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研究成果の概要： 
高出力パルスレーザを用いる PLD 法により，数十ナノメートル程度の Nd-Fe-B/α-Fe 層を交

互に 1000 層程度積層し，超多周期積層型交換スプリング厚膜磁石を作製することに成功した。
作製した膜は等方性の磁気特性を示し，その最大エネルギー積は 90 kJ/m3となった。さらに，
補助レーザで基板―ターゲット間を飛行するドロップレットを再アブレーションし，厚膜磁石
の表面平滑性改善する技術を新たに開発した。今後，補助レーザを有する PLD 装置での膜組成
制御技術を開発する必要がある。 
また，数十 µm/h の高速製膜条件下において，基板加熱法により異方性厚膜磁石を作製し，
新たに開発した遮断成膜法と Ga の添加を組み合わせることにより，残留磁化 0.95 T，保磁力
876 kA/m，(BH)max 146 kJ/m

3の厚膜磁石の高速成膜を実現した。 
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１．研究開始当初の背景 
希土類合金は大きな磁気異方性および磁
気ひずみを有し高性能磁石や超磁歪材料と
して利用されている。これらの材料の進歩
は，従来，新合金の発見によって達成され
てきたが，新合金の探索は必ずしも容易で
はなく，Nd2Fe14B 合金や(Tb,Dy)Fe2合金を越
えるポテンシャルを有する磁石合金や超磁
歪合金は 20 年以上発見されていない。一方，

硬磁性（希土類合金）および軟磁性（遷移
金属合金）の材料から構成される複合材料
の組織をナノメートルスケールで制御し，
結晶粒界での交換相互作用を調整しつつ硬
軟複合磁性材料を創成すれば，従来の材料
では実現できなかった高次機能を発現させ
ることができる。しかしながら，交換結合
複合磁性材料の特性は，相構成，結晶粒径，
結晶形状，結晶配向，粒界での交換相互作
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用の強さ等に複雑に影響されるため，優れ
た特性を達成する最適ナノ組織の定量的設
計法の確立と設計組織の実現方法のブレー
クスルーが不可欠である。 
 
２．研究の目的 
本研究では，平成 19 年までに，配向を制
御した希土類系交換スプリング硬軟複合磁
性薄膜に高次機能を発現させるためのナノ
組織を，マイクロマグネティクス理論を用い
て定量的に設計する技術を開発すると共に，
レーザ誘起プラズマプロセスを用いて膜構
造をパノスコピックに制御し，異方性交換結
合複合厚膜磁石および希土類系軟磁性複合
超磁歪薄膜の創成を進めてきた。平成 20 年
度においては，「Nd-Fe-B 系異方性厚膜磁石」
及び「超多周期積層型 Nd-Fe-B 系交換スプリ
ング厚膜磁石」の更なる特性改善に向けた検
討を行う。 
 
３．研究の方法 
厚膜磁石の作製には波長 355 nm の YAG レ
ーザを用い，異方性付与には図１に示す基板
前面加熱装置を用いた。超多周期積層膜の作
製には，回転形複合ターゲットを有する PLD
装置を用いた。ドロップレットの削減は，図
2 に示すように，基板―ターゲット間を飛行
するドロップレット補助レーザを用いて再
アブレーションすることにより行った。 
 
 
 

４．研究成果 
(1) Nd-Fe-B 系異方性厚膜磁石の創成 
前年までの研究により，Zr, Nb, Ga の添
加により，保磁力を著しく改善できること
が明らかになったので，Ga入りのターゲッ
トを用いて異方性厚膜磁石を作製した。タ
ーゲットとしては Ga を微量添加した
NdxFe14B + Ga0.5 at.%（x = 2.0，2.4，2.6）
ターゲット及び Nd2.4Fe14B ターゲットを用
意し，成膜時間は 30 分とした。推定の基板
温度は 873K である。 
Nd2.4Fe14B 及び Nd2.4Fe14B + Ga0.5at%ターゲッ

