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研究成果の概要（和文）：計算機シミュレーションと非晶質からの結晶化技術を融合利用して，

低温・短時間の熱処理で Nd-Fe-B 系磁粉の表面の Dyを粒界に拡散し，Dy使用量を抑制しつつ， 

微細結晶の保磁力を改善する方法を開発した。計算機シミュレーション結果より，微細結等方

性磁石の保磁力改善には，混合粉末結晶化法より Dyコーティング後の結晶化が有効であること

が明らかになった。この方法により，残留磁化をほとんど減少させずに，保磁力を約 500 kA/m 

改善できた。 

 
研究成果の概要（英文）：Computer simulation about relationship between coercivity of 
Nd-Fe-B magnet powders and recovery of magnetic anisotropy due to Dy diffusion clarified 
that the Dy diffusion from coating layers on powder surface is effective in improving 
the coercivity of isotropic Nd-Fe-B magnet powders with fine grains.  The diffusion from 
a Dy-coating layers into grain boundaries was realized by using the transition from 
amorphous state to crystalline one at a low temperature and for short time. The coercivity 
of isotropic Nd-Fe-B magnet powders was improved by approximately 500 kA/m without 
remarkable reduction of remanence.  
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１．研究開始当初の背景 
地球温暖化抑制の観点から(Nd,Dy)-Fe-B

磁石を用いた電動機を搭載したハイブリッ
ドカー等が急速に普及している。我が国の高
性能磁石の作製技術は世界に秀でており，
(Nd,Dy)-Fe-B 磁石の作製は我が国の自動車
産業等を支える上で欠かすことができない

状況にある。従来，Dy は Nd2Fe14B 結晶内
Nd 原子を置換する形で使用されており，
Nd-Fe-B 磁石の高保磁力化のために欠かす
ことができない。しかしながら，その産出国
と量が限られており，W，In と共に希少金
属に指定され，その使用量削減のために，文
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クトが進められていた。これらのプロジェク
トでは使用 Dy 量を抑制しつつ高保磁力を保
つ技術の開発が行われていたが，その手法は 
(A) Nd2Fe14B 結晶の表面にのみ Dy を拡散さ

せることにより高保磁力を達成する。 
(B) Nd2Fe14B 結晶のサイズを微細化するこ

とにより高保磁力化を達成する。 
(C) 超高磁界下での熱処理によって粒界相の

原子配列を制御し，高保磁力化を達成す
る。 

に大別される。これらの技術は，全て，我が
国を起点とする技術であるが，その時点では，
(A)の技術が最も現実的な手法であった。 
 (A)の方法は，磁石の保磁力を決める磁化反
転が結晶表面から始まることに着目し，結晶
表面にのみ Dy を拡散させ，その使用量を削
減する手法である。当時，Nd2Fe14B 結晶（非
晶質状態ではない）の表面に Dy 化合物をコ
ーティングし，1000-1200℃の高温プロセス
で結晶表面に Dy を拡散する手法がとられて
いたが， 

(a) 保磁力増加のメカニズムの解明 
(b) 低温プロセスでの効率的 Dy 拡散 

でのブレークスルーが必要とされていた。 
申請者らは，1980 年代より，非晶質―結

晶質転移を利用した磁石材料の研究に取り

組んで来た（例えば：結晶化 Nd-Fe-B 薄帯の磁

気特性に及ぼす結晶化条件の影響,日本応用磁気

学会誌, 10 (1986) 229-232）。一連の非晶質―結

晶質転移を利用した研究の中で，非晶質粉末

を金属蒸気の中で結晶化すれば，対象の金属

元素を粉末内の粒界に効率良く拡散できる

ことを発見した。今回，この発見をヒントに，

Nd-Fe-B磁石における Dy の拡散においても，

同様な手法が使用できる可能性に気づいた。 

このことを確認するために，数十μm 厚
の非晶質 Nd-Fe-B 厚膜に 5μm 厚の Dy コー
ティング施して 650℃で結晶化と Dy の拡散
を同時に行い，厚膜磁石の保磁力を大きく改
善できることを確認した（図１）（特開
2011-9495）。 

