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　　 The　soft　 magnetic 　pr｛｝pcrties　 of 　 nanocrysta ］［ine
Fe−Zr−Nb −B　alloys ，　which 　are　mixturcs 　of　Fe−Zr−B　allo ｝

・

with 　negativc 　magnetostriction 　and 　Fc−Nb −B　 ailoy 　with

p〔〕sitive 　magnetostricIion ，　wcrc 　investigated．　Thc　rnagllc −

tosIriction 跏 d　grain　size　of 　the　Fe−Zr−Nb −B　alloys 　show

vatues 　 intermcdiatc　 between　 those　 〔｝f　Fc−Zr−B　 and

Fc−Nb −B　alloys ．　The　soft　magnetic 　propertjes　are 　strongly

affected 　by　thc　Zr ＋ Nb 　am （）unt 　and 　Zr〆Nb 　ratk 〕，
「
rhe　best

soft 　 magnctic 　propcrties　have　bccn　obtained 　for　 thc

Feu5．5Zr ユNb4Bお．5　alloy，　This　alloy　simultancously 　exhibits

ahigh 　permeabi 】ity　of 　60，00〔｝ut　l　kHz ，　a　high　saturati 〔川

magnetic 　flux　density　of 　l．64　T，　and 　zero −magnctostriction ，
The　alloy 　also 　exhibits　a　very 　low　corc 　loss　of　O．09　Wkg
at　l．4Tand 　50　Hz，　which 　is　far［owcr 　than 　that　ofFc −Si−B
am 〔〕rphous ，　as　well 　as　good　thermal 　stability　of　the　core

loss，　Nan 〔〕crystalline 　Fe−Zr−Nb−B　all〔｝y　is　therefore　 suiI −

ablc 　as 　a　corc 　material 　for　po】e　transformers ．

Key 　words ： nan 〔〕crystalline 　alloy，　melt −spun 　ribbon ，　so 自

magneticproperties ，　high　saturation 　magneIjc 　flux　dcnsity，
iOw　COrC 　lOSS，　ZerO −magne 重OstrictjOn