トにより得られた約 20 µm 厚の試料の減磁曲
線を図３に示す。Ga を添加することにより，
その保磁力は 100 kA/m 程度増加し，600 kA/m
を超える値が得られた。加えて，残留磁化値
も 0.76 から 0.98 T へ向上し，Ga 添加は
Nd-Fe-B 系異方性厚膜磁石の磁気特性向上に
有効であることが明らかとなった。 
この様子を X線回折による結晶構造観察に
より検討した結果，Ga 添加の有無にかかわら
ず，Nd2Fe14B 相の (004)，(006)，(008)面な
らびに(105)面といった垂直異方化に起因す
る結晶面からの反射強度が強く観察された
（図４）。さらに，Ga 添加した試料において

 
図 1 基板加熱 PLD 装置の概要 

図 2 補助レーザを用いたドロップレット
の再アブレーション 
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図 3  Nd2.4Fe14B 及び Nd2.4Fe14B+Ga0.5 at.% タ
ーゲットから作製した薄膜磁石の減磁曲線

30 40 50 60

(0
04

)

(0
06

)

(1
05

)

(0
08

)

(1
15

)

(1
18

)

(1
16

)

In
te

ns
ity

 [ 
ar

b.
un

it 
]

2θ [ degree ]

○Nd2Fe14B　△unknown

(1
07

)

Additive
   free

Ga added

図 3  Nd2.4Fe14B 及び Nd2.4Fe14B+Ga0.5 at.% タ
ーゲットから作製した異方性厚膜磁石の X
線回折パターン 



 

 

は，上述した垂直異方化に起因するピークの
反射強度が無添加のものと比較して増加す
ることが明らかとなった。 
以上の結果より，Ga 添加が配向性の向上に

有効であることが確認された。残留磁化なら
びに保磁力の向上は，Ga 添加の垂直方向への
異方化に貢献する結晶粒の成長が促進され
たためと考えている。 
さらなる磁気特性向上を目的とし，Nd 量の

異なる Ga 添加ターゲット用い同様な実験を
行った。3種類の NdxFe14B + Ga0.5 at.%（x = 2.0，
2.4，2.6）ターゲットから作製した約 20 µm
厚試料の減磁曲線を図５に示す。Nd 量の増加
に伴い保磁力は増加し，前節で述べた無添加
ターゲットで作製した試料の保磁力値を大

幅に上回ることが確認された。残留磁化値に
関しては Nd 量の増加に伴いやや減少する傾
向があった。 
表１に得られた磁気特性をまとめて示す。
配向性の指標となる膜の面内方向と垂直方
向の残留磁化値の比（Mr⊥/Mr//）の値が，いず
れの試料においても 3程度に達することが確
認された。加えて，M-H ループの角型性の指
標となる残留磁化値と最大磁化値（1600 kA/m
の磁界を印加した際の磁化値）の比（Mr/Mmax）
より，Nd 量の増加に伴い角形性が向上してい
ることも明らかになった。 
図５示した試料について X線回折パターン
を図６に示す。いずれの試料の回折パターン
においても，Nd2Fe14B 相の (004)，(006)，
(008)面ならびに(105)面に起因する結晶面
からの反射ピークが観測されると共に，Nd 含
有量の増加に伴い，それらのピーク強度が増
加する様子が見られる。垂直方向への配向性
の向上を評価するため，「垂直方向への異方
化に貢献する(008)面」と「垂直異方化への
影響が小さい(410)面」（等方性試料において
最も大きな反射ピークとして観測され，かつ
他の結晶面と回折角が重複しない）の 2つの
結晶面の反射強度比 I008/I410 を算出した。そ
の結果を図７に示す。等方性試料ではこの反
射強度比が 0.94 程度であったのに対し、異
方性試料においては Nd 含有量 2.0，2.4 at.%
ターゲットに比べ 2.6 at.%の試料において，
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図 5  NdxFe14B + Ga0.5 at.%（x = 2.0, 2.4, 
2.6）ターゲットから作製した異方性厚膜磁
石の減磁曲線    
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図 6 Ga 添加 Nd-Fe-B ターゲットから作製
した異方性厚膜磁石の X線回折パターン

表 1 Ga添加を施した異方性 Nd-Fe-B 厚膜磁石の磁気特性. 

