
１．はじめに
　最近、交換結合ナノコンポジット磁石が次世代の
永久磁石材料として盛んに研究されている。ナノコ
ンポジット磁石においては、ソフト磁性相の結晶粒
とハード磁性相の結晶粒が交換結合により結び付い
ており、ソフト相結晶粒の磁化回転が抑制され、全
体として硬質な磁気特性を示す [1]。この交換結合
を有効にするためには、両相を数 10 nm の空間スケ
ールで混合させることが必要であり、実験的には、
液体急冷法により得たアモルファス薄帯を、650°C
〜 800°C で熱処理することにより微結晶の複合構造
を実現している。しかし、いずれの報告においても、
ハード相の磁化容易方向が揃っていないため、計算
により示唆された 100 MGOe を越えるような最大
エネルギー積 [2] とは大きくかけ離れている。従っ
て、ハード相の結晶軸が配向したナノコンポジット
磁石がもし実験室レベルで実現できれば、次世代の
高性能磁石開発の指針が得られるだろう。今回我々
は、Nd-Fe-B 系アモルファス薄帯を強磁場中で熱処
理・結晶化することで結晶軸配向の可能性を検討し
た。Nd2Fe14B のキュリー温度 TC は 312°C と低いが、
Fig. 1 のように Fe を Co で置換することで TC は急
激に増加 [3] し、Nd2Co14B では TC  = 727°C となり、
Nd2Fe14B 型相 の結晶化温度 (Tcry ~ 650°C) を上回る
ことが知られている。一方，Fig. 1 には磁化容易軸
の方向も示されているが，Co リッチ組成側におい
ては，高温で Co の磁気異方性が Nd の一軸異方性
を凌駕するため，磁気モーメントが [100] 方向に再
配列してしまうという問題がある．本研究では，ア
モルファスの結晶化プロセスにおける強磁場の影響
に関する基礎データを得る目的で実験を行った．

２．実験方法
　試料の仕込組成は Nd12(Fe1–xCox)79Nb1B8 (x = 0.36, 
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0.7, 1) とし、液体急冷単ロール法（ロール周速度 Vs 
= 30 〜 100 m/s）により薄帯を作製した。本報告書
では、x = 1, Vs = 50 m/s の試料の結果 [4] を主に示す。
強磁場中熱処理は、冷凍器冷却型超伝導磁石と縦型
熱処理炉を用いて、薄帯の長手方向に最大磁場 Ha 

= 100 kOe を印加して行った。熱処理温度は、675°C
〜 875°C の範囲で、保持時間は、10 ~ 420 分、室温
から保持温度までの昇温時間は 2 時間、降温時間 
30 分で行った。構造評価のため、薄帯表面のＸ線
回折パターンをステップ・スキャンにより測定し、
RIETAN [5] を用いた Rietveld 解析によって各相の
体積分率及び配向度を見積もった。

３．実験結果
　液体急冷直後の薄帯のＸ線回折測定の結果、ロ
ール周速度 Vs = 50 m/s の場合には、2θ =  43° 付近














  














   



Fig. 1  Magnetic phase diagram of the Nd2(Fe1–xCox)14B 
system. The solid square symbols denote the conditions 
at which the ribbons were annealed in this work.



にブロードなピークが見られること、Vs = 70 m/s 及
び 100 m/s の場合ではブラッグピークが完全に消失
して非晶質的になっていることがわかった。Fig. 2 
は Vs = 50 m/s の試料についての熱処理後のＸ線回
折パターンの一例である。この図から、ソフト相
の fcc-Co、ハード相の Nd2Co14B の他に、Nd2Co17 も
析出 [6] しているのがわかる。また、熱処理温度 Ta 

= 725°C の場合に、100 kOe の磁場中と零磁場中の
パターンを比較すると、磁場中で Nd2Co14B 相の反
射強度が相対的に強くなっていること、これに対し
て Ta = 775°C では磁場の有無による顕著な差異は認
められないことがわかる。これらのＸ線回折パター
ンからより定量的な情報を得るために、 Rietveld 解
析を行った。その結果の一例を Fig. 3 に示す。この
図は Ta = 725°C、Ha = 0 で熱処理した試料について
の例である。この解析により求められた各相の体積
分 率 は、Nd2Co14B: 36%, Nd2Co17: 44%, fcc-Co: 15%, 
hcp-Co: 1%, Nd2O3: 5% である。675°C 〜 875°C の範
囲の各温度で熱処理した試料について、 Rietveld 解
析により見積もられた Nd2Co14B 相および Nd2Co17

