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Fig. 1 (Color online) Magnetic ˆeld dependence of magnetization
(left) and corresponding magnetic domains (right).
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量子ビームの協奏的利用による先端研究

量子ビームを使った永久磁石保磁力機構解明

矢野正雄
トヨタ自動車株式会社 先端材料技術部 〒4101193 静岡県裾野市御宿1200

■
要
旨

電動車モーター用永久磁石の重希土類フリー高保磁力（高耐熱）化を目指し保磁力機構解明に臨み，磁石内部の磁

区分析のために量子ビームを使った手法を進展させた。永久磁石の磁区を可視化するための X 線顕微鏡，定量化

のための中性子小角散乱法を確立したことで，高保磁力化に必要な組織要件を明らかにすることにつながった。

1. はじめに

今後も需要の高まりが予想されるハイブリッド車，燃料

電池車や電気自動車などの電動化車両は，動力源である

モーター性能が走行性能やエネルギー効率を左右する。こ

のモーター中に使われている永久磁石には希土類元素であ

るネオジム（Nd）の他に，使用温度での磁石性能を発揮

させる重希土類元素が使用されている。重希土類を用いる

ことで高温での不可逆な磁力の低下を抑えられることがわ

かっているが，添加量に伴い磁力が低下するという問題

と，埋蔵量が少なく産出地が偏在しているために資源リス

クが高いという問題がある1)。また，今後も電動化車両の

継続的な需要拡大が予想されることから重希土類だけでは

なく Nd についても供給不足の可能性が考えられている。

このような背景の下，永久磁石中の希土類元素の働きを理

解し，耐熱性（保磁力）発現のための方策を得ることを目

的に研究を行ってきた。

現在主流のネオジム磁石（NdFeB）は Nd2Fe14B 相の

結晶が集合した多結晶体であり，この結晶の周囲には Nd

比率の高い相が存在する。Nd2Fe14B 磁石の保磁力は結晶

粒径に強く依存することが知られていることからも，永久

磁石の保磁力には結晶の物性値だけではなく，組織形態も

大きく影響する2)。

磁石は小さな磁区の集合体であり，磁石中の全ての磁区

が同じ向きの時に磁力が最大となる（Fig. 1）。この磁石に

減磁場（磁石の磁化と逆方向の磁場）を与えると，磁石内

部の一部の磁区が反転することで，磁力はその分減少す

る。さらに大きな減磁場を与えると，反転部分の体積が増

加し，磁石の磁力は相殺されてゼロとなる。このときに与

えた減磁場の大きさが保磁力と定義される。そのため，磁

化反転箇所の特徴とそこでの組織特徴の定量化ができれ

ば，保磁力発現機構解明と高保磁力化のための理想組織を

描くことが可能となる。しかし，これまで磁石内部の磁区

を分析する手法がなかったために，永久磁石の保磁力発現

機構解明が進んでいなかった。

2. 手法の選定

磁石内部で生じる磁化反転の起点とその伝播を引き起こ

す箇所がどこにあるか，これを知ることが課題であり，磁

石の磁区を観察定量化する手法の開発が求められていた。

2007～2008年にかけて，光電子顕微鏡（PEEM）による

磁区観察ができるようになり3)，磁石組織と磁区の対応付

けが進むかに見えた。しかし，磁石組織のナノスケール制

御技術の進展による高い空間分解の要求，表面敏感な

PEEM 情報が本来必要な磁石内部の情報を反映していな

いのではという疑念の付きまといがあったため，新たな手

法の開発に臨んだ。2010年頃は結晶粒径が10 mm～数 mm

の磁石が主流であったが，結晶粒を細かくすることで磁石

の保磁力が増加することが経験的に知られており，磁石粉

砕技術の向上，液体急冷法などによる新たな組織制御法の

実用化により，結晶粒は100 nm 程度にまで微細化できる

見通しがあった。そのため，磁区分析に必要な分析深度と

して結晶粒径以上の100 nm が必要と考えた。その他に

は，磁場印加ができること，組織と対応した磁区情報が得

られることが必要と考え，透過 X 型線顕微鏡を使った分

析技術を進展させた。しかし，材料を薄片化することによ
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Fig. 2 Layout of STXM measurement