一方，結晶表面の物性定数が保磁力に及ぼ 

 

 

す影響についても，1980 年代初頭から
Micromagnetics 理論に基づいた計算機シミ
ュレーションを用いた研究（例えば：Effect of 
Magnetic Inhomegeneity on Magnetization Reversal in 
Sintered Nd-Fe-B Magnet, Jpn. J. Appl. Phys. 29 
(1990) 1711-1716)を展開しており，この手法と
前記の研究成果を融合すれば，(a) 及び (b) 
に記載した２つの要請に応えることができ
ると着想した。 
 
２．研究の目的 
「非晶質―結晶質転移を利用した，Nd-Fe-B

結晶の表面改質による高保磁力化」手法を発
案し，平成 20 年度より挑戦的萌芽研究の補
助を得て（平成 20･21 年度，新原理に基づく，
Dy レス高耐熱希土類磁石の開発）研究を進
め，平成 21 年度には特許を出願した（特開
2011-9495）。本研究の目的は，萌芽研究の成
果に立脚し，非晶質―結晶化転移を利用して，
「新しい Dy レス高保磁力磁石」を開発する
ことである。このために， 
(a) Micromagnetics 理論に基づいた計算機

シミュレーションにより保磁力増加機構
を解明し，Nd2Fe14B 結晶表面に拡散すべ
き Dy 量及び拡散領域の厚さを，後述する
等方性及び異方性磁石について明確にす
る。 

(b) 前項の結果を踏まえ，非晶質―結晶質転
移を利用して，Nd2Fe14B 結晶表面に Dy
を拡散させる高効率・低温プロセスを確
立し，高保磁力 Dy レス等方性 Nd-Fe-B
磁石粉末を作製する。 

(c) 非晶質 Nd-Fe-B の結晶化・Dy 拡散に加
えて，粉末のバルク化及び塑性変形を同
時に行い，高保磁力・高エネルギー積の
Dy レス異方性バルク Nd-Fe-B 磁石を作
製する方法について検討する。 

 
３．研究の方法 
前項に示した３つの目標を達成するため

に，４つの研究項目を設定する（表１）。 
 必要 Dy 量及び拡散厚決定（研究項目Ⅰ）
は，micromagnetics 理論に基づいた第 1 原
理計算により明らかにする。 
 研究項目ⅡとⅢは密接に関連している。こ
れらの実験及結果評価は項目Ⅰの結果を踏
まえて行う。Dy供給源として，(Nd,Dy)-Fe-B
粉末，Dy コーティング，Dy プラズマﾏ中での
結晶化を検討する。平成 24 年度は，バルク
磁石及び異方性磁石の作製を検討する（項目
Ⅳ）を行う。 
 
４．研究成果 
4.1 計算機シミュレーション 
我々は磁石内部に存在する(Nd,Dy)2Fe14B

結晶粒から Nd2Fe14B結晶粒に Dyを拡散するこ 
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図 1 非晶質 Nd-Fe-B厚膜の保磁力に及
ぼす Dyコーティング結晶化の影響。 
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表１ 本研究の研究手法 

項目 内容 

Ⅰ 必要 Dy拡散量及び拡散層厚の明確化 

Ⅱ 
非晶質 Nd-Fe-B粉末における最適

結晶化・拡散条件の探索 

Ⅲ 
Dy ｺｰﾃｨﾝｸﾞ
手法の選択
と最適化 

混合粉末結晶化法 

真空蒸着法 

Dy ﾌﾟﾗｽﾞﾏ結晶化法 

Ⅳ 塑性変形によるバルク化・異方化 

 
とにより，Nd2Fe14B 結晶表面の磁気劣化層を
回 復 さ せ る 方 法 を 想 定 し ，
Nd2Fe14B/(Nd,Dy)2Fe14Bコンポジット磁石の磁
気特性を計算機シミュレーションを用いて
明 ら か に し ， 表 面 拡 散 型
Nd2Fe14B/(Nd,Dy)2Fe14Bコンポジット磁石の高
保磁力化と Dy 使用量低減効果の関係を明ら
かにした。 
本研究の解析モデルは Nd2Fe14B 及び

