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1 はじめに

希土類永久磁石 Nd2Fe14Bを高温環境で用いる場合、保磁力を確保するために Dy添加や結晶粒微細化あるいは結晶粒の磁気的
分断をするための作製プロセスが必要である。中でも Dy添加は最も高い保磁力を得られる手法として広く使われているが、希少
元素である Dyの使用量は国家の元素戦略上できるだけ少なくすることが望ましい。我々は、保磁力機構の解明を目的として主に
バルク内部の平均構造の基礎研究に注力しており、本発表では添加した Dy が結晶学的に片寄って存在するサイト選択性につい
て、中性子及び放射光を相補的に用いた実験で得られた結果を報告する。

2 実験方法

粉末状の (Nd1−xDyx)2Fe14B (x = 0.125, 0.5)を用いて、フランス ILLの大強度粉末中性子回折計 D20及び Photon Factoryの IP
回折計 BL-8Bにて中性子及び放射光 X線粉末回折実験を行った。x = 0.125については 10Bによる中性子線の吸収を避けるため
に高純度の 11Bで置換した。

3 結果および考察

Fig. 1は中性子回折により得られた x = 0.5試料の測定結果及び Rietveld解析の結果である。放射光 X線粉末回折実験で得ら
れた原子位置を初期値として解析している。x = 0.125 試料では Nd 単体のピークも観測されたため置換率を精密化したところ
x = 0.15とすることで x = 0.5試料と同水準の Rietveld解析結果が得られた。Rietveld解析により得られた Nd3+ と Dy3+ のサイ
ト占有率の変化を Fig. 2に示す。x = 0.5試料において、Nd3+ よりも半径の小さい Dy3+ は二つの希土類イオンサイトのうち周辺
原子との平均距離が短い 4fサイトに多く存在するという結果が得られた。これは定量的にも Yelonらの報告と一致している 1)。
一方、x = 0.125置換試料においては Fig. 2の破線で示した均一な分布からの偏りが x = 0.5置換試料よりも大きいという結果が
得られた。これは低置換率の試料では 4fサイトがより優先的に Dyによって置換されることを示唆している。
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Nd-Fe-B 系焼結磁石の高保磁力化は持続可能な社会を実現する上で重要な課題であり、高保磁力磁石の開

発には永久磁石の保磁力メカニズムの解明が不可欠であるとわれわれは考えている。焼結磁石の保磁力メカ

ニズムを考える上で、磁化反転核の生成および結晶粒間の磁気的結合の分断は重要な概念であるが、磁化反

転核の生成過程や、結晶粒間での磁壁の連続性について実験的に直接観察することは難しい。 
われわれは高空間分解能の X 線顕微鏡を用いた磁区観察により、薄片化した Nd-Fe-B 系焼結磁石の観察

を行った[1]。X 線顕微鏡を用いた磁区観察の特徴としては、高い空間分解能で元素選択的な磁気イメージを

観察できることや、得られた磁化分布像から磁気双極子エネルギー密度の分布を得られることなどが挙げら

れる[2]。Nd-Fe-B 系焼結磁石薄片の磁区構造は複雑な迷路状の構造をしている。これまで行った磁区の解析

では、磁区幅と試料の厚さとの関係から磁壁エネルギーを求めることができた。本研究では、トポロジカル

欠陥の理論に基づく磁区解析を行い、焼結磁石の磁区を特徴付けるパラメータを明らかにすることを目的と

した。 
２次元の強磁性体に現れる磁壁はトポロジカル欠陥である

ことが知られている[3,4,5]。X 線顕微鏡を用いて観測した磁区

の形状を解析することにより、巻き数（トポロジカルチャージ）

k の異なるトポロジカル欠陥を見いだした。観察されたトポロ

ジカル欠陥は２種類存在し、図１に示すように k=+1/2 のエン

ドポイント（磁区の終端点）と、k=-1/2 のブランチポイント（磁

区の分岐点）で特徴付けられることが分かった。トポロジカル

欠陥の理論では磁区中で巻き数の和は保存するため、このモデ

ルを仮定することにより、結晶粒内の磁化反転核の密度は（エ

ンドポイントの数 – ブランチポイントの数）/2 により求める

ことができる。講演では Nd-Fe-B および(Nd,Dy)-Fe-B 焼結磁石

の磁区についての解析結果の詳細を報告する。焼結磁石薄片の

トポロジカル欠陥理論に基づく磁区解析により、磁化反転核の

生成過程や、結晶粒間での磁壁の連続性に関する情報が得られ

ることが期待される。 
本研究は、(独)科学技術振興機構(JST)による産学共創基礎基

盤研究「革新的次世代高性能磁石」の支援を受けて行われたも

のである。 
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Analysis of SANS patterns in magnetization reversal process on Nd-Fe-B magnet using micromagnetics
simulation