Fig. 3 (Color online) Relation between coercivity and mean grain
size of (a) low strain rate hot deformation, (b) normal hot
deformation, (c) normal hot deformation and NdCu alloy
inˆltration.
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り製品の中で起こっている磁区の状態とは異なってしまう

と考えられることから，より磁石内部の磁気的な情報を抽

出できるプローブとして中性子を使った分析にも着手し

た。中性子の高い透過性と磁気応答性を利用し，中性子小

角散乱による磁区分析の手法を開発することとなった。

各量子線を使うメリットは

放射光 X 線エネルギーの連続的可変性により元素選

択的な電子磁気状態分析が可能

中性子線高透過性により内部の組織磁気情報の取得

が可能

電子線磁場による絞りにより高い空間分解能で局所情

報取得が可能

と考えている。これらを相補的に利用することで磁石内部

での磁化反転挙動の本質に迫ることができるようになる。

本報では磁石組織と磁区の関係を，X 線顕微鏡と中性子

小角散乱の両面から明らかにした例を紹介する。

3. 実験方法

3.1 走査型透過 X 線顕微鏡（STXM）

NdFeB 磁石は一方向に磁力を発する性質（一軸異方

性）があるため，減磁場による反転磁区の伝播挙動は，磁

化容易軸（便宜上今後 c 軸と呼ぶ）に平行方向と垂直方向

で異なることが知られている4)。このような性質の磁性体

の磁区観察を行う場合，c 軸と平行方向の磁区観察はロー

レンツ顕微鏡，垂直方向は X 線顕微鏡が適しており，磁

石内部における磁区構造の総合的な理解のためには両者か

らの結果を組み合わせるとより有益な議論が可能となる。

本報では，c 軸と垂直方向の磁区観察を Fig. 2 に示す走査

型透過 X 線顕微鏡（STXM: Scanning Transmission X

ray Microscope）を用いて行った5,6)。この手法では，試

料に含まれる元素固有の X 線吸収エネルギーに調整した

放射光 X 線を入射すると，その元素が存在している場所

で X 線の吸収が起こるため元素の存在位置を知ることが

できる。STXM の空間分解能は X 線を集光させる素子で

あるゾーンプレートの加工精度によって決まっており一般

的に数十 nm とされている。また，入射光として円偏光 X

線を用いることで特定元素の磁気状態もわかる。これは，

磁性に敏感な吸収端に合わせたエネルギーの X 線を用

い，磁気モーメントの向きと円偏光の向きが平行の場合と

反平行の場合で X 線の吸収量に差が出ることを利用した

もので，磁気モーメントの向きが同じ領域（＝磁区）の空

間分布を知ることが可能である。また，STXM 用に加工

した試料は透過電子顕微鏡（TEM: Transmission Elec-

tron Microscope）観察が可能なため，同一の試料につい

て TEM で結晶構造などの組織を観察し，STXM で試料

の磁区構造，化学状態分布を観察することで，組織構造と

磁区構造変化の相関を高分解能で調べられるという特長が

ある。

STXM による磁区観察は Paul Scherrer Institut（PSI）

にある放射光施設スイスライトソース（SLS）の PolLux

ビームライン7)にて行った。今回，高精度に加工したゾー

ンプレートを用い X 線を試料上の30 nm 程度の微小スポ

ットへ集光し，試料を動かしながら X 線の吸収強度を試

料位置ごとに検出することでマッピングを行った。Nd 磁

化の空間分布を表すため，入射光として Nd M4 吸収端の

エネルギーの円偏光 X 線を用い，左右円偏光を入射した

ときの吸収強度の差分の分布を取得した。また，海外施設

でも利用できる持ち運び可能な試料への磁場印加機構を作

製したことで，磁性材料の磁化反転挙動の観察が可能とな

った。

この STXM を用いて結晶粒径の違いによる反転挙動の

違いを明らかにするため，液体急冷粉の熱間加工歪速度を

変えることにより，結晶粒径を約900 nm とした試料

(a)，結晶粒径を約200 nm とした試料(b)を作製した（Fig.

