比べ Nd-Fe-B 系磁
石膜に対し酸化などの影響が小さい Al-O層と α-Fe層の多周期積層膜の作製を 2022年度後半より開始
した。データ数が少なく，作製条件の最適化を進めている途中である。将来的に，ガラス層/Nd-Fe-B 系
磁石層と共に，Al-O 層/ Nd-Fe-B 系磁石層への開発を進める予定である。 

 

以上の基礎的知見を踏まえ，多周期積層による面内異方性制御した希土類系厚膜磁石の新展開が期
待される。 
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図 4  ガラス下地層，Al-O 下地層，Ta基板上に作製した Nd-Fe-B 系厚膜磁石の減磁曲線（左図）と

角型性の減磁界依存性を示した右図[11] 
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