H. Tsukahara, K. Iwano, N. Inami, C. Mitsumata1, M. Yano2, T. Ueno, K. Saito, T. Shoji2, A. Manabe2, A.
Kato2 and K. Ono
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はじめに
永久磁石に求められる高保磁力と大きな磁化を実現するためには、保磁力機構の解明が不可欠であり、われ
われは中性子小角散乱 (SANS : Small Angle Neutron Scattering)実験により得られるバルク内部の磁区情
報からNd-Fe-B磁石の保磁力機構を明らかにすることを目的として研究を行っている.SANSからバルク内部
での磁区や組織構造の平均情報が得られるが、SANSパターンからバルク内部の磁区構造を推定することは
容易ではない.そこで本研究では、マイクロマグネティックシミュレーションを用いて計算した Nd-Fe-B 内
部の磁化分布から SANSパターンを求め、磁石内部の磁化分布と SANSパターンの関連を調べた.
計算手法
Landau-Lifshitz-Gilbert 方程式を用いて Nd-Fe-B 磁石の磁化分布を外部磁場を変化させながら計算した. 磁
石のモデルは Nd-Fe-B 結晶粒を半径を変えた球として取扱い、セルに詰めて作成した. シミュレーションで
は磁石内部の状態を再現するため周期的境界条件を用いて磁化分布を計算した. われわれの計算では反磁場
も含め各相互作用を正確に求めている. SANS パターンを計算するためには大きな系が必要となるので KEK
のスーパーコンピュータを使用した. Nd-Fe-B については飽和磁化 1.61 T、交換スティフネス定数 8.7 pJ/m
および磁気異方性定数 4.3 MJ/m3 を用いた. また中性子散乱理論に基づき磁化分布に対応する SANS パター
ンを以下の式を用いて計算した [1]

dΣ
dΩ

(q) =
8π3

V
b2
H

( |Ñ |2
b2
H

+ |M̃x|2 + |M̃y|2 cos2 θ + |M̃z|2 sin2 θ − (M̃yM̃∗
z + M̃∗

y M̃z) sin θ cos θ
)
. (1)
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Fig 1: The Calculated SANS patterns
of Nd-Fe-B magnets in (a) randomly
magnetized and (b) fully magnetized
state.

ここで Ñ , M̃ は核散乱長密度および磁化のフーリエ成分であり、
V は系の体積で bH = 2.9 × 108A−1m−1 である. また小角散乱
の実験配置から q � (0, sin θ, cos θ)となる.
結果
シミュレーション結果から計算された SANS パターンを Fig. 1
(a)および (b)に示す. この計算では 6403 nm3 の系を 5 nm3 の
正方メッシュで分割し、結晶方位がランダムな平均半径 25 nm
の Nd-Fe-B 結晶粒を 700個充填した。消磁状態で磁化方向がラ
ンダムな場合に SANSパターンは等方的な分布を示すが、c軸
方向に完全着磁した場合には qy方向（縦方向）に分布が伸びる.
この傾向は実験結果と定性的に一致する。講演では実験で得ら
れた SANS パターンとの比較について議論する予定である.
謝辞
本研究は、(独)科学技術振興機構 (JST)による産学共創基礎基
盤研究「革新的次世代高性能磁石」の支援を受けて行われたも
のである. スーパーコンピュータシミュレーションは、高エネル
ギー加速器研究機構 (KEK)の大型シミュレーション研究（課題
番号 13/14-08）により行われた.
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Nd-Fe-B磁石への希土類添加による保磁力変化の定量的解釈
加藤宏朗，佐川眞人 *（山形大，*インターメタリックス）

Quantitative explanation of coercivity change in rare-earth added Nd-Fe-B magnets
H. Kato and M. Sagawa* (Yamagata Univ., *Intermetallics)

