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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　ダイとダイの内部で摺動する上パンチおよび下パンチとから構成され、ダイと上パンチ
と下パンチでキャビティを形成する成形型において、ダイのキャビティに対向するキャビ
ティ面に黒鉛系潤滑剤を塗布する第１のステップ、
　下パンチのキャビティに対向するキャビティ面にバインダを含まない黒鉛系粉末を配設
して黒鉛系粉末層を形成し、該黒鉛系粉末層の上に磁石用粉末を充填して磁石用粉末体を
形成し、該磁石用粉末体の上にバインダを含まない黒鉛系粉末を配設して黒鉛系粉末層を
形成する第２のステップ、
　ダイのキャビティ面に塗布された黒鉛系潤滑剤および上下の黒鉛系粉末層で囲まれた磁
石用粉末体を加熱しながら下パンチと上パンチで加圧成形して成形体を製造し、該成形体
を成形型から取り出す第３のステップからなる成形体の製造方法。
【請求項２】
　第３のステップにおいて、加圧成形する際の圧力が50MPa以上に設定されている請求項
１に記載の成形体の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、希土類磁石前駆体である成形体の製造方法に関するものである。
【背景技術】
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【０００２】
　ランタノイド等の希土類元素を用いた希土類磁石は永久磁石とも称され、その用途は、
ハードディスクやMRIを構成するモータのほか、ハイブリッド車や電気自動車等の駆動用
モータなどに用いられている。
【０００３】
　この希土類磁石の磁石性能の指標として残留磁化（残留磁束密度）と保磁力を挙げるこ
とができるが、モータの小型化や高電流密度化による発熱量の増大に対し、使用される希
土類磁石にも耐熱性に対する要求は一層高まっており、高温使用下で磁石の磁気特性を如
何に保持できるかが当該技術分野での重要な研究課題の一つとなっている。
【０００４】
　希土類磁石としては、組織を構成する結晶粒（主相）のスケールが3～5μm程度の一般
的な焼結磁石のほか、結晶粒を50nm～300nm程度のナノスケールに微細化したナノ結晶磁
石がある。
【０００５】
　希土類磁石の製造方法の一例を概説すると、たとえばNd-Fe-B系の金属溶湯を急冷凝固
して微粉末（磁石用粉末）を製作し、ダイとダイの内部で摺動する上パンチおよび下パン
チとから構成された成形型のキャビティに磁石用粉末を充填し、加圧成形しながら成形体
を製造する。次いで、成形体を高温雰囲気下で圧縮し、緻密化させて焼結体を製造し、こ
の焼結体に磁気的異方性を付与するべく熱間塑性加工を施して希土類磁石（配向磁石）を
製造する方法である。なお、この熱間塑性加工には、後方押出し加工や前方押出し加工と
いった押出し加工や、据え込み加工（鍛造加工）などが適用されている。
【０００６】
　上記する成形型を使用した成形体の製造に際し、特許文献１には、磁石用粉末と成形型
のキャビティ面のいずれか一方もしくは双方に対し、脂肪酸もしくは金属石けんからなる
固体潤滑剤をその融点以上に加熱溶融させたものを噴霧して潤滑剤の被膜を形成し、成形
をおこなう粉末成形方法が開示されている。この粉末成形方法によれば、成形体の物性や
作業性を向上させることができるとしている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００７】
【特許文献１】特開平９－１０４９０２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　ところで、特許文献１で記載する粉末成形方法のように成形型のキャビティ面に潤滑剤
を塗布して成形体を成形する方法では、成形体の成形後、成形型から成形体を脱型する際
に上下パンチと成形体が貼り付いてしまい、成形体から上下パンチを引き剥がす際に成形