1．は じ め に

　近 年，地 球 温 暖 化をは じめ とす る地 球 環 境 問題 へ の 対策が

急 務とな っ て い る．温 暖化 の 原 因 物 質 で あ る CO2 排 出量 の 削

減 お よび b
．
油 をは じめ とす るエ ネル ギ

ー
資源 保 護の 点 か ら，省

エ ネル ギ
ー

化 へ の 取 り組 み が 極 め て 重要とな っ て い る．そ
’
の 方

策の 一
つ として，柱 ヒトラン ス の 鉄 心材 1i，；・1・を，従 来の 方 向 性 ケ イ

素鋼板か ら，より鉄損の 低 い Fe基 ア モ ル フ ァ ス 合金への 置 き換

え が 進 め られ て い ろが ，更 に 鉄 損 の 低 い 鉄 心 材
’
料の 開発 が 期

待され て い る．

　最近，新 しい 軟磁性材料として，ナ ノ結 晶 合 金 が 注 口を集め

て い る．ナ ノ結 晶 合金 は．液 体 急 冷 法 で 作 製 した ア モ ル フ ァ ス

合 金 薄 帯 を結 晶 化 させ る 事 に より得られ ，粒 径 ］Onm 程 度 の 微

細な強磁性 結晶 粒 ．tt，そ れ を取 り巻く残 留 ア モ ル フ ァ ス 相 か ら

な る複 合組織を有す る．ナ ノ結晶合金が 優れ た軟磁 気 特 性 を

示すの は，結品粒 了
．
闘 に 強 磁

’
陸残 貿 ア モ ル フ ァ ス 相 を媒 介とし

た 交換 相 IT．作用 が 働 き，見 か け の 結晶 磁 気 異 方性 が 低 トす る

た め と考 えられ て い る
11．我 々 は 高 い 飽 和 磁 朿密度（B、）を持つ

ナ ノ結 品合金 の 開発 を試み ．L5　T以 hの 高B、と優れ た軟磁

気特性 を 兼ね 備え た ナ ノ 結 品 Fじ
一M −B （M ＝Zr．　H 「 or　Nb ）合

金 を 見 出 した
2）．Fc．7．rt

’
）．　 Fe−Htglな ど Fe一遷 移 金属 系 の 合 金

で は ，液体急冷法で 88−91at％の 高Fc濃度ア モ ル フ ァ ス 合金

が得 られ る こ と が 知 られ て お り，更に B の 添加 に よ りア モ

ル フ ァ ス 形成範囲が広 が る こ とが報告 され て い る W 〕、高 い

Fe濃 度を持 つ Fe−M −B合 金を 結 晶化 させ る こ と に よ り、α 一Fe

相 の 体積分率が 高 い ナ ノ 結品 合 金 が得 られ ，そ れ．に よ り高

从 と 優れ た軟 磁 気特性 の 両 立が 実現で きた と 考え られ る ，

　 ナ ノ結 晶 Fc−Zr．B は，結晶化後 に α ．Fc ＋ 残留ア モ ル フ ァ ス

相 か ら な る ナ ノ 結晶 組織 が 得 られ る 組 成 範 囲 で は．全 て 負

磁 歪 を 示す ．．．一方Fe−Nb −B 合金は ，正 磁 歪 を 示 す こ とが知 ら

れ て い る η．従 っ て ，Fe−M −B合金 の 磁 歪 を 零 にす る こ と が

で きれ ば，更 に優れ た 軟 磁 気特性が 得 られ る と期待され る．

本論 文で は ，負磁歪 を 持 つ Fc−Zr−B 合 金 と IE 磁 歪 を 持 つ

Fe−Nb −B合 金 を混合した，　 Fじ 一Zr．Nb．B合金の 軟 磁 気特性 に つ

い て 検 討 した 結 果を報告す る ，

2．実　験　方 　法

　最初 に ア
ー

ク 溶解法又 は 高周 波 誘 導 溶 解法 で 母合 金 を作

製 し、次い で 幅 15mm ，厚 さ 20　一　25 μm の ア モ ル フ ァ ス 合
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金薄帯 を作 製 した．母 合 金 お よ び 薄 帯 の 作 製 は，Ar 雰囲気

中 で 行 っ た．薄帯 を プ レ ス 加．⊥二で リ ン グ 形 状又 は 円 盤形 状

に 打ち 抜 き，磁気特性 測定 用 の 試 料 に供 した，試 料 の 熱 処

理 は 赤 外 線イ メ
ージ炉 を使用 し．湿度範 囲 783 −923K ，保

持 時 問 300s．昇 温 速 度 3K ！s で 行 っ た．

　試 料 の α 一Fe 相の 結晶 粒径 （D ）は 、（110 ）面 の X 線回 折 ピー

クの 半値 幅 か ら，Scherrerの 式を使用 して 評価 した．透磁率

（p。）．印加磁界 8DOA ！m に お け る 磁 束密度 BHO
エ1 と保磁力（H 。）

お よ び鉄損（助 に は．外径 10nlm ，内 径 6mm の リン グ 試料

を 15枚，層間絶縁用 の 紙 と 交互 に 積層 した試料 を使用 して，

それ ぞれ イ ン ピーダ ンス ア ナ ライザー一，直流 β
一H ル ープ ト

レーサ ー，交流 β寄 ア ナ ラ イザ
ー

で 測 定 した．飽和 磁 歪定

数 （λ9）は，直径 10mm の 円盤試料 を 使用 し，歪 み ゲー
ジ 法

で 印 加磁 界 80kA 〆m で 測定 した．い くつ か の 試料 に つ い て

は，直径 6mm の 円盤試料 を使用 し，飽和 磁束 密度 （B、）を 試

料振動型磁 力 計（VSM ）で 800 　kA ！m の 印加 磁界 に お い て 測 定

した ．磁気特性 の 測 定 は，全 て室 温 で行 っ た．
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3．結　果　と　考　察
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Fig．1Compositional　dependence　of （a）saturation 　 mag −

