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1.背 景

近年、電子機器の小型集積化 が進み、内蔵 され るHDD等 に利用 され る永久磁石にも実用

的かつ小型 な薄膜磁石 の開発 が望まれてい る。現在 の小型電子機器類で主に使用 される希

土類磁石は焼結で作 られているが、薄膜 にす るのが難 しく、必要なサイズに加 工後に部品

の所定の位置に接合する工程が必要になる。一一方、プラズマ溶射プ ロセスは、高効率に厚

膜を作製することができる技術 である。また、溶射 は急冷凝 固による材料固化技術であ り、

高性能交換結合(ナ ノコンポジ ッ ト)磁 石作製 に不可欠なアモル ファス皮膜 を形成す るこ

とができる。

そ こで、減圧 プラズマ溶射 プロセスを用いて、必要な場所 に直接溶射加 工を行 うことが

可能になれば、磁石の さらなる薄型化 ・小型化が可能であると同時に、接合工程が省 ける。

2.目 的

NdFeB系 合金の単結晶は結晶のC軸 方向に磁化 しやす く(磁 化容易軸)、 結晶のC軸 が一

定方向にな るよ う個 々の結晶粒子 を配向 させ ること(異 方性磁石)で 高い磁気エネル ギー

積が得 られ る。

このため、まず異方性磁石の開発 を行 ったが、本実験で使用 したDC(直 流)型 プラズマ

溶射装置では粉末全体 を均一 に溶融す ることが難 しく、結晶粒子 を配向制御 しなが ら結晶

化 させ るために必要な基材温度の冷却速度の コン トロール も困難であった。

そこで、本研究では通常の溶射プロセスで開発 できる、結晶の向きがランダムな等方性

磁石の開発を行った。等方性は理論的 には異方性の1/2の 残留磁束密度になる。 しか し結

晶粒子が微細化す ると粒界面の面積 が増すため、 この界面を通 して作用するス ピンを同一

方向に向けよ うとす るカ(強 磁性的交換相互作用)が 強ま り、等方性であって も残留磁束

密度が理論値 よ りも高 くなることが知 られている。NdFeB系 合金粉末 の高温溶融粒子 を、水

冷Cu基 盤に取 り付けた3mm厚 のTi基 材 に吹き付けて急冷す ることによりアモル ファス状

の緻密 なNdFeB系 合金皮膜が得 られ、加熱処理(ポ ス トアニール700℃ ×10min)を 行 うこ

とによ り微細結晶組織 に成長 させ て、磁化処理 を施 し、磁石 を作製 した。 これ らの皮膜の

断面 を、レーザー顕微鏡による観察 ・XRD回 折の測定を行い、粉末の完全溶融条件 を検討 し

た。また磁気特性の測定を行い、市販のNdFeB系 焼結磁石で要求 されている磁気特 性を満
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たす溶射条件を検討する。

3.研 究組織

近畿大学理工学部機械工学科材料物性研究室 とNEO漁X株 式会社 との共同研究であ り、

NEO甑Xが 原料粉末の提供、磁気特性 の調査 を担 当、近畿大学が皮膜作製条件の最適化、皮

膜作製、組織解析 を担 当した。 また、NEO融X株 式会社か ら上原 稔 を近畿大学研究員 とし

て迎え入れ、密接な関係 の下に共同研究を実施 した。

4.研 究方 法

4-1.供 試材 料

本 実験 で は、粒径63μmのNdFeB系 合金 を皮 膜原 料 と して使 用 した。 粉末 形状 を図1.

に示す 。 また 、基材 には縦20㎜ ×横50㎜ ・厚 さ3㎜ のJIS2種 ・Ti板 を使 用 した。

鱒

雛繕3灘 懇雛.

図1.原 料粉末の形態

4-2.実 験装置 ・実験方法

図2.は 本研 究で用いた減圧 プラズマ溶射装置の概略図を示す。今回の実験 では これま

での実験で結果の良かった溶射条件、プラズマガ ン電流700A・Arガ ス流量100L/min・ チャ

ンバー圧力100Torr・ フィーダーのフローガス(Ar)流 量4.OL/min・ フィー ドレー ト25g

/minに 固定 し、1.)セ カンダ リガスのH2添 加量 ・2.)溶射ガン とTi基 材の距離、の二つの

パラメー タを変更することにより、NdFeB系 合金粉末の完全溶融条件 を探 った。1.)H,添 加

量は、プラズマ温度分布 の変化 による粉末の溶融具合の違い2.)溶 射 ガンとTi基 材の距

離 は、基材温度 の変化 によるアモル ファス化の度合いの違い。上記の二っが磁気特性に及

ぼす影響を調査 した。

作製皮膜の特性評価 として レーザー顕微鏡による断面組織観察、CuKα 線 を用 いたX線

回折による相の同定を行 った。磁気特性は、作成 した皮膜 をTi基 材 ごと5㎜ ×5mに 切断

して、700℃ ×10minの 加熱処理 を行い、着磁後に試料振動型磁力計で皮膜垂直方向に測定

を行っ1た。 また、実験 を進 める過程で、ゼ ロ磁界付近での磁気特性の急激 な落ち込みは、
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プラズマの中心以外を通 った未溶融粒子が関係 してい る可能性 が疑われたので、周辺粒子

(未溶融)除 去のためのカーボンシャッター機構(図3.)を 作製 し、磁気特性の最 も良か

った条件で再度溶射を行い、皮膜の評価 を行 った。

図2.減 圧プラズマ溶射装置の構成図

図3.カ ー ボ ンシ ャ ッダー機 構

5.研 究成果

5-1.NdFeB系 合 金皮 膜 の緻密 皮 膜 の作製

図4.に 、溶射 条 件 と皮膜 組織 の関係 を示 した。H2添 加 量 が(Ar100:H23)→(Ar100:

H,15)と 増 える ほ ど、皮 膜 中の未 溶 融粒 子 の数 が減 少 し、NdFeB系 合金 粉 末 が良 く溶 けてい

るこ とが分 か る。 これ は 、H2添 加 量 が増 え る ほ ど高 温 の プ ラズマ 部 分 が広 が り、'合金 粉末

の未溶 融 が減少 してい る。 よって 、完全 溶融 させ るた めAr100:H215の 条件 で 以下 の検討

を行 っ た。
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図4.溶 射条件 と皮膜組織の関係

また、溶射距離が200㎜ →300㎜ と離れ るほ ど、溶射効率が落ちた。 これは、距離が離れ

ることによ り、基材温度 と溶融粒子の温度差が大 きくな り、基材への溶融粒子 の付着効率

に影響 した もの と思われ る。一方、H2添 加量が(Ar100:H23)→(Ar100:H215)と 増 える

ほ ど、溶射効率が悪 くなることを示 した。 これは、H2添 加量が増 えると高温のプラズマ部

分が広が り、溶融粒子が蒸発 した結果であると推測 され る。

つぎに、磁気特性 に及 ぼす、H・添加量 と溶射距離 の影響 を図5 .に 示 した。H,添 加量に

ついては、距離が200・250・300㎜ の どの条件であって も、H2添加量が多い条件であるAr100:H

215条 件が最 も磁気特性 が良い。 これはH2添 加 量が3～10の 条件では、未溶融粒子が多数

存在 し完全溶融 していないためだと推察 される。

溶射距離はH2添 加量が15・10・5と 変化 して も、最 も近い200㎜ よ り最 も遠い300㎜ の

磁気特性が良い。 これは、距離が近い場合 、プラズマによ り基材が熱せ られ、基材 に付着

した溶融粒子の冷却速度が低下す るこ とによ り、アモル ファス状になるはずの組織が、結

晶化 して しまい、磁気特性が低下 した ものと思われ る。

これ らか ら、磁気特性 を良 くす るた めには、基材 と溶融粒子の温度差が十分で急冷の効

く溶射距離 と、合金粉末を完全溶融 させ うる温度のプラズマ、すなわち十分なH,添 加量が

必要であることが分かった。
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図5.H2添 加量 ・溶射距離 が磁気特性 に及ぼす影響

5-2.周 辺粒子除去 による磁気特性の改善

プラズマジェッ トの中心部 を飛行 した粒子 と周辺部 を飛行 した粒子では、その皮膜特性

に違いがあることが知 られている。 そこで、図3.に 示 したシャッターを用いてスプ レー

パター ンを捕集 し、スプ レーパター ン各部 の磁気特性 を評価 した。資料採取位置を、図6.

に示 した。

プラズマ中心部
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図7.ス プ レーパ ター ン各位置か ら採取 した試料 の磁気特性

この図か らプラズマの中心部か ら遠 ざかるほ ど磁気特性が悪い ことがわかる。 シャッタ

ー によ り中心部だけの溶融粒子 を捕 らえた部位 の磁気特性は
、シャッターな しでの溶射 に

よる未溶融混在の部位の磁気特性 よ り大幅 に改善 していることが分 かった。 これ らか ら、
ヘ

プラズマ 中心部 を通った溶融粒子 が良好 な磁気特性を持 ち、プラズマ周辺部 を通 った溶融

粒子が全体的な磁気特性 を落 していた ことが分 かった。 しか し、スプ レーパ ターン中心部

の試料の磁気特性 も原料粉末に比べて幾分劣 っていた。

5-3.ま とめ

以上検討 してきた結果か ら、次のことが明 らかになった;

1)皮 膜溶融条件で、水素添加量は(100:15)が 最 も磁気特性が良 く、溶融状態 も良かっ

た。これは、プラズマ温度分布が広範囲にわた り(100:3)条 件 よりも高温であったため、

合金粉末が良 く溶け、未溶融が少 なかったためだ と思 われる。 しか し、水素添加 量が多す

ぎるとヒューム(蒸 発金属)が 多量 に発生 し減圧チャンバー内が汚染 され る度合い も大 き

い、また、それだけ多量に溶融粒子が蒸発 しているので、溶射効率が悪 くなる。

2)溶 射距離は、300㎜ の一番遠い条件が最 も磁気特性 良かった。これはプラズマガンに近

づ くほ ど溶射 中の基材の温度が上昇 し、基材 に付着 した溶融粒子のアモル ファス化 が起 こ

りに くくなったことが原因 と思われ る。

3)ス プ レーパ ター ン周辺(未 溶融)部 除去による磁気特性 の改善 は見 られたが、原料粉

末本来の磁気特性 に対 して、ゼ ロ磁界付近での落ち込みが認 められたのは、原料粉末 と溶

射皮膜の微細組織構造の違いによるものではないか と思われる。

4)等 方性磁石の磁気特性の さらなる改善には、微細構造 の違いの関係 を明 らかにす る必

要がある。

6.今 後の展開

DCプ ラズマ溶射法 を用いた等方性磁石の磁気特性 のさらなる改善のため1ご、溶射条件 の

違 いによる微細構造の違いの関係 を明らかにす る。また、DCプ ラズマに比べて溶射粒子の

温度、速度 をより高度 に制御 できる可能性のあるRFプ ラズマ溶射法を用いて、異方性磁石

の開発 を試み る。
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