体が破損する危険がある。
【０００９】
　本発明は上記する問題に鑑みてなされたものであり、成形型から成形体を脱型する際に
成形体が破損する危険性のない成形体の製造方法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　前記目的を達成すべく、本発明による成形体の製造方法は、ダイとダイの内部で摺動す
る上パンチおよび下パンチとから構成され、ダイと上パンチと下パンチでキャビティを形
成する成形型において、ダイのキャビティに対向するキャビティ面に黒鉛系潤滑剤を塗布
する第１のステップ、下パンチのキャビティに対向するキャビティ面にバインダを含まな
い黒鉛系粉末を配設して黒鉛系粉末層を形成し、該黒鉛系粉末層の上に磁石用粉末を充填
して磁石用粉末体を形成し、該磁石用粉末体の上にバインダを含まない黒鉛系粉末を配設
して黒鉛系粉末層を形成する第２のステップ、ダイのキャビティ面に塗布された黒鉛系潤
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滑剤および上下の黒鉛系粉末層で囲まれた磁石用粉末体を加熱しながら下パンチと上パン
チで加圧成形して成形体を製造し、該成形体を成形型から取り出す第３のステップからな
るものである。
【００１１】
　本発明の製造方法では、ダイのキャビティ面に黒鉛系潤滑剤を塗布し、下パンチのキャ
ビティ面にバインダを含まない（バインダレス）黒鉛系粉末を配設し、磁石用粉末体の上
（上パンチのキャビティ面）にもバインダを含まない黒鉛系粉末を配設する。この状態で
、加熱しながら上下のパンチで磁石用粉末体を加圧成形することにより、成形体を製造す
るものである。
【００１２】
　したがって、製造された成形体において、その側面には、溶媒が揮発されて残った黒鉛
系粉末が加圧成形にて固められた層が形成され、その上下面には、同様に加圧成形にて固
められたバインダレスの黒鉛系粉末層が形成される。
【００１３】
　そのため、この成形体を成形型から脱型するに当たり、力が加わって破損する場合には
バインダがなくて強度が弱い黒鉛系粉末層で破壊されるため、成形体が上下のパンチに貼
り付き、成形体から上下のパンチを剥がそうとして成形体が破損するといった問題は生じ
得ない。
【００１４】
　また、製造された成形体を次の焼結工程（焼結・緻密化工程）で焼結させるべく、別途
の成形型に移載するに当たり、成形体の側面周囲には溶媒が揮発して加圧成形にて固めら
れた黒鉛系粉末の層が形成され、成形体の上下面周囲には同様に加圧成形にて固められた
黒鉛系粉末層が形成されていることから、この成形型のキャビティ面に潤滑剤を塗布する
必要はない。さらに、これら黒鉛系粉末の層や黒鉛系粉末層によって成形体が包囲されて
いることから、成形体を構成する磁石用粉末体の酸化を抑制することができる。
【００１５】
　ここで、黒鉛系潤滑剤は、たとえばグラファイト粉末を水や有機系溶媒に含有させて生
成されたものを適用できる。また、黒鉛系粉末も、グラファイト粉末を適用できる。また
、黒鉛系潤滑剤を形成する溶媒は、加圧成形時の加熱温度で揮発するものであればいずれ
の種類のものであってもよい。なお、「加圧成形時の加熱温度で揮発する」とは、実際に
加圧成形している際に揮発することだけでなく、加圧成形のために予熱された成形型の加
熱温度によって加圧成形前に揮発してしまっている場合も含むものである。
【００１６】
　また、黒鉛系潤滑剤の塗布とは、文字通り黒鉛系潤滑剤を塗布することのみならず、黒
鉛系潤滑剤を散布することなども含んでいる。
【００１７】
　また、第２のステップにおいて、加圧成形する際の圧力が50MPa以上に設定されている
のが望ましい。
【００１８】
　本発明者等によれば、加圧成形にて磁石用粉末が搬送可能な状態に固まり、かつ黒鉛系
粉末層が固まるには、圧力が50MPa以上であることが実用的であり、好ましいと特定され
ていることに依拠するものである。
【００１９】
　本発明の製造方法で製造された成形体を焼結・緻密化工程にて高温雰囲気下で加圧成形