netic　flux　density（B 、）， （b）mean 　grain　size （D ）， （c）mag −

netostriction （λs ），　and （d）permcability（μc），　for　nanocrys
−

tal】lne（FegeZr7Br，）1．、（FcH4Nb7Bg）x　alloys 　after 　annealing 　at

optimum 　conditions ．
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　最初に FCVt
）
Zr7B3 と Fe84Nb ．Bg を 基本組 成 と し て 選び，そ

れ らを様 々 な 比 率 で 混 ぜ合 わせ ，Zr、　Nb お よ び B 濃度 の 検

討 を行 っ た．こ れ らの 合金 は，Fc−Zr−B お よ び Fe−Nb −B 合金

に お い て 最 も高い 透 磁 率 を示 す 合金 で あ り，そ れ ぞ れ 負磁

歪 お よ び 正 磁歪 を 示 す
1）．Fig．1 に．（FじguZr7B3 ）1．．（Fes4NbiBの，

合金 の （a ）B 、，（b）D ，（c ）λ，，（d）！1c の x 依存性 を示 す．各合金の

デ
ー

タ は，μ，が 最 大 と な る熱処 理 条件 で の 値 を プ ロ ッ トし

て い る．以 ド，特 に 断 らな い 限 り，μ。
が 最 人 とな る 熱 処 理

条件 で の 値 を示 す．な お 図中の 破線 は ．後 で 述べ る 様 に Zr

＋ Nb ＝6at％ で 最 も優れ た 軟磁気特性が 得 られた Zr と Nb

の 比率（2：4）を 表 して い る，（Fc、川 Zr7B3）1−x （Fes4NblBo）， 合金 の

B
、，
　D ，　X、

は，FCvoZr7B
コ
お よ び F噸 Nb7B

り 合金 の 中間 の 値 を 示

し，こ れ ら を 2 種類 の 合金 を混ぜ 合わ せ る こ と で 制御で き

る こ と が分 か る ，そ れ に 対 し μ、は ，Feg〔】Zr7B3 お よ び

Fe．g4Nb7Bv 合 金 よ りも低 い 値 しか 得 られ なか っ た．更に，μ。
は 零 磁 歪 が 得 られ る x ＝0，8 付 近 で 最 少 とな っ た．従 っ て ．

