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石の組織や変形挙動については，次章以降にまとめたよ

うに，多くの研究・報告がなされてきたが，いまだその

変形・配向メカニズムは完全には解明されていない． 

本研究では，MQ2 を据え込み加工して MQ3 を作製

し，組織の変化を観察した．また，局所的な結晶粒の形

状と配向度の関係性について調べ，過去の研究によって

これまでに提案されているモデルと対比させて配向メカ

ニズムについて考察した．

2 .  熱間加工磁石の組織と変形・
配向メカニズムのモデル

熱間加工磁石の組織には以下のような特徴がある 4），6）

～ 16）．

   In order to enhance remanence Br and maximum energy product (BH)max of RE-Fe-B (RE = Nd, Pr, Dy, etc.) permanent 
magnets, crystalline c-axis orientation of tetragonal RE2Fe14B is needed. By compressing isotropic fully-dense hot pressed 
magnets, c-axis orientation of hot deformed anisotropic magnets parallel to compressive direction is achieved. Nevertheless, the 
orientation mechanism is not completely understood. In this study, microstructures before/after and during hot deformation were 
examined by TEM and SEM to understand the orientation mechanism. Change of microstructure and relationship between grain 
shape and degree of orientation show that c-axis orientation mainly results from anistropic grain growth perpendicular to c-axis 
and alignment of platlet-shaped grains by rotation. The existence of liquid grain boundary implies that RE-Fe-B magnets are 
deformed by grain boundary sliding with its accommodation mechanism based on grain boundary diffusion.

1 .  緒　　言
RE-Fe-B 系磁石（RE = Nd，Pr，Dy など）において

残留磁束密度B r および最大エネルギー積（BH ）max を向

上させるには，正方晶構造をとる主相の RE2Fe14B 結晶

の磁化容易軸であるc 軸を配向させることが必要であ

る．RE-Fe-B 系磁石の異方化には「焼結法」と「熱間

加工法」のふたつの方法がある．焼結法では粒径数μm

の RE2Fe14B 単結晶粉末を磁場中冷間成形することで配

向させる 1）．一方，熱間加工法では，RE-Fe-B 合金の超

急冷薄帯をホットプレス（HP）によって圧密化して得

られる等方性磁石（以下 MQ2）を熱間で圧縮すること

で RE2Fe14B 結晶のc 軸が圧縮方向に配向した異方性磁

石（以下 MQ3）を得ることができる 2）～ 5）．熱間加工磁
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粒界すべりが起きて結晶粒が回転することでc 軸が圧縮

方向に配向する．さらに，圧縮応力によって生じる粒界

移動の異方性によって，c 軸配向してa 軸方向が圧縮方

向と垂直になっている粒が優先的に成長する．また，粒

界液相の存在が原子の拡散による急激な結晶粒の異方成

長および粒界すべりを可能とする．

（2） 溶解‐ 再析出機構（Fig.1(b)）
溶解 ‐ 再析出機構は液相またはガラス質の粒界相を

持つ物質の変形モデルであり 18），19），Nd-Fe-B 合金の変

形挙動を解析した Grünberger らが RE-Fe-B 合金に適用

した 13），14）．

結晶表面に応力の分布が生じると，局所的に圧縮応力

が大きい点で化学ポテンシャルが高まり，粒界相への溶

解が起こる（圧力溶解作用）．原子は粒界相を通して拡

散し，応力が小さく，化学ポテンシャルが低い点で析出

する．一軸圧縮応力状態では法線方向が圧縮応力方向と

一致する面で応力が大きくなる傾向があるため，全体と

して応力と垂直な方向に異方成長することになる．これ

によって，板状結晶粒が圧縮方向に対して配列した組織

•  MQ2では RE2Fe14Bは粒径 50 nm程度の「等軸形状」（以

下の「板状」に対し，結晶方位的にほぼ等方的な多面

体形状）をしているが，MQ3では厚さ 50～100 nm，

直径 200～600 nm程度の偏平な板状になっている．

•  板状結晶粒の厚み方向は c 軸方向に一致しており，

それが積み重なるように配列することでc 軸配向して

いる．

•  RE2Fe14B 結晶に転位やすべり線は見られない．

•  RE2Fe14B 結晶の周囲に厚さ 1 ～ 2 nm 程度の RE-rich

な組成の粒界相が存在している（熱間加工中は液化し

ていると考えられる）．

このような組織の特徴から，次のような変形・配向メ

カニズムが提案されている．

（1） 板状への異方成長と粒界すべりによる回転（Fig. 
1(a)）

据え込み加工によって作製した MQ3 の組織観察をし

た Mishra らは次のように考察した 9）．

RE2Fe14B 結晶が優先成長方向であるa 軸方向 17）に異

方成長して板状の結晶粒となる．次に圧縮応力によって

Fig.1. Orientation mechanism by (a) anistropic grain growth and rotation by grain boundary sliding and 
(b) the solution-precipitation creep.
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（Nd：Fe：B ＝ 2.3：14：1.07）を Ar 雰囲気中 750 ℃で