　Nd-Fe-B磁石に Dyを添加することで保磁力が上昇することはよく知られている．この現象の解釈とし
て，主相 Nd2Fe14Bの Ndサイトの一部を，より大きな結晶磁気異方性を有する Dyが置換することで系の
磁気異方性が向上するため，という説明がよくなされる．しかし (Nd1–xDyx)2Fe14B系における異方性磁場の
Dy置換による増加の割合 [1]に比べて，Nd-Fe-B焼結磁石に Dyを添加したときの保磁力上昇率の方が遙か
に大きいという問題がある．また，Ndよりも大きな結晶磁気異方性をもつ希土類としては，Dyや Tbの他
に Pr等もあるが，何故に Dyと Tb添加の場合のみで保磁力が上昇するのか，という疑問についてもこれま
できちんとした説明がなされていないのが現状である．そこで本研究では，文献 [2]の結晶場計算モデルと
Kronmüllerの式 [3]を組み合せることで，Nd-Fe-B磁石への希土類添加による保磁力変化についての定量的
解釈を行った結果について報告し，Dy添加以外の方法で保磁力を上昇させる可能性について議論する．
　一般に三価の希土類イオン R3+のもつ結晶磁気異方性定数 K1(ion)は，スティーブンス因子 αと全角運動
量 Jの二乗，および 4f軌道の平均二乗サイズ <r2>の積に比例する．下表第 2列には，Nd3+の値を基準とし
た K1(ion)の相対値を示す．Dy3+, Tb3+の K1(ion)は Nd3+の 2倍の大きさをもつが，Pr3+では更に大きな値を
とることがわかる．結晶磁気異方性の一般的定義は，試料を容易軸および困難軸方向に各々完全に磁化させ
た時のエネルギー差であるので，両方向の磁化曲線で囲まれる領域の面積に対応する．この領域は単純な一
軸異方性をもつ強磁性体の場合には，三角形になり，その面積 K1は，飽和磁化 Msと異方性磁場 HAを用い
て K1 = Ms HA / 2と書ける．しかし Dy2Fe14Bのようなフェリ磁性体では，特に低温においては Feと Dyのモー
メントが non-collinearな配列をとりながら磁化するので，異方性磁場の定義が困難になる．一方，室温以上
では Feと Dyのモーメントが反平行結合を維持したまま collinearな状態で磁場方向に回転するという描像が
成り立つことがわかった．そこで我々は有効異方性 Keffを

						      Keff = M001 −M100( )
0

HA∫ dH

と定義し，R2Fe14B単結晶の室温での磁化曲線とその計算値を比較しながら Keffの値を見積もった．その結果，
下表第 4列に示すように，Keffの値は R3+の種類に依らずほぼ同じ値になることがわかった．一方，フェリ
磁性体である R = Tb, Dyでは Msが半分以下に減少しているため，有効異方性磁場 HA*は，下表第 6列のよ
うに R = Ndに比べて 2倍以上大きくなる．ここで，Kronmüllerの式が，Hc = α HA* – Neff Msと書けることを考
慮すると，R = Tb, Dyにおいてフェリ磁性結合によって Msが減少していることは，第一項だけでなく，局所
反磁場を表す第二項においても Hc上昇に大きく寄与していることがわかる．
[1] D.W. Lim, H. Kato, M. Yamada, G. Kido, and Y. Nakagawa, Phys. Rev. B44 (1991) 10014.
[2] M. Yamada, H. Kato, H. Yamamoto, and Y. Nakagaw Phys. Rev. B38 (1988) 620.
[3] H. Kronmüller, K.-D. Durst, and M. Sagawa, J. Magn. Magn. Mater. 74 (1988) 291.

single R3+ ion R2Fe14B at room temp.R2Fe14B at room temp.R2Fe14B at room temp.R2Fe14B at room temp.R2Fe14B at room temp.