3）。また，外部磁場に対して安定な磁区構造とするために

は，減磁場による反転単位を小さくすることが有効で，反

転磁区同士の連結を切ることが有効という仮説があったこ

とから，反転磁区同士を分断するために結晶粒間に非磁性

の粒界相を増やすことを狙い，試料(b)に NdCu 合金を
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Fig. 4 (Color online) STXM (left) and TEM (right) images of
corresponding samples in Fig. 3.
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接触させた状態で熱処理した試料(c)を作製した。この手

法では低融点の NdCu 合金を融解させることで，粒界相

への NdCu 合金の浸透が可能であり，主相の結晶粒径を

変えずに結晶粒間の分断性のみを担保することが可能であ

る4)。その結果，保磁力は1.9 T から2.3 T に増加した。

磁区観察のための試料薄片化には収束イオンビーム

（FIB: Focused Ion Beam）を使用し，c 軸と垂直方向を観

察面とした厚さ約100 nm へと試料を加工した。磁石材料

研究が始まった当初に比べて，FIB は大電流による加工

速度アップ，低加速イオンによる表面ダメージ層除去がで

きるようになったことで，20 mm×20 mm 程の面積を均一

に薄片化清浄化できるようになったことも STXM によ

る磁区反転分析を可能にした一因であると考えている。

FIB 加工後，c 軸方向に＋10 T の磁場を印加することで

着磁を行い，無磁場中で着磁状態の磁区観察を行った。そ

の後，試料を STXM 装置から取り出し，c 軸方向に－1 T

の磁場を印加することで減磁を行い，再び無磁場中で減磁

状態の磁区観察を行った。

3.2 中性子小角散乱（SANS）
中性子小角散乱（SANS: Small-Angle Neutron Scatter-

ing）による磁区分析は PSI にある中性子施設 SINQ 中の

SANSI ビームライン8)にて行った。SANS ビームライン

は線源から試料までの距離が50 m 程度，試料から検出器

までの距離が最大で20 m，検出器の入った管は直径約 2

m である。さらに放射線遮蔽のためコンクリートのブロ

ック壁がいたるところに設けられていることもあり，X

線実験施設に比べてスケールが大きい。中性子は透過力が

高いため，バルクのまま実験可能であり，磁石試料は0.5

mm の厚さのものを用いた。中性子ビームの照射エリアは

直径 8 mm で，今回の実験では非偏極中性子（中性子のス

ピンが揃っていないビーム）を用いて室温で実験を行っ

た。実験は入射中性子ビームの方向は磁場方向（＝試料の

c 軸方向）と垂直になる配置にて行った。試料と検出器間

の距離は試料内部のどれくらいのサイズを知りたいかによ

って変えるものである。例えば，試料と検出器間距離を

20 m 近くにすると数百 nm というスケールの情報が，距

離を 2 m とすると数十 nm～数 nm というスケールの情報

が得られる。今回，磁区サイズの大きさである数百 nm の

情報を得るために検出器を18 m の位置に置くことによっ

て0.02から0.2 nm－1 の q 領域について測定した。磁化反

転過程の測定のため＋5～－5 T の外部磁場を超電導磁石

により印加した。測定は結晶粒と磁区サイズが検出可能な

試料(b)と(c)について行った。

4. 結果

4.1 走査型透過 X 線顕微鏡（STXM)9)