相の体積分率を Co 相に対する比率として Fig. 4 に
示す。この図から熱処理温度が Nd2Co14B の Tc より
低い 675°C 及び 725°C の場合には、100 kOe の磁場
中で熱処理した試料は、零磁場中熱処理時に比べて
ハード相である Nd2Co14B の割合が増加する傾向に

あること、Tc  以上の熱処理温度の場合には磁場の
大きさにあまり依存しないことがわかる。
　Fig. 4 には，Rietveld 解析により見積もられた
Nd2Co14B 相および Nd2Co17 相の配向度パラメータ r

も示してある [7] ．Nd2Co14B 相において，Ta = 675°C
および 725°C のときに，磁場中熱処理した試料の r

値が，完全ランダム配向値である 1.0 よりも小さく
なっているのがわかる．このことは，Nd2Co14B の 
Tc より低い強磁性状態での磁場中熱処理が，若干の
結晶粒配向を促進した可能性を示唆する． 
　これらの試料について室温で減磁曲線を測定した
結果を Fig. 5 に示す。図のように第２象限に「くび
れ」が見られ、ハード相と結合していないソフト相
成分があることを示唆している。また 725°C では、
磁場中熱処理試料の方が大きい保磁力を示し，第 3
象限においても大きな磁化をもっておいるのがわか
る．Fig. 5 には微分磁化率 dM/dH も示してあるが，
その double peak 構造の相対強度から，Ta = 725°C の
試料では，より高い核発生磁場をもつハード相の分
率が磁場中熱処理によって増加していることがわか
る．一方，Ta = 775°C の試料では実線 (Ha = 100 kOe) 
と破線 (Ha = 0) はほぼ一致している。これらのデー
タは外部磁場 H を薄帯の長手方向（ // Ha ) に加え
て測定したものである。一方、H ⊥ Ha の 場合につ
いても同様の測定を行った結果、H // Ha の 場合との
有為な差は認められなかった。Fig. 4 の 最下段には
保磁力 Hc を熱処理温度 Ta を横軸にとってプロット
してある。 Ta= 675°C および 725°C の試料での Hc は，
磁場中熱処理した場合に，明らかに上昇するが，そ

Fig. 2  X-ray diffraction patterns for the ribbons with 
Vs=50 m/s.

Fig. 3  An example of the Rietveld analysis.  The solid 
line is the result of Rietveld fitting, while the lower solid 
line around the zero line indicates the difference between 
experimental and calculated intensities.
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れよりも高温で熱処理した場合には，保磁力の熱処
理磁場依存性は見られないことがわかった．
　以上のＸ線および磁化測定の結果をまとめる
と、Ta < TC での磁場中熱処理によってハード相 
Nd2Co14B の体積分率が増大すること、それに伴っ
て保磁力が増えることが明らかになった。この原因
については、次のような解釈が可能である。(1) Ta 
(< TC) において、Nd2Co14B 結晶相は強磁性状態で
あるが、アモルファス状態の Nd-Co-B は TC が低い
ため既に常磁性になっている。このため (2) 磁化は 
Nd2Co14B 結晶相の方が大きな値をもつ。従って (3) 
結晶化によって – (Mcrystal – Mamorphous) Ha の磁気エネル
ギーを得ることになり、これが結晶化を促進してい
る。
　今回の試料では、ソフト相 fcc-Co、ハード相
Nd2Co14B の他に、Nd2Co17 相等も析出している。こ
の Nd2Co17 は室温で六方晶の c 面内に磁化容易軸を
有し、磁気異方性もそれ程大きくないことがわかっ

ている。今後、試料の仕込組成や熱処理条件の最適
化によって Nd2Co17 相の析出を抑えること、更には
結晶軸の配向のための結晶磁気異方性エネルギーの
評価を行う予定である。
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Fig. 4  Annealing temperature dependence of volume 
ratios V(2-17)/V(Co),  V(2-14)/V(Co), coercivity Hc, and 
alignment parameters r(2-17), r(2-14).  The symbols 
2-17, 2-14, and Co stand for Nd2Co17, Nd2Co14B, and the 
sum of fcc and hcp Co phases, respectively.

Fig. 5  Magnetization M and  differential susceptibility 
dM/dH plotted as a function of external field H.