R3+ K1(ion) Ki
(MJ/m3)

Keff
(MJ/m3)

Ms
(T)

HA* ≡ 2Keff/Ms
(T)

HA(exp)
(T)

Pr3+ 2.8 37.6 6.60 1.56 8.46 7.5
Nd3+ 1.0 11.1 5.35 1.60 6.69 7.3
Tb3+ 2.1 27.7 6.51 0.7 18.6 ~22
Dy3+ 2.0 26.1 5.08 0.71 14.3 ~15
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Nd-Fe-B 磁石中の非磁性相が磁化反転核発生磁界に及ぼす影響 
堀 亮祐*, 柳井 武志, 中野 正基, 福永 博俊(長崎大学)  

加藤 龍太郎, 中澤 義行 ((株)本田技術研究所) 
 

Effect of non-magnetic phases in Nd-Fe-B magnets on nucleation of reversed domains 
Ryousuke Hori*, Takeshi Yanai, Masaki Nakano, Hirotoshi Fukunaga (Nagasaki University)  

Ryutaro Kato, Yoshiyuki Nakazawa (Honda R&D Co., Ltd.) 
背景 
 Nd-Fe-B 磁石は民生用途から産業用途まで広く使用されているが、その保磁力は Nd2Fe14B の異方性磁界に比べ低い

値にとどまっており[1]、その改善が急務である。本研究では複数の結晶に接する非磁性相（以後、三重点相と呼ぶ）

に着目し、磁石中に存在する三重点がその磁化反転核の発生に及ぼす影響についてマイクロマグネティクス理論に基づ

く計算機シミュレーションを用いて検討した。その結果、三重点相のサイズの減少が核発生磁界を増加させることが明

らかになった。 

解析モデル 
三重点相の影響を検討するため、Fig. 1 に示す立方体結晶モデルを作成した。モデルは、Nd2Fe14B 結晶（主相，サイ

ズ L）と四面体非磁性相（三重点相，サイズ T）から構成されており、32×32×32 の立方体要素に分割されている。解

析では x, y, z 方向に対して周期境界条件を設定し、無限に大きな磁石を仮定した。さらに、Nd2Fe14B 結晶表面には磁

気異方性の低下した磁気劣化層（厚さ 3 nm）を配置し、結晶表面での磁気異方性の低下が磁化反転過程に及ぼす影響

を加味できるように配慮した。また、結晶の最表面には非磁性粒界相を配置し、結晶粒界からの磁化反転がスタートす

ることを抑制した。 

解析結果及び考察 
結晶サイズ L を 96nm に固定し、三重点サイズ T を 0～72 nm（体積分率:0~7%）の範囲で変化させて保磁力 Hcの変

化を調べた（Fig. 2）。図中の Kud は劣化層の結晶磁気異方性定数の値を示している。図に示されるように、Hc の変化

は、T の大きさにより 3 つの領域に分けることはできる。T が 10 nm より小さいとき（以後、領域Ⅰとよぶ）には、

Hc は T に依存しない。T が 10～40 nm の範囲（以後、領域Ⅱとよぶ）では、T の増加とともに Hc が減少する。さら

に、T が 40 nm を超える領域Ⅲ（以後、領域Ⅲとよぶ）では、磁化劣化層が無い場合を除いて、Hc が一定となる。領

域Ⅰ及びⅡでは、Fig.1 の○印付近で逆磁区が発生して結晶全体に広がり、各発生磁界と Hn と Hcが一致した。一方、

Hc が一定となる領域Ⅲでは、発生した逆磁区は劣化相付近にピンされ、Hc はピニング力によって決定された。T の増

加による局所反磁界の増加にもかかわらず、Hc が変化しない領域Ⅰの存在は、磁化反転の生じる最小体積（活性化体

積）と関係してると考えている。結晶サイズ L を変えた際の Hcの振る舞いを Fig.3 に示している。領域Ⅰでは、L の近

いによる、Hc の差は小さい、Hc（＝Hn）の差は小さいが、領域Ⅱでは、L の減少により Hc（＝Hn）が大きく増加する。

L=48 および 98nm における局所反磁界の大きさはほぼ等しいので、この差は反磁界の大きさに依るものではなく、反

磁界の分布の広さに起因するものである。 
以上の結果は三重点相サイズを小さくすることにより Hnを改善できる可能性を示唆するものである。 

参考文献 
[1] S. Sugimoto, J. Jpn. Soc. Powder and Powder Metallurgy 57, 395(2010). 

 

 

 

 
Fig.3 Effect of grain size L on coercivity Hc. 

 
Fig.1 Simulation model. 

 
Fig.2 Dependence of coercivity Hn on size of 

non-magnetic phase, T. 
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