 Hc [ kA/m ] Mr [ T ] (BH)max [ kJ/m3 ] Mr�/Mr// Mr�/Mmax� 

Nd2.0Fe14B + Ga0.5 at.% 495 1.00 96 3.45 0.8 

Nd2.4Fe14B + Ga0.5 at.% 615 0.98 110 3.27 0.87 

Nd2.6Fe14B + Ga0.5 at.% 876 0.95 146 2.88 0.93 
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図 7 NdxFe14B + Ga0.5 at.%（x = 2.0, 2.4, 2.6）
ターゲットから作製された厚膜磁石におけ
る(008)回折ピークと(410)回折ピーク強度
の比



 

 

その反射強度比が増加している傾向が了解
される。 
なお，本実験においては，Nd2.6Fe14B + Ga0.5 

at.%の組成を有するターゲットを用いた際に，
垂直方向の残留磁化 0.95 T，保磁力 876 kA/m，
(BH)max 146 kJ/m3の最も優れた磁気特性が得
られた（図８）。この値は，Fig.9(a)に示し
た Ga 添加なしの磁石における(BH)max値の約

2倍の値である。 
 
(2) 超多周期積層型 Nd-Fe-B 系交換スプリ

ング厚膜磁石の創成 
前年までの研究により，補助レーザを利用
したシステムでドロップレットを削減でき
ることが確認できたので，補助レーザが磁気
特性に及ぼす影響を検討した。 
図9(a)に補助レーザを有するPLD装置を用
いてNd2.6Fe14B/α-Fe複合ターゲットから作製
した厚膜のヒステリシス曲線を示す。成膜に
際しては，補助レーザ遅延時間を 50 µsec と
している。この結果を図 9(b)に示した補助レ
ーザなしで作製した超多周期積層厚膜交換
スプリング磁石の特性と比較すると，補助レ
ーザの照射により磁気特性が著しく劣化し
ていることが了解される。 
著しい特性劣化の原因を検討するために，
EDX により膜中の Nd 含有量を測定した。Nd
含有量の測定結果と得られた最大エネルギ
ー積(BH)maxの関係を図 103 に示している。な
お B の同定が困難であったため，Nd と Fe の
みを定量分析した。図には，補助レーザを用
いず，通常の PLD 法で成膜した試料の結果が
○で，補助レーザを用いて作製した試料の結
果が△で示されている。補助レーザを用いて
作製した試料の Nd 含有量が，補助レーザを
用いず作製した試料のそれに比べて少ない
こ と が 了 解 さ れ る 。 同 様 な 傾 向 は
Nd2.6Fe14B/Fe3B 複合ターゲットから作製した
厚膜についても見られた。 
これらの結果より，補助レーザを用いて作
製した膜では Nd 含有量の減少による保磁力
低下が(BH)max 低下の一因であると考えられ
る。Nd 含有量が減少した原因として，ターゲ
ット－基板間を飛行する Nd-Fe-B 及びα-Fe
（または Fe3B）ドロップレットのうち前者の
み選択的にアブレーションされ，基板以外の
方向に飛散した結果，Nd 含有量が減少した可
能性が考えられ。組成変化の原因及びその補
償法の検討が今後の課題として残った。 
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(b) 補助レーザあり 

図 9 補助レーザの有無による磁気特性の
変化 

8 10 12 140

20

40

60

80

100

Nd content [at.%]

(B
H

) m
ax

 [k
J/m

3 ]

Conventional method
New method

図 10 Nd2.6Fe14B/Fe3B 複合ターゲットから作製
した超多周期複合厚膜磁石におけるNdは入寮と

最大エネルギー積(BH)max の関係 
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