することで焼結体が製造され、焼結体に熱間塑性加工を施して磁気的異方性を付与するこ
とで希土類磁石が製造される。この希土類磁石は、上記するようにその製造過程において
磁石用粉末の酸化が効果的に抑制されていることから、残留磁化や保磁力といった磁気特
性に優れたものとなる。
【発明の効果】
【００２０】
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　以上の説明から理解できるように、本発明の成形体の製造方法によれば、ダイのキャビ
ティ面に黒鉛系潤滑剤を塗布し、上下のパンチのキャビティ面にバインダレスの黒鉛系粉
末層を形成し、加熱しながら磁石用粉末体を加圧成形することにより、成形体の側面周囲
には溶媒が揮発して加圧成形にて固められた黒鉛系粉末の層が形成され、成形体の上下面
周囲には同様に加圧成形にて固められた黒鉛系粉末層が形成される。このように固められ
たバインダレスの黒鉛系粉末層は上下のパンチに貼り付いていないことから、成形型から
成形体を脱型する際に成形体が破損するといった問題は生じない。
【図面の簡単な説明】
【００２１】
【図１】本発明の成形体の製造方法の第１のステップを説明した模式図である。
【図２】成形体の製造方法の第２のステップを説明した模式図である。
【図３】図２に続いて、成形体の製造方法の第２のステップを説明した模式図である。
【図４】成形体の製造方法の第３のステップを説明した模式図である。
【図５】図４に続いて、成形体の製造方法の第３のステップを説明した模式図である。
【図６】成形型のダイのキャビティ面に塗布された黒鉛系潤滑剤の膜厚、製造された成形
体の側面の黒鉛系粉末の層の膜厚、焼結体の側面の黒鉛系粉末の層の膜厚を比較する実験
結果を示した図である。
【図７】第３のステップにおける加熱温度と成形体の酸素濃度増加量の関係を特定する実
験結果を示した図である。
【発明を実施するための形態】
【００２２】
　以下、図面を参照して本発明の成形体の製造方法の実施の形態を説明する。
【００２３】
（成形体の製造方法の実施の形態）
　図１は本発明の成形体の製造方法の第１のステップを説明した模式図であり、図２，３
はその順で製造方法の第２のステップを説明した模式図であり、図４，５はその順で製造
方法の第３のステップを説明した模式図である。
【００２４】
　まず、図１で示すように、ダイＤとダイＤの内部で摺動する上パンチＰｕおよび下パン
チＰｓとから構成され、ダイＤと上パンチＰｕと下パンチＰｓでキャビティＣを形成する
成形型Ｍを用意する。
【００２５】
　次に、成形型Ｍを構成するダイＤのキャビティ面Ｄａに黒鉛系潤滑剤Ｌを塗布する（第
１のステップ）。
【００２６】
　ここで、黒鉛系潤滑剤Ｌとして、グラファイト粉末が溶媒である水に分散した、水溶性
グラファイト潤滑剤が適用できる。
【００２７】
　次に、図２で示すように、下パンチＰｓのキャビティ面Ｐｓａに黒鉛系粉末からなる黒
鉛系粉末層Ｆｓを形成する。
【００２８】
　ここで、黒鉛系粉末にはグラファイト粉末が適用され、黒鉛系粉末層Ｆｓはバインダを
一切含まず、黒鉛系粉末のみから形成される。
【００２９】
　次に、形成された黒鉛系粉末層Ｆｓの上のキャビティＣ内に磁石用粉末を充填し、磁石
用粉末体Ｊを形成する。
【００３０】
　ここで、使用される磁石用粉末の製作方法は、まず、50kPa以下に減圧した不図示の炉
中で、単ロールによるメルトスピニング法により、合金インゴットを高周波溶解し、希土
類磁石を与える組成の溶湯を銅ロールに噴射して急冷薄帯（急冷リボン）を製作する。次
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に、製作された急冷薄帯を粗粉砕して磁石用粉末を製作するものである。なお、磁石用粉
末の粒径範囲は75～300μmの範囲となるように調整される。
【００３１】
　キャビティＣ内に磁石用粉末体Ｊを形成したら、図３で示すように、磁石用粉末体Ｊの
上に黒鉛系粉末からなる黒鉛系粉末層Ｆｕを形成する。
【００３２】
