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研究成果の概要（和文）：

(Fe0.75B0.20Si0.05)96Nb4 金属ガラスに B2O3 フラックス処理を施した後, 鋳造を行うことにより,

50100 m 程度の結晶相がガラス相中に析出した, ガラス相／結晶相複合磁性材料を開発した。

本複合材料は, 析出結晶相が磁壁をピン止めするため, 優れた恒透磁率特性(磁場の変化に対し

て磁束密度が直線的に変化する)と低い保磁力を兼備する。本材料は, チョークコイルなどの磁

性部品の省エネルギー化に有用であると考えられる。

研究成果の概要（英文）：
The glassy/crystalline composite soft magnetic material with a structure composed of crystalline

phases whose size of 50100 m in diameter embedded in a glassy phase has been developed. The
composite material whose chemical composition is (Fe0.75B0.20Si0.05)96Nb4 could be prepared by B2O3

flux melting and copper mold casting, and has a flat hysteresis curve; i.e., there is a good linear
relationship between magnetic induction and magnetic field because the magnetic domain wall
displacements are pinned by the precipitated crystalline phases. This composite material is useful for the
energy saving of magnetic components such as the choke coils.
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１．研究開始当初の背景
産業用機器や家電製品の電源には, 昇降圧

トランス, チョークコイルなど, 小電力から
大電力用まで数多くの磁性部品が用いられ
ている。省エネルギー化の観点から, より磁
気損失の小さな磁心材料の開発が強く望ま
れている。これらの磁心に使用される軟磁性
材料には, 用途に応じて様々な特性が要求さ
れる。例えば, 直流電源回路出力部で交流分

(リップル )を抑制するために用いられる
チョークコイルでは, 小型化のための高飽和
磁化, 省電力化のための低磁気損失(低保磁
力: 磁化曲線のヒステリシスの大きさ)とと
もに, 大電流対応のために比較的低く(比透
磁率で 102 ~ 103程度)かつ磁場に依存しない
恒透磁率特性が同時に要求される。通常, 透
磁率(磁化曲線の傾き=磁場に対する感度)と
保磁力はトレードオフの関係にあるため, 低
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透磁率と低保磁力を同時に満足する軟磁性
材料の開発は困難である。

Fe 基アモルファス合金は代表的な低磁気
損失材料であるが, 板厚が薄い(25 m)ために
磁心作製時の積層コストの増大, 占積率の低
下による磁心の大型化が避けられず, 使用範
囲が限定されていた。しかし, 1995 年に mm
オーダーの厚板が作製可能な Fe 基金属ガラ
ス[1]が発見され, ガラス合金の用途が大幅に
拡大された。本研究申請者は種々の Fe 基金
属ガラスの軟磁気特性を詳細に調べ, 金属ガ
ラスは従来のアモルファス合金よりも低磁
気損失材料として本質的に優れたポテン
シャルを秘めていることを明らかにした[2]。
また B2O3フラックス処理による Fe 基金属ガ
ラスの大型化に取り組み, 直径 7.7 mm の
Co-Fe-B-Si-Nb 金属ガラス試料[3] (フラック
ス未処理では直径 5 mm が限界[4])の作製に
成功した。またフラックス処理はガラス形成
能を高めるばかりでなく, 軟磁気特性を向上
させる効果があることを示した[5]。
本研究申請者は更にフラックス処理に関

する研究を進め, 合金系によりフラックス処
理の効果が異なることを見出した[6]。それに
より, 適切な合金系にフラックス処理を施す
ことにより過冷却液体からの結晶相の核生
成を制御し, それにより新奇な磁性材料を開
発できるとの発想に至った。

２．研究の目的
本研究では, フラックス処理により過冷却

液体からの結晶相の核生成を制御し, 従来の
結晶化では得られない新奇なガラス相／結
晶相複相組織を有する高性能磁性材料の創
製に関する基礎研究を実施した。

３．研究の方法
(1) フラックス処理の概念

図 1. フラックス処理の概念

本研究では, 液相からの結晶相の核生成を
制御する手法として, フラックス処理を用い
た。図 1 に, フラックス処理の概念を示す。
これは, 試料をフラックス(B2O3 など)と一緒
に溶解することにより, 試料を雰囲気から隔
離すると同時に, 不均質核生成の原因となる
非金属介在物をフラックス中に取り込ませ,

溶湯中から取り除く方法である。他の手法で
は, 非金属介在物を取り除くために原材料や
雰囲気を高純度化する, あるいは試料サイズ
を微小にする必要がある。それに対しフラッ
クス処理では, 合金組成はフラックスと反応
しないものに限定されるが, フラックス中で
溶解・凝固を繰り返すことにより溶湯を清浄
化できるため, 原材料の高純度化等は必須で
はないのが大きな利点である。