（FCg｛〕
Zr7B3 ）1−x （Fes4Nb7By ）x 合金の 軟磁気特性 は．磁 歪 や 結 品

粒径 以 外 の 影響 を強 く受 け て い る と考 え られ る．軟磁気特

性 を支配す る 要因として は，例 え ば結晶 粒子 間の 交換相 互

作用 を媒介す る 残留 ア モ ル フ ァ ス 相の 磁性の 変化や ，α
一Fe

相の 核生 成 頻 度 の 変 化 に 起 因す る結 晶粒 径分布の 変化な ど

が 予 想 さ れ る が ．本研究で は 明 らか に す る こ と は で き な

か っ た．

　 次 に，Zr ＋ Nb 濃度 が 軟磁気特性に 及 ぼ す影 響 に つ い て 調

査 し た．Zr ＋ Nb 濃 度 が 5 − 7at％ の 範 囲で 組 成 探 索 を行 っ た

結果，それ ぞ れ得 られた最大の μ。は，Zr ＋ Nb ＝5a1％ で は

33，UOO （Fes7ZrzsNb2．fBs ），6at％ で は 60，000（Fes5．sZr2Nb4Bs ．s）．

7al ％ で は 51，000 （Fes斗Nb7Bg）で あ り，最も優れた軟磁気特性

は Zr ＋ Nb ＝6at％ の 時 に得 られ た．　 Fig，2 に ，　 Fc−（Zr，　Nb ）
−B

3210
Bs5

　 90 　　　 91 　　　 92 　　　 93

Fe ＋ Nb （Zr ＋ Nb ；6at、％ ）（at ．％ ｝

7

Fig．2Pscud 〔〕
−tcrnary 　diagram　of 　permeahility（！lc），　mag −

netic 　flux　density　at　800 　A ！m （Bs 〔｝［〕），　magnetostriction （λs）
and 　mcan 　grain　sizc （D ）f〔〕r　nan 〔，crysta ］line　Fe−（Zr，　Nb）fiB
alloys 　aftcr 　anncaling 　at　optimum 　conditions ．
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合金（Z ・ ＋ Nb ・6 ・ 【％ ）叺 （実 線 ），・B ，、［，（破繍 λ、（
一．．一

点 鎖 線 ）

お よ び 1） （点 線 ）の 組 成 依 存 性 を 擬三 元 図 で 示 す．図中の 黒

丸は．測 定 を 行 っ た 試料 の 組 成 を示 して い る ．なお，こ こ

で は B、で は な く iSs”o の データ を ブ 冂 ッ トして い る が．　 B、−

Btiooはμ、＝10， 00 の 合金で 約 O．05　T ．μ。≧ 30，000 の 合 金 で 約

0．02T で あ っ た．結晶粒径 は ．お お よ そ 0 〜3at％ Zrかつ 6＿

10a ［％ B の 範囲で 最小 値（約 11nm 〕を示 した．783　K で 熱処

理 を 行 っ た Fc
図s．5Zr2Nb 斗臥 5 合 金 にお い て 、60，000 の 高 い 透

磁 率 と零磁 歪 が 得 ら れ た ．Zr＋ Nb ＝6a 【％ の 場合 は Zr ：Nb ＝

2 ；4 付近 で 最 大 の
μ、

が 得 られ た．そ の
．一
方 で Zr ＋ Nb ＝7at ％

の 場合は．Fig．1 に 示 した とお り，Zr：Nb ＝2：4 付近 で 零 磁 歪

が得 られ る の に もか か わ ら ず．μ，は最 小 とな っ た，こ れ ら

の 結果か ら，Zr ＋ Nb 濃 度 お よ び Zr と Nb の 比 率が ，軟 磁

気 特 性 に極め て 大 き な 影 響 を及 ぼす こ とが 分か っ た．

　 ナ ノ 結晶 Fe−M −B 合金 は高 B、を持つ た め，柱 上 トラ ン ス

な どへ の 応用が期待 され る，Fe−Zr−Nb −B 合金の 柱 ヒトラ ン

ス 用 磁 心 へ の 応 用 の 可能 性を 探 る た め．1．4T ，　50　Hz に お け

る 鉄 損 の 測 定 を行 っ た．Fjg．　3 に，Fc−（Zr，　Nb ）
−B 合金（Zr ＋ Nb

＝6　at　Cfc
）の W 〔実線）お よ び Hc （破 線 ）を示 す，灰 色の 楕 円形 の

領域 は，50，〔｝〔〕0 以 一ヒの μ。
が 得 られ た組成範囲 を示す ，低 li

。

が 得 られ る組成範囲 は ，高p，が得 られ る 範 囲 と
一

致 した．

また 15 − 2．2a1％ Zr か つ 8 〜9at ％ B の 紐成範囲で ，0．Dg
Wkg 以 下 の 極 め て 低 い鉄損 が 得 られ た．低鉄損が得 られ る

組成範囲 は．高μ。
か つ 低 He とな る 組成範囲よ りも低 B 濃度

側 に広が っ て い る．こ れ は B 濃度の 減少 に よ り ts、が増 加 し

た た め で あ る ．次 に 示 す Fig，4 か ら分 か る 様 に ，　Fe−Zr−Nb −B
合 金 の 鉄 損は 測 定 磁 束 密度 の 増加 と と も に 1，4T 付 近 か ら