Fig. 4 に結晶粒径の異なる試料(a)，(b)について磁区と

組織の観察結果を示す。左側の Nd 磁区像は着磁後磁場を

ゼロにした状態である。黒い部分は着磁（＋）磁場と同じ

向きの磁気モーメント，白い部分はそれと逆向きの磁気

モーメントが存在していることを示す。試料(a)について

TEM から得られた結晶粒輪郭の一部を磁区像上に示し

た。粒径が比較的大きい試料(a)は，900 nm 程度の結晶

粒で構成され，これと同一視野の磁区像を見比べると，

Fig. 4 中試料(a)の(A)粒に示す中央右側に結晶粒に対応し

た黒い磁区像が見られる。減磁状態ではこの磁区は白と黒

に分かれ，ひとつの結晶粒の中に複数の磁区が存在した

「多磁区」状態に変化したことがわかる。一方，他の結晶

粒（例えば試料(a)の(B)粒）では着磁状態でも多磁区状

態を示し，磁区は複数の結晶粒をまたいでつながってい

る。(B)粒は結晶粒内において着磁状態と減磁状態で磁区

模様が変化しており，試料(a)のような多磁区構造は，外

部磁場に対して変化しやすく，減磁しやすいことを示して

いる。

この多磁区構造に対して，試料(b)では結晶粒径とほぼ

同じ大きさで磁化反転が生じる「単磁区」状態となってい

ることが確かめられた。これより，試料(a)では多磁区構

造のため1.1 T であった保磁力が，試料(b)では結晶粒の

微細化により1.9 T に増加したことは，単磁区化すること

で磁区の外部磁場に対する安定性が増加したことによるも

のと考えられる。

主相の結晶粒が微細な試料(b)の反転磁区が単磁区であ

ることがわかったが，Fig. 4 の試料(b)の減磁状態にある

円で取り囲んだ部分のように，広範囲で反転している部分

が見られる。この部分は複数の反転磁区同士が磁気的に結

合しているために反転領域が大きい。これは，微細結晶粒

であるにも関わらず結晶粒同士が磁気的に結合し，あたか

も大きな結晶粒径となったかのように，外部磁場に対して

影響を受けやすい状態となっているものと考えられる。

NdCu 合金の浸透処理を行った試料(c)は結晶粒間の粒

界相量が増加し，結晶粒同士が NdCu 合金により分断さ
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Fig. 5 (Color online) (Upper) Schematic of the SANS experimen-
tal setup. (Lower) SANS intensities of both samples at
diŠerent magnetic ˆelds. The magnetic ˆeld was applied
along the horizontal direction, which was parallel to the c
axis of the sample. Each coercive ˆeld is described as `Hc'.

Fig. 6 (Color online) Magnetic ˆeld dependence of the order
parameter (C3) estimated by ˆtting the Teubner-Strey model
for the samples (b) and (c).

Fig. 7 Relation between the order parameter (C3) estimated from
SANS and corresponding STXM images (55 mm) for the
samples (b) and (c). Upper rows are the remanent state and
lower lows are the state in coercive ˆeld.
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れたことが確かめられた。これにより Fig. 4 の試料(c)の

ような磁区が見られ，試料(b)で見られたような反転磁区

同士の結合は少なく，減磁状態でも磁区同士の連結はほと

んど見られなかった。このように，粒界相量を増やすこと

によって減磁場を受けたときの磁区同士の連結が抑制され，

2.3 T という高保磁力化につながった理由であると考えら

れる。

4.2 中性子小角散乱（SANS)10)

STXM で見えたようなナノ結晶磁石の磁区の連結性を

定量評価するため，中性子小角散乱を実施した。熱間加工

磁石と浸透処理をした試料の SANS パターンの磁場依存

性を Fig. 5 に示す。試料の c 軸と印加磁場の方向は水平方

向であり，中性子線はこれと垂直方向の配置である。

SANS パターンは水平方向に伸びた異方的な形状をして

いる。これは電子顕微鏡観察からも知られているように4)