1 ～ 10 min 熱処理した．

3.　2　組織観察
組織の観察は走査型電子顕微鏡（SEM）および透過

型電子顕微鏡（TEM）で行い，TEM 観察用の薄膜試料

は Ar イオンミリングによって作製した．据え込み加工

材は圧縮方向と垂直な方向から観察した．

4 .  結果と考察

4.　1　据え込み加工・熱処理による組織の変化
MQ2 の組織の大部分は粒径数十 nm 等軸粒組織（Fig.3 

(a)）からなっていた．一部で厚さ 30 ～ 100 nm，直径

となる理由が説明される．さらにc 軸配向は以下のよう

なメカニズムで実現される．

（2a） 弾性率の異方性によるc 軸配向 10），11）

RE2Fe14B 結晶で弾性率が最も小さいのはc 軸方向であ

る 20），21）．圧縮応力によって導入される弾性ひずみを一

定とすると，蓄積される弾性エネルギーが最も小さくな

るのはc 軸方向が圧縮方向に一致する場合である．よっ

て，もとより圧縮方向にc 軸が向いていた結晶粒が周囲

の結晶粒よりもエネルギー的に有利になり，優先的に成

長することでc 軸配向が進む．

（2b） 成長速度の異方性による優先成長 9），17）

圧縮応力下で粒界移動を起しやすい方向，すなわち圧

縮方向と垂直な方向と優先成長方向であるa 軸が一致す

る結晶粒が優先的に成長することでc 軸配向が進む．

（1）の場合，圧縮初期では異方成長がランダムな方向

に生じ，圧縮が進むに従って板状結晶の配列が進むこと

になるのに対し，（2）の場合，異方成長が主に圧縮応力

と垂直な方向にのみ起こる．また，無負荷状態では異方

成長は起こらない，もしくは起こりにくい．熊野らは変

形挙動の解析結果とアモルファス粒界相の存在，および

無負荷状態で熱処理した超急冷粉末においても異方成長

の傾向が見られる，という点から溶解 ‐ 再析出機構を

基調とした粒界すべりによって変形し，板状結晶粒の回

転によって配向が起きていると考察した 16）．

3 .  実　　験

3.　1　観察試料
（1） 据え込み加工‐ 組織凍結

RE（Pr, Nd, Dy）：Fe：B ＝ 2.5：14.5：1 の超急冷薄帯

を金型温度 830 ℃で HP して MQ2 を作製した．MQ2 を

高さ 12 mm，直径 10 mm の円筒形に切り出し，加工温

度 750 ℃，圧縮率 60 %（h /h 0 = 0.4），ひずみ速度 0.1 s-1，

0.05 s-1，0.001 s-1 で据え込み加工して MQ3 を作製した．

加工後の余熱の組織への影響を調べるために，加工直後

に水冷して組織凍結した試料 A と加工後 30 s 保持した

後に水冷して組織凍結した試料 B を用意した（Table 1，

Fig.2(a)）．

また，熱間加工中の組織変化を見るために，加工温度

850 ℃，ひずみ速度 0.2 s-1，圧縮率 0 %（加熱のみ）～

60 % で据え込み加工を行い，MQ3 を作製した．それぞ

れ，加工後の組織を凍結するため水冷した（Fig.2(b)）．

（2） 超急冷薄帯の熱処理

無負荷状態での組織の変化を調べるため，超急冷薄帯
Fig.2. Die-upset conditions. (a) Changing strain rates 
and (b) changing deformation rates.

Table1. Die-upset conditions and sample names.
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り，加工時の割れや空隙が多かった．どの試料において

も粒径や配列状態には局所的な変動があった（Fig.5）．

加工直後水冷材 A と 30 s 保持後水冷材 B の組織に大き

な違いは見られなかったことから，粒成長・配向はほぼ

成形中に完了していると考えられる．原料薄帯界面の粗

大等軸粒からなる領域は MQ3 においても残存しており

（粒径数百 nm ～ 1 μm 程度），c 軸配向はしていない．

粗大等軸粒が配向していないことは Mishra らにも報告

されている 8），9）．

Fig.6 に圧縮率を変化させて据え込み加工した試料の

100 ～ 200 nm 程度に異方成長した板状結晶粒も見られ

たが，配列はしていない（Fig.3(b)）．電子線回折によっ

て，これらの板状結晶粒の厚さ方向がc 軸方向と一致し

ていることがわかった．また，原料の超急冷薄帯の界面

に相当する領域では粒径数百 nm の粗大な等軸結晶粒が

存在した（Fig.3(c)）．

MQ3 の組織では MQ2 に見られた粒径数十 nm の等軸

粒の割合は減り，大部分の結晶粒は Fig.4 に示すように

板状に異方成長して配列，すなわちc 軸配向している．

また，ひずみ速度が大きいほど配列の乱れが大きくな

Fig.3. TEM images of MQ2 structure. (a) Equiaxial-shaped grains, (b) platelet-shaped grains, and (c) large equiaxial-
shaped grains at ribbon boundary (surrounded by dashed line).
Fig.4. SEM images of MQ3 structure (with holding). (a) B1 (strain rate 0.001 s-1), (b) B2 (0.05 s-1), and (c) B3 (0.1 s-1).
Fig.5. TEM images of MQ3 structure (B2 : strain rate 0.05 s-1 with holding). (a) Smaller grains and better alignment and 
(b) larger grains and worse alignment.