(2) 実験方法
本研究では, フラックスに B2O3 を使用し

た。これは融点が低く(450 ºC), かつ化学的に
安定な酸化物で, Fe 基金属ガラスの構成元素
である Fe, Si, B, Nb などと反応しないためで
ある[7]。

軟磁気特性の評価には, 反磁場の影響を避
けるため, リング形状の試料が必要とされる。
そこで, 図 2 に示したフラックス処理終了後
に直ちに, 溶湯を銅鋳型に鋳造する方法(以
下, フラックス鋳造法と呼ぶ)を用い, 磁気特
性評価用のリング状バルク試料(外径 10.0
mm, 内径 6.0 mm, 厚さ 1.0 mm)を作製した。
合金組成には, 比較的高いガラス形成能と優
れた軟磁気特性を両立し, かつ Al, Ti, Zr 等の
化学的に活性で B2O3 と反応する元素を含ま
ない(Fe0.75B0.20Si0.05)96Nb4 合金[4]を選択した。

図 2. フラックス鋳造法の概念

４．研究成果
(1) 微細構造
図 3 に, フラックス未処理試料の断面の光

学顕微鏡写真を示す。試料には, ナイタル液
(3 %硝酸エタノール溶液)でエッチングを施
してある。ほとんどの試料は, 図 3(a)の様に
析出物は見られず, ガラス単相であった。し
かし一部の試料では, 図 3(b)の様に結晶相の
析出が確認された。図 4 に, B2O3フラックス
鋳造法により作成した試料(以下, フラック
ス処理試料と呼ぶ)の断面の光学顕微鏡写真
を示す。フラックス処理試料では, 大半の試
料で図 4(a)の様な 50100 m 程度の析出物が
確認され, 更に幾つかの試料では図 4(b)の様
に結晶相が多量に析出していた。
上記の結果は, [(Fe0.5Co0.5)0.75B0.20Si0.05]96Nb4

合金と(Fe0.75B0.20Si0.05)96Nb4 合金とでは B2O3

フラックス処理の効果が全く異なることを



示している。Fe-Co-B-Si-Nb 合金では, フラッ
クス処理により非金属介在物が取り除かれ,
結果としてガラス形成能が向上し, 軟磁気特
性も向上(透磁率が増加し, 保磁力が減少)す
る[3, 5]。しかし Co を含まない Fe-B-Si-Nb 合
金では, フラックス処理により明らかに結晶
相の析出が促進されていることが分かる。

図 3. フラックス未処理試料の断面の光
学顕微鏡写真の例

図 4. フラックス処理試料の断面の光学
顕微鏡写真の例

ガラス形成能は合金組成に強く依存する
ため, フラックス処理により B, Si, Nb の濃度
が変化し, ガラス形成能が低下した可能性が
考えられる。そこで同一母合金から作製した
試料の化学分析を行った。分析には, 誘導結
合プラズマ発光分光分析(ICP-AES)を使用し
た。その結果を表 1 に示す。表 1 から分かる
ように, B2O3 フラックス処理による合金組成
の変化は僅かであり, 組成の変化が原因であ
るとは考えにくい。また図 3, 4 から分かるよ

うに, 結晶相が析出する領域も異なっている。
すなわち, フラックス未処理試料では結晶相
は試料の表面付近を中心に結晶相が析出し
ているが, フラックス処理試料では, 結晶相
は試料の内部に析出していることが分かる。

表 1. ICP-AES による試料の化学分析の
結果

組成(at%)

未処理 処理 投入

Fe (bal.) 71.6 71.4 72.0

B 18.8 18.9 19.2

Si 05.6 05.6 04.8

Nb 04.0 04.1 04.0

析出した結晶相を同定するため, 直径 0.1
mm のモノキャピラリーを使用した微小領
域 X 線回折を行った。その結果を図 5 に示
す。図中の(I)(IV)は測定領域を表し, それ
ぞれ図 3, 4 中の(I)(IV)と対応している。領
域(IV) (フラックス処理試料の内, 結晶相が
多量に析出している試料の中心部)のプロ
ファイルでは, -Fe(-Si)相と Fe2B 相の明瞭
な回折線が確認できる。領域(I)(III)におい
ても, -Fe(-Si)相の回折線と共に弱い Fe2B
相の回折線が確認された。従って析出結晶
相は , フラックス処理の有無に係わらず ,
-Fe(-Si)相と Fe2B 相であると考えられる。