急 激 に 増 加 す る 傾向を 示 す．B、が増 加 す る と 同時 に 鉄損 の

3210

Bs5

Fe ＋ Nb ｛Zr＋ Nb ＝6at ．％ ）（at．％ ）

Fig．3Pscude−ternary　diagram　of　core 　loss（曜）and 　cocr −
civity （flc）for　nanocrystal 】ine　Fe−（Zr，　Nb ）f，B　al ］oys 　after

annealing 　at 〔｝ptimum 　c〔｝liditions．　The　gray　area 　indicatcs
the　 compositional 　 rangc 　 for　 obtaining 　 pcrmeabi］ity　 of

more 　than　50，000．
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急激 な 増加が 始まる磁 束 密度 が 増加 し，結果 と して 1．4T
に お け る鉄 損 が 低 ドした と考え られ る ．Fig．4 に ．ナ ノ 結 晶

FeHS．5Zr2Nb4B85 合金の 50　Hz に お け る 鉄 損 の 励 磁 磁 束 密 度

（Bm）依 存 性 を 示 す 、比較 の た め に ，ナ ノ 結 品 Fe、，07．r7B ／i．
Fes．｝Nb7Bg 合金お よ び 市販 の ア モ ル フ ァ ス Fc7sSi，

）
B1．玉合金 の

デー．・タ も合わ せ て 示す．Fes5．5Zr2NbA ．5 合金は 1．4　T．50　Hz
に お い て 0，09Wkg の 低 い 鉄損 を示 す．こ の 値 は Fc−M −B 「

元 合金 の 1〆2 − 2，，3 で あ り．また ア モ ル フ ァ ス Fe78SlgB13合

金 よ りも著 し く低 い こ とが 分か る ．

　 続 い て ．Fc
呂5、5Zr2Nb4B 呂、5 合金 の 磁 気 特性の 経時変化 を調

査 した．Fig．5 に、ナ ノ 結晶 Fess．5Zr 二Nb．IBH ．5 合 金 と ア モ ル

フ ァ ス Fe7HSigB
］3 合金を大 気 中で 593　K で 所定の 時間 だ け時

効（加 速 試 験）を行 っ た後 の．1．4　T，　50　Hz ．室 温 に お ける 鉄損

の 変化を示 す．ア モル フ ァ ス Fc−Si−B 合金の 鉄 損 は，時 効

時間 の 増加 と と も に 急激 に増 加 し，2．88xlof ’　s （800　h）時効 後

に は 初期値 の 約 2 倍で あ る 〔｝．63Wkg に 達す る．そ れ に 対

しナ ノ 結晶 Fe−Zr−Nb −B 合金 の 鉄損 に は．1．8xlU“
s （500h）時

効後 に も顕著な 変化 は 見られ．な か っ た．従 っ て ，ナ ノ 結 晶

Fe−Zr−Nb −B 合金は ．実 用 材 料 と して 十分な 磁 気 特 性 の 熱

的 ・時 間 的 安定性 を持 っ て い る と結 論で き る ．

　 Table　 1 に．ナ ノ結 昂 Fe−M −B 合金の 磁 気 特 性 を ま とめ て

示 す ・Fc85．5Zr2Nb4B 目．5 合金は 1．64　T の 高 い B、，　l　kHz に お い

て 6〔〕，OOO の 高 い
μ、，1．4　T，　50　Hz に お い て 〔〕．09　Wkg の 低 い

鉄損 お よ び零磁歪 を 同時 に 示す こ と が確認さ れ た ．こ れ ら

の 特性は ，ナ ノ結晶 Fc−M −B 三元 合金 お よ び ア モ ル フ ァ ス

Fe78SigBl3合金を大き く凌 ぐ と言 え る ，

0、5

9 °・1

§

tt
§

0．01

0 　 O．5　　　　 　 t　　　　　 1、5

Maximum　induction，　Bm ！T

Fig．4Core 　loss（〃）a重50　Hz　as　a　function　of 　maximum

induction（Bm）f〔〕r　nanocrystalline 　Fec− 〕Zr7B3，　Fcs4Nb7B り，
and 　Fess．5Zr 〜Nb4Bg ．5　alloys 　and 　amorphous 　Fe7sSigBi3
al ［oy ．