熱間加工磁石を構成する c 軸方向が短い異方的な粒子形状

に起因していると考えられる。SANS パターンは核散乱

と磁気散乱の両方を含んでいるため，着磁状態の＋5 T の

強度を引き算することで，磁気散乱成分を抽出した。抽出

した二次元散乱パターンを c 軸と垂直方向成分の強度積分

を行い，その散乱ベクトルの大きさ q 依存性から c 軸と

垂直方向の磁区の様子を知ることができる。

SANS 強度を q の関数として表す場合には様々なモデ

ルが存在する。その中で我々は，複雑な磁区の結合状態を

評価できる可能性のある，マイクロエマルジョンなどの定

量化に用いられている Teubner-Strey モデル11)を適用

し，孤立性パラメータ C3 を導出した。この C3 は磁区の

相関長と周期の比に依存する量となっており，反転単位が

小さく周期が短い場合は C3 の値が大きくなると理解され

ている。C3 の値は Fig. 6 に示すように着磁方向への 1 T

印加状態で最大，保磁力状態で最少となった。熱間加工試

料と浸透試料を比較すると，C3 の値は浸透試料の方が明

らかに大きく，磁区の孤立性が高いことを反映していると

考えられる。また，保磁力状態では C3 の値が最小となっ

ており，磁区の孤立性が低く，磁区同士が複雑に連結し合

っていると考えられる。これを X 線顕微鏡の結果と対応

付けると，Fig. 7 のように浸透試料に見られる反転磁区の

孤立性が高いと C3 の値が大きく，反転磁区同士が連結し

ていると C3 の値が低い傾向が見られる。このことから，

磁区の孤立性を評価する手法として SANS によって導出

される C3 値は有効と思われる。

これらの結果から，熱間加工試料では磁化反転が生じた

あとに隣接する粒子を巻き込みながら反転が起こるのに対

し，浸透試料では磁化反転が生じても離れた場所で次の反

転が起こるような孤立的な反転モードとなっていることが

考察された。浸透処理が組織に与える影響は粒界相量の増

加と粒界相 Nd の高濃度化（Fe 分率の低下）であること

が確認されていることから，結晶粒間隔を広げることと結

晶粒間の磁化を低下させることが，保磁力増加に有効であ
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ることが示され，材料開発のための指針の一つが得られえ