図 5. 微小領域 X 線回折図形の測定結果

B2O3 フラックス処理による結晶相析出の
メカニズムを調べるため, 走査型電子顕微鏡
(SEM)を用いて析出結晶相の形態等の観察を,
そしてエネルギー分散形 X 線分光(EDS)によ
る微小領域の組成分析を行った。析出した結
晶相は，フラックス処理, 未処理試料共に, Si
濃度が投入組成に近い領域と, Si 濃度が極端
に少ない(1.5 at%程度)領域が存在することが
分かった。-Fe 相中には Si が固溶できるこ



とから, これは-(Fe, Si)相と Fe2B 相の共晶
であると考えられ, 微小領域 X 線回折による
同定が組成分析により裏付けられたと言え
る。また SEM を用いた試料破断面の観察で
は, 図 6 に示したように, フラックス未処理
試料では明らかな介在物が確認された。一方
フラックス処理試料では, このような介在物
は見られなかった。EDS による組成分析の結
果, フラックス未処理試料中の介在物は, Ca
や Al などの不純物元素を多量に含むことが
分かった。従ってフラックス未処理試料では,
結晶相はこれらの酸化物などによる不均質
核生成により, 主として試料表面付近に析出
していることが確認された。それに対しフ
ラックス処理試料では, フラックス処理によ
り不均質核生成サイトとなる酸化物などが
除去された結果, 結晶相は主として均質核生
成により, 鋳造時の冷却速度が最も遅くなる
試料内部に析出したものと考えられる。

図 6. フラックス未処理試料の断面の
SEM 像の例

(2) 磁気特性

図 7. リング状試料の磁化曲線の測定例
(as-cast)

直流B-Hループトレーサを用いたリング状
試料の磁化曲線の測定結果を, 図 7 に示す。
フラックス未処理試料の内, ガラス単相試料
(ほとんどの試料)は, as-cast の状態で 8 A/m程
度の低い保磁力(Hc)と, 2.2103 (100 Hz, 0.4
A/m)程度の高い比透磁率(r)を示した。また
一部の結晶相が析出している試料において
も, 磁化曲線に大きな変化は無いことが確認
された。
一方, フラックス処理試料では, 磁化曲線

が明らかにフラットになっていることが分
かる。結晶相の析出量が少ない試料の比透磁
率は 0.6103 程度まで低下しており, 保磁力
は 37 A/m 程度まで増加している。更に結晶
相の析出量が増えると, 特に保磁力が著しく
増加することも確認された。

図 8. リング状フラックス処理試料(結晶
相の析出量が少ないもの)の磁化曲線の
熱処理による変化

フラックス処理試料の内, 結晶相の析出量
が少ない試料に対して熱処理を施し, 磁気特
性の変化を調べた。図 8 に, 熱処理前後の磁
化曲線の測定例を示す。熱処理は, 赤外線イ
メージ炉を使用して, キュリー温度(= 598 K
[4])より高温, かつガラス遷移温度(= 835 K
[4])より僅かに低温である 813 K で行い, 無
磁場真空中で 600 s 保持し, 自然冷却した。図
8 より, 熱処理により明らかに恒透磁率特性
が向上, すなわち, 磁場に対して磁化曲線が
直線的に変化する領域が拡大していること
が分かる。これは, 鋳造したままの試料では,
鋳造時に生じる内部応力により様々な方向
の磁気異方性が生じており, 熱処理によりそ
れらが消滅した結果であると考えられる。図
9 に微分磁化率[dif. = (dB/dH)/0, ここで B は
磁束密度, H は磁場, 0 は真空の透磁率]の測
定結果を示す。dif.は磁場の増加と共に徐々
に減少するものの, 熱処理後の試料において
は, 200 A/m までは 10%以内の減少率に過ぎ
ず, 更には, 700 A/m まで 500 以上の高い値を
維持していることが注目される。



図 9. リング状試料の微分透磁率の測定
例

(3) 恒透磁率特性発現のメカニズム
試料の組織観察の結果から, 恒透磁率特性

発現のメカニズムには, 以下の二つが考えら
れる。
① 析出結晶相による磁壁のピン止め効果
② 結晶相析出により生じた内部応力によ

る応力誘起磁気異方性
熱処理後の試料の組織観察より, 813 K で熱
処理を行っても, 結晶相のサイズや析出量に
はほとんど変化が無いことが分かった。後者
の応力誘起磁気異方性の場合, 熱処理を施す
と内部応力が解放され, 恒透磁率特性が劣化
すると考えられる。従って, 熱処理後の磁気
特性から判断して, 恒透磁率特性発現のメカ
ニズムは, 前者の析出結晶相による磁壁のピ
ン止めによるものであると考えられる。
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