677

N 工工
一Electronic 　 Library 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetics 　Society 　of 　Japan

Table　l　Sample　lhickness（り，　mean 　grain　sizc （D ），　saturation 　magnctic 　f［ux 　density（Bs），　permeabUity （μc），　cocrciv −
ity（Hc），　magnetostriction （λs），　and 　corc 　loss（助 of 　nanocrystalline 　Fe−M −B　alloys 　and 　Fe−Si−B　amorph て）us 　allQy ，

1

）1nμ（

ひ

（nm ）

h

）

8

σ

4u
＊ 〃

e

（A 〆m ）

λs

〔10
．t’
）

躍 ＊ ＊

（Wkg ）

Fe・川ZriB3

Fes4Nb
フ
B

り

FCss．sZr1Nb4Bs ．5

222122 13911 1．701521

．64

3〔〕，00051

，00060

，000

5．84

．83

．0

・1．】

0．6

一〇．1

0．210

．14

〔〕．09

Fe7HBmSi
り 〔amor ．〕 20 L56 10，000 3．5 27 O．28

＊lkHz ，0．4　A ！m

＊＊50Hz ，　L4　T

r圏
9
≧
、

≧
．

の

の

2
Φ」
8

O．6

O．4

0．2

　　　Aging　time，　ta！h

100　　　　　　101　　　　　　102 103

0103
104 105 106 107

4．ま 　と　め

　 ナ ノ結 晶 Fe−Zr−Nb ．B の 磁気特性を 調査 し，以 下 の こ と が

明 ら か と な っ た．

　1）Fe−Zr−NbNB 合 金 の 軟磁気特性 は Zr ＋ Nb 濃 度 と，　 Zr と

Nb の 比 率 に 大き く依存 し，　 Zr ＋ Nb ＝6　ut
「1。で 最 も優 れ た軟

磁気特性 が 得 られ た，

　2）Fess．sZrzNb4BH ．s 合 金 にお い て ，1．64・T の 高い B
，
．　 l　kHz

に お い て 60 ，000 の 高い Pc，お よ び 零 磁 歪 が 同時 に 得 られ た．

また 本 合金 は．1．4　T，　50　Hz に お い て 〔〕，〔〕9　Wkg の 低 い 鉄損

お よ び 優れ た磁気特性の 熱的 ・時 問的 安 定 性 を持 つ こ とが

確認 され た．本合 金 は 柱上 トラ ン ス 用 の 鉄心 材 料 と して 有

望で あ る と 結 論 で き る ．
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に よ っ た．

Aging　time，　ta ！ s

文　 　献

Fig．5Changc 　in　corc 】｛｝ss （〃）at　1．4　T　 and 　50　Hz　 as 　 a

functi〔｝n て〕f　aging 　time （t。）at　593　K　in　air 　for　nanocrystal −

tine　Fes∬
Zr2Nb4B8、5　a ］loy　and 　amorphous 　Fe7sSi、）Bir，　al−

10y．

　今回 の 研究 で は，Fe−Zr−Nb −B 合金の 軟磁 気特 性は Zr ＋ Nb

濃 度 と．Zr と Nb の 比 率 に大 き く依存す る （特 に Zr ＋ Nb 量

が 7a 【％ と 6at ％ で は振る 舞 い が 全 く異な る）こ とが 明 らか

とな っ た．軟磁気特性 を支配す る 要因 と し て は 、例 え ば結

晶 粒
．
r間 の 交換相 互 作用 を媒介す る残留 ア モ ル フ ァ ス 相 の

磁 性の 変化や ，α
一F。 相の 核生成頻度 の 変化 に 起因 す る結品

粒径 分布 の 変 化 な どが 予 想 され るが，本研究 で は 明 らか に

する こ と は で き な か っ た．今後更 に 詳 細 な研 究 を進 め る 必

要 が あ る ．
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