(Nd0.7Dy0.3)2Fe14B結晶粒（粒径 48 nm）から構
成されるコンポジット磁石を仮定し，各結晶
表面に異方性磁界が低下した磁気劣化層を
配置した。また， Dy は熱処理により
(Nd,Dy)2Fe14B結晶粒から Nd2Fe14B結晶粒に拡
散し，Nd2Fe14B 結晶粒の磁気劣化層の異方性
を回復すると仮定した。なお，磁化反転過程
のシミュレーションはマイクロマグネティ
クス理論に基づいて行った。 
 
(1) 磁気劣化層の影響 
まず，磁気劣化層と回復層の厚さについて

検討した結果，それらの厚さが 3nm 程度の時
に顕著な影響が出ることが明らかになった。 
次に，配向を変えた Nd2Fe14B 単相磁石に於

いて，磁気劣化層の異方性磁界を回復させ，
配向度，異方性磁界回復率と保磁力の関係を
調べた。その結果，図２に示すように，配向
度（<cosθ>）により，結晶表面の異方性磁 
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図２ Nd2Fe14B 磁石の保磁力に及ぼす異方性
磁界回復率の影響 

界の回復率が保磁力に及ぼす影響が異なる
ことが見出された。異方性磁石（<cosθ> = 1 
~ 0.92）においては，回復率（結晶内部に対
する表面の異方性磁界の比）が 50％で著しく
保磁力が向上するが，等方性磁石（<cosθ> = 
0.5）においては，異方性磁石ほどの著しい
保磁力の増加は見られなかった。これは交換
相互作用により磁化が平均化され，結晶表面
で異方性磁界が局所的に回復される効果が
抑制されたためと考えられる。 
 
(2) Nd2Fe14B/(Nd,Dy)2Fe14Bコンポジット磁石

の磁気特性 
コンポジット磁石について，(Nd,Dy)2Fe14B

結晶粒の割合と配向を変化させて保磁力を
計算した。(Nd,Dy)2Fe14B結晶粒の割合の増加
に伴う保磁力の増加は同量の Dy を使用した
合金磁石に比べて大きく，コンポジット磁石
により Dy 使用量を削減することができるこ
とが明らかとなった。 
一方で，Dy使用量低減効果は配向によって

異なった。 
(a) 理想的な配向（<cosθ> = 1 ~ 0.99） 

(Nd,Dy)2Fe14B 結晶粒の割合の増加に伴い，
保磁力は直線的に増加した。即ち，理想的な
配向では少量の結晶表面回復よりも残存す
る磁気劣化層の影響が大きいことが見出さ
れた。 
(b) 異方性（<cosθ> = 0.98 ~ 0.94） 

図３に示す様に，保磁力は(Nd,Dy)2Fe14B結
晶粒の割合が 25%で著しく増加した。回復面
の割合と保磁力は比例関係であることから，
保磁力は回復面によって決まると考えられ
る。 
(c) 等方性（<cosθ> = 0.5） 
(Nd,Dy)2Fe14B結晶粒の割合が 25%で保磁力 
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図３ 異方性磁石<cosθ> ＝ 0.97）における
(Nd,Dy)2Fe14B結晶粒の割合と保磁力の関係 



 

 

は著しく増加するものの，異方性磁石と比較
すると異方性回復の影響が小さいことが見
出された。これは交換相互作用による磁化の
平均化作用が局所的異方性回復の効果を抑
制しているためであることが明らかとなっ
た。 
実用異方性磁石では，<cosθ> = 0.98 ~ 

0.94程度であることに鑑みると，以上の結果
はコンポジット磁石の使用が実用的な磁石
に対して特に有効であることを示唆してい
る。一方，等方性磁石においては効果が小さ
いことから，極微細結晶で構成される等方性
磁石に対しては，混合粉末結晶化法よりも表
面をコーティングする方法が適していると
考えられる。 
4.2 非晶質からの結晶化を利用した低温熱