Fig.3 Fig.4 Fig.5
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と考えられ，粒界すべりが結晶粒の回転を引き起こして

いることが示唆される．加えて，粒界相が原子の拡散に

よる粒成長，粒界すべり運動やそれに伴う応力集中の緩

和の役割を担っており，ひずみ速度が大きくなるとその

緩和機能が十分でなくなり，配向度の低下や割れ・空隙

の発生につながると推測される．配向方向のばらつきは

応力やひずみ分布の局所的な変動によるものと考えられ

る 9），14）．

4.　2　結晶粒形状と配向度の関係
750 ℃の据え込み加工材 A1 ～ 3，B1 ～ 3 について，

比較的配向が進んだ領域（板状結晶の配列が十分に完了

したと思われる領域．例えば B2 については Fig.5 の領

域）をそれぞれ 2 視野ずつ計 12 視野選び出し，画像解

析を施して局所的な領域（約 740 nm × 640 nm）の配向

度（板厚方向をc 軸方向とみなし，その配向方向からの

ずれθを標準偏差σθで評価）と結晶粒の形状（直径d ，

厚さt ，アスペクト比d /t ）の関係を調べた．画像解析の

手順とθ，d ，t の定義は Fig.8 に示した．

結果を Fig.9 に示す．各視野の平均直径 d av・平均厚

さt av と配向度σθにははっきりとした相関は見られない

組織の TEM 像を示す．高温に加熱しただけの圧縮率 0 

% の試料においても結晶粒はc 軸と垂直方向に異方成

長して板状の形状となっているが，配列はしていない．

圧縮率が大きくなるにしたがって板状結晶の配列が進

み，圧縮率 60 % ではほとんどの結晶粒の板厚方向が圧

縮方向に揃ってc 軸配向している．圧縮率 60 % 程度で

配向度が飽和するという結果は過去の報告とも一致す 

る 13），22），23）．

無負荷状態で熱処理した超急冷薄帯においても結晶粒

が異方成長することが確認されたが，MQ3 に比べて異

方成長は起こりにくいことがわかる（Fig.7）．

以上の結果から，異方成長に一軸圧縮応力状態は必ず

しも必要ではなく，RE2Fe14B 結晶固有の性質としてc 軸

と垂直な方向に異方成長しやすいことがわかる．この異

方成長の原因は RE2Fe14B 結晶のc 面の表面エネルギー

が小さいためであると考えられる 9）．また，圧力負荷に

よって異方成長が助長されていると考えられる．

さらに，粗大等軸粒領域では配向しないことや圧縮率

が大きくなるにしたがって配向が進み，圧縮率 60 % 程

度で配向がほぼ完了しているといった結果から，配向は

主に板状結晶粒が回転して配列することで起こっている

Fig.6. TEM images of MQ3 structure. Deformation rates are (a) 0 %, (b) 20 %, (c) 40 %, and (d) 60 %.

Fig.7. TEM images of melt-spun ribbon structure. (a)As rapid quenched, heated at 750 °C for (b) 1 minute, 
(c) 3 minutes, (d) 5 minutes, (e) 10 minutes (platelet grains are pointed by arrows).
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よる寄与が主である．ただし，粒界すべりの付随調整機

構としては粒界相を補助とする粒界拡散クリープや溶解

‐ 再析出機構などが働いていると推測され，これらも

成長速度や弾性率の異方性の効果（2 章（2））によって

ある程度は配向に寄与していると考えられる．

以上から配向メカニズムは次のように説明される．

まず，c 軸と垂直な方向へ結晶粒が異方成長し，表面

エネルギーが他の結晶面に比べて低いc 面の面積比率が

大きい偏平な板状形状に成長する．圧縮応力が負荷され

ることにより，主にc 面で粒界すべりが起き，それに伴

う結晶粒の回転によって板状結晶が積み重なるように配

列してc 軸が配向する．その際，粒界相を補助とする付

随調整機構が働く．同時に，圧力が粒界相を通した原

子のやりとりを促進して結晶粒の異方成長を助長し，ま

た，c 軸配向が進むにつれて，圧縮応力方向への粒界移

動が妨げられる効果や弾性率の異方性によるc 軸配向粒

の優先成長がさらに異方成長を助長する．
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Fig.9. Standard deviation of c -axis direction from 
orientation direction σθ vs . (a) average diameter d av, (b) 
average thickness t av, and (c) average aspect ratio (d /t )av 
(the carved line is a guide to the eyes).