　この黒鉛系粉末層Ｆｕも黒鉛系粉末層Ｆｓと同様に、バインダを一切含まず、黒鉛系粉
末のみから形成される。
【００３３】
　このようにして、キャビティＣ内において、磁石用粉末体Ｊの側面を黒鉛系潤滑剤Ｌで
包囲し、磁石用粉末体Ｊの上下面をバインダレスの黒鉛系粉末層Ｆｕ，Ｆｓで包囲する（
第２のステップ）。
【００３４】
　次に、図４で示すように、成形型Ｍを加熱し、下パンチＰｓと上パンチＰｕをダイＤ内
で摺動させ（Ｘ１方向、Ｘ２方向）、磁石用粉末体Ｊを加圧成形することで成形体Ｃｏが
製造される。
【００３５】
　ここで、加圧成形時の圧力は、成形体Ｃｏが以後のハンドリングの際に形状を保持でき
る程度に固められる圧力として50MPa以上の圧力が設定される。たとえば、50～200MPa程
度の範囲の圧力にて磁石用粉末体Ｊが加圧成形される。
【００３６】
　この加圧成形時の加熱により、黒鉛系潤滑剤を形成する溶媒が揮発し、残った黒鉛系粉
末が加圧成形にて固められて黒鉛系粉末の層Ｌ’が成形体Ｃｏの側面に形成される。たと
えば、加熱温度（成形型の温度）が110±10℃に設定され、水溶性グラファイト潤滑剤の
溶媒である水がこの加熱温度で揮発される。なお、水溶性グラファイト潤滑剤は加熱され
た成形型に塗布されるので、塗布直後から溶媒の水の揮発が始まっており、粉末を充填し
加圧成形が始まるまでの時間によっては、加圧成形が始まる前に揮発が終わっている場合
もあり得る。
【００３７】
　また、成形体Ｃｏの上下面にはそれぞれ、黒鉛系粉末層Ｆｕ、Ｆｓが加圧成形にて固め
られてできた黒鉛系粉末層Ｆｕ’、Ｆｓ’が形成される。なお、上記する50MPa以上の圧
力により、成形体Ｃｏの周囲で固められている黒鉛系粉末の層Ｌ’や黒鉛系粉末層Ｆｕ’
、Ｆｓ’も以後のハンドリングの際に形状を保持できる程度に固められている。
【００３８】
　成形体Ｃｏが製造されたら、図５で示すように下パンチＰｓをさらに上方に摺動させて
（Ｘ３方向）成形体ＣｏをキャビティＣの上方に移動させ、上パンチＰｕを脱型する（Ｘ
４方向）。
【００３９】
　この脱型に当たり、成形体Ｃｏの上面にある黒鉛系粉末層Ｆｕ’はバインダレスである
ことから、上パンチＰｕと強固に貼り付いておらず、したがって、上パンチＰｕは黒鉛系
粉末層Ｆｕ’から速やかに離れ、双方が強固に貼り付いている場合に相互に剥がすことで
成形体が破損するといった問題は生じない。
【００４０】
　同様に、成形体Ｃｏの下面にある黒鉛系粉末層Ｆｓ’もバインダレスであることから、
下パンチＰｓと強固に貼り付いておらず、下パンチＰｕを黒鉛系粉末層Ｆｓ’から速やか
に離すことができる。
【００４１】
　このように、加圧成形にて成形された成形体Ｃｏを破損することなく、成形型Ｍから脱
型することができる（第３のステップ）。
【００４２】
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　また、第３のステップで製造された成形体Ｃｏは、その周囲が黒鉛系粉末の層Ｌ’と黒
鉛系粉末層Ｆｕ’、Ｆｓ’にて包囲されていることから、以後の焼結・緻密化工程をおこ
なう別途の成形型への移載に際し、この成形型の内面に潤滑剤を塗布する必要がない。
【００４３】
　さらに、成形体Ｃｏが黒鉛系粉末の層Ｌ’と黒鉛系粉末層Ｆｕ’、Ｆｓ’にて包囲され
ていることから、その酸化が抑制される。
【００４４】
　なお、磁石用粉末は多数の隙間を有していることから、加圧成形によって隙間に磁石用
粉末体が入り込んで隙間の多くが無くなり、したがって、当初の磁石用粉末体Ｊの高さに
比して加圧成形されてできた成形体Ｃｏの高さは低くなる。その一方で、黒鉛系潤滑剤Ｌ
はその内部に隙間が無い、もしくは極めて少ないことから、加圧成形にて形成された黒鉛
系粉末の層Ｌ’の厚みは当初の黒鉛系潤滑剤Ｌの厚みよりも厚くなることが本発明者等に
よって特定されている。そのため、以後の焼結体を製造するための焼結・緻密化工程や希
土類磁石を製造する熱間塑性加工においても黒鉛系粉末の層Ｌ’が確保される。
【００４５】