処理による保磁力改善 
 計算機シミュレーションにより，Dyを結晶
表面から数 nm 程度拡散させることにより，
保磁を改善できることが明らかになったの
で，非晶質からの結晶化を利用して，低温・
短時間熱処理により結晶粒の肥大化を抑制
しつつ保磁力を改善することを試みた。 
 
(1) 混合粉末結晶法 
 非晶質 Nd-Fe-B粉末と(Nd,Dy)-Fe-B粉末の
混合体，圧粉体を 700℃以下の温度での極短
時間熱処理により結晶化させたが，十分な保
磁力改善効果が得られなかった。この結果は
計算機シミュレーションの結果とも一致す
る。 
 
(2) PLD 法によるフレーク表面コーティング
法 
超急冷法により得られた非晶質 Nd-Fe-Bフ

レークの片面に PLD 法により Dy コーティン
グを施し，極短時間熱処理（熱処理温度 650℃，
保持時間 0 分）によりフレークの結晶化と
Dyの Nd-Fe-B結晶表面付近への拡散を同時に
行い，結晶粒の肥大化を抑制しつつ，残留磁
化を損なうことなく高保磁力を達成した。図
４に示す様，開発磁粉保磁力は，Dyコーティ
ングを施さずに結晶化したフレークに比べ 
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図４ Dyコーティング Nd-Fe-Bフレークにお
ける Dyの膜厚と保磁力，残留磁化の関係 

て，約 500 kA/m 高く，残留磁化はコーティ
ングなしのもととほぼ同じであった。ＳＥＭ
およびＴＥＭによる微細組織と組成の分析
により，極短時間の熱処理により，Dy がフレ
ークの内部に拡散し，Nd-Fe-B 結晶の粒界に
偏在していることを確認した。 
 
(3) 蒸着法による磁粉表面コーティング法 
 非晶質 Nd-Fe-Bフレークにおいて高保磁力
を達成できたので，フレークを粉砕して得た
非晶質磁粉の表面に，蒸着法により Dy をコ
ーティングする方法を開発し，フレークと同
様な効果が得られることを確認した。図５に
示す様，保磁力は Dy コーティング量に比例
して増加した。磁粉間および１つの磁粉表面
での Dy コーティング厚にはムラが存在した
が，Dy コーティング量と保磁力の増加量の関
係は，Nd-Fe-B フレークに対する結果とほぼ
同じであった。このことは，今後，コーティ
ング厚の均一化が達成されれば，更なる保磁
力改善が期待されることを示唆している。 

 

図５  Dy コーティング量を変化させた
Nd-Fe-B磁粉の磁気特性 
 
 (4) DyF コーティング法 
DyF3 微粉を用いた Dy コーティングと非晶

質からの結晶化を利用して，等方性 Nd-Fe-B
磁粉の保磁力を改善した。まず，結晶化条件
を最適化した後，コーティング量を変化させ
たところ，DyF3コーティング量の増加と共に
保磁力が増加し，コーティング量 1.7 wt.% 
で最大の保磁力改善効果約 5% が得られた。
さらにコーティング量を増加させると保磁
力改善効果が失われ，6.7wt.% コーティング
の際に約 6% の保磁力減少となった。コーテ
ィング量が多い試料の X 線回析パターンは
NdOF の存在を示唆しており、Nd のフッ化物
の存在が、Nd2Fe14B 存在量を減じたことによ
り、保磁力の現象を招いたと考えられる。 
 Dyの直接コーティング，Nd-Cu の直接コー
ティングでは，残留磁化を大きく減少させる
ことなく 25～30 % 程度の保磁力改善が可能
であったことと比較すると，DyF3コーティン
グによる等方性 Nd-Fe-B磁粉の保磁力改善効
果は前述の方法よりも顕著ではなかった。 



 

 

 
(5) 塑性変形磁石の高保磁力化の検討 
Nd-Cu/非晶質 Nd-Fe-Bあるいは DyF/非晶質

Nd-Fe-B 混合体を塑性変形させることにより，
非晶質ー結晶化転移を利用した粒界拡散技 
術と塑性変形による異方化技術を融合させ
異方性バルク磁石を作製を試みたが，高保磁
力・高残留磁化を併せ合わせ持つ磁石の作製
には至らなかった。 
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