る結果となった。

5. 残課題

今回，磁石を分析対象とした分析事例を紹介したが，そ

の他の自動車用材料において低価格かつ高性能を両立する

材料の実現のため，マルチプローブを使った分析に加え，

開発期間短縮が期待できるマテリアルズインフォマティク

ス（MI）といったデータ駆動型材料開発が求められてい

る。MI のためには大量のデータが必要であるが，大量の

データ生成のためには，材料合成から量子ビームによる測

定解析までの短時間化により，単位時間あたりの取得情

報量を増やすことが課題である。課題解決には測定のため

の試料加工，測定までのリードタイム，計測，解析といっ

た一連の時間を短縮していくことが必要である。特に計測

については，本当に知りたい量と，その量の導出に必要な

統計精度を明らかにするといったことだけでも，時間短縮

の実現ができると思われる。これにより，個々の計測時間

を短縮することができれば，ビームタイムに余裕が生まれ

るはずである。通常は申請から測定まで半年もかかってい

るが，この計測時間短縮により，突発的に発生した分析依

頼に対応することもできるようになるだけではなく，採択

課題数の増加も期待できる。今後競争力のある材料を開発

し続けるためには，量子ビームが必要不可欠であるため，

計測解析法の発展は不可避と考えている。

6. まとめ

永久磁石内部の磁区構造観察手法，磁区孤立性の評価手

法を確立した。これにより磁区の磁場変化と組織の対応付

けが可能となった。永久磁石の高保磁力化のためには，結

晶粒の微細化が有効で，微細化により外部磁場に対して安

定な単磁区状態になったことを確かめた。しかしながら結

晶粒の微細化のみでは予想保磁力を下回っており，磁区観

察からその原因は反転磁区の連結にあることを示した。粒

界相量を増やす NdCu 合金の浸透処理により減磁状態に

おける反転磁区同士の孤立化が確かめられた。これらの結

果から，永久磁石の高保磁力化のためには，結晶粒の微細

化と結晶同士の分断が必要であることが示された。
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余談

以上の成果を得るまでの経験を余談として記す。

試料PSI での STXM 実験にかかわる細かい部分とし

て，試料の着磁がある。超電導磁石で10 T 着磁した試料

を STXM 分析すると，反転領域が多すぎる結果となって

おり一同がっかりしたこともあった（数百 nm の磁区は放

射光でしか見えないため，事前に着磁されたかどうかのチ

ェックができなかった）。その原因は，超電導磁石で10 T

からゼロ磁場にする過程で，試料位置に逆向きの磁場がか

かってしまったことであった。この経験から，パルス着磁

器を選択した。パルス着磁器ではコンデンサに蓄電し，一

気に大電流を流すことで瞬間的に10 T を出すのだが，放

電時にそれなりに大きい音がする。時間とお金をかけて加

工した20 mm×20 mm（肉眼では見えない）の試料がなく

なっていないか，いつもヒヤヒヤした。このように加工と

着磁を無事に済ませた試料が，スイスまで形を保って存在

しているか願うような気持ちで現地の顕微鏡で試料チェッ

クをしていたことを思い出す。

装置実際の STXM 測定では，試料を探すことに多くの

時間が費やされていた感覚がある。試料位置をスキャンさ

せながら，試料っぽいところに当たるまで探し続けるのだ

が，これは地味に時間がかかる。どうしても見つからない

時は試料が本当に付いているのかと思い，装置の真空を破

っての確認が必要だった。また，取得画像の端の方は画像

が流れる（縦横に引き伸ばされたような状態）現象が見ら

れることがあり，場所によって試料のスキャン量が異なる

ことが原因だった。これは致命的な問題で磁場印加前後の

変化を詳細に比較することができないことから，時間をか

けたデータも使えないものとなってしまった。これらの問

題は KEK 武市さんが PF に導入した STXM12)では完全

に解消されており，大変使いやすい STXM 装置となって

いる。

実験文化瞬間的に働き，よく休むというスイスの文化な

のか，ビームラインサイエンティストの方が深夜に働くこ

とはない。不具合があったとしても，自宅からリモートで

対処できる仕組みが整っている。また，休憩を重んじてお

り，実験室ごとにあるコーヒーマシンを使って皆コーヒー

ブレークをしていた。私がよく見るスタイルは，コーヒー

＋雑談（30分くらい）を朝の出勤後，10時くらい，昼食

後，15時くらいに欠かさずに行い，だいたい夕方 5 時く

らいには仕事を切り上げる。それでいてもしっかり成果を

出しているのだから，この国の幸せ指数も高いことが納得

できる。よりよい成果創出のためにも，日本の実験施設に

もせめてコーヒーマシンだけでも設置をお願いできないか
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と思っている。

PSI での休憩時間には，実験場にある液体窒素とドリルを

使って，即席のアイスクリームを作ることもしばしば。液

体窒素や実験室に放置されていたバケツに不純物がないか

どうか非常に気になるところではあるが，バケツにスイス

の牛乳と液体窒素を入れ，電動ドリルの先端を変えたもの

で混ぜる。フレーバーはクッキーや抹茶，生姜など様々。

バケツ一杯のアイスクリームがすぐに出来上がり，近くの

人たちに振る舞われる。一緒に作り，食すことでよい関係

になれた気がした。たかだか2030分だが，時間を成果よ

りも人のつながりのために使うのも悪くないと思った。

食事PSI では休日の食料をどう確保するかという問題も

付きまとっていた。出張に行く荷物のほとんどは，レトル

トごはんとカレーで，同行者の間でごはんの米の産地やカ

レーの種類を披露し合うことも小さな楽しみだった。そん

なある日，PSI 宿舎のダイニングで食事をしていると，手

作りの肉じゃがのようなものを巨大なタッパーに入れて食

べている日本人がいた。今回の企画者の本田さんである。

毎日カレーライスを食べている僕たちを横目に，おいしそ

うな手作り和食を食べているので，勝手にライバル視する

ようになっていた。この肉じゃが対カレーの無言の戦いは

しばらく続き，PSI ではお互いに言葉を交わすことはなか

った。そんな本田さん，今では一緒に仕事をさせていただ

いている。初対面の方との接し方で，初めからライバル視

するのも，長い目で見るとそんなに悪くないということを

学べたことに感謝。
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Abstract Both the local analysis by STXM and the averaged analysis by SANS have been developed. The
results indicated that grain size and grain isolation strongly aŠect domain structure and coercivity
of permanent magnets.