　製造された成形体Ｃｏは、たとえば、ナノ結晶組織のNd-Fe-B系の主相（平均粒径が300
nm以下で、たとえば50nm～200nm程度の結晶粒径）と、主相の周りにあるNd-X合金（X:金
属元素）の粒界相を備えたものである。そして、粒界相を構成するNd-X合金は、Ndと、Co
、Fe、Ga等のうちの少なくとも一種以上の合金からなり、たとえば、Nd-Co、Nd-Fe、Nd-G
a、Nd-Co-Fe、Nd-Co-Fe-Gaのうちのいずれか一種、もしくはこれらの二種以上が混在した
ものであって、Ndリッチな状態となっている。
【００４６】
　成形体Ｃｏは、不図示の成形型に移載され、700℃程度に設定された成形型内で圧縮さ
れ、緻密化成形されて焼結体が製造される。
【００４７】
　この焼結体の製造過程においても、成形体Ｃｏの周囲を包囲している黒鉛系粉末の層Ｌ
’と黒鉛系粉末層Ｆｕ’、Ｆｓ’は残っていることから、焼結体の酸化も依然として抑制
される。
【００４８】
　この焼結体をさらに別途の成形型に移載し、後方押出し加工や前方押出し加工といった
押出し加工や、据え込み加工（鍛造加工）などの熱間塑性加工がおこなわれて焼結体に磁
気的異方性が付与され、希土類磁石が製造される。
【００４９】
　このように製造された希土類磁石は、その製造過程で中間製造物の酸化が抑制されてい
ることから、残留磁化や保磁力といった磁気性能に優れた希土類磁石となる。
【００５０】
（成形体のダイのキャビティ面に塗布された黒鉛系潤滑剤の膜厚、製造された成形体の側
面の黒鉛系粉末の層の膜厚、焼結体の側面の黒鉛系粉末の層の膜厚を比較する実験とその
結果）
　本発明者等は、成形体のダイのキャビティ面に塗布された黒鉛系潤滑剤の膜厚、製造さ
れた成形体の側面の黒鉛系粉末の層の膜厚、焼結体の側面の黒鉛系粉末の層の膜厚を比較
する実験をおこなった。
【００５１】
　原料粉としてネオジム系希土類磁石粉末（粒径45～300μm）を用いて圧粉成形をおこな
った。また、ダイの内側形状として28.68mm×12.24mmの断面形状のものを用意した。この
ダイを150℃の加熱炉内で3分間加熱し、内面に水溶性の黒鉛系潤滑剤（日本黒鉛工業（株
）製プロハイト１５ＦＵ（黒鉛平均粒径20μm、濃度約10%））をスプレー塗布した。この
ダイに下パンチを挿入し、キャビティ内に黒鉛粉末と磁石粉末とさらに黒鉛粉末を順に充
填した。その後ダイに上パンチを挿入し、成形圧力100MPaで加圧成形をおこなって成形体
を得た。成形体は12.9mm×29.4mm×14.5mmのサイズの直方体である。その後、成形体をダ
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イから取り出し、次工程の焼結（ホットプレス成形あるいは緻密化成形とも言う）をおこ
なった。焼結は、ダイ、上下パンチともに700℃に加熱し、キャビティ内をArガス雰囲気
（雰囲気中酸素濃度100ppm）として予備成形体を投入後、予備成形体の中心部が約500℃
まで昇温するように型内で80秒保持し、その後成形圧力200MPaで加圧し、ホットプレス成
形をおこなった。焼結体のサイズは12.9mm×29.4mm×9.1mmである。以上のように作成さ
れた成形体、焼結体の側面およびダイ内面の黒鉛系潤滑剤の膜厚をそれぞれ測定した。膜
厚の測定は、ダイは4分割された分割型であるため、型を分解して側面から光学顕微鏡で
測定した。また成形体、焼結体の膜厚は、中央部付近を切断し、断面を光学顕微鏡で測定
した。
【００５２】
　実験結果を図６に示す。同図より、黒鉛系潤滑剤の膜厚は、当初成形型に塗布した際の
膜厚が15μmであったのに対し、製造された成形体の表面に形成されている黒鉛系粉末の
層の膜厚は29μm程度とおよそ2倍となっている。
【００５３】
　さらに、その後の焼結・緻密化工程にて製造された焼結体の表面に形成されている黒鉛
系粉末の層の膜厚は30μmとさらに膜厚が増加することが分かり、この際に、焼結体の抜
出し時の焼き付きも生じなかった。
【００５４】
　この結果より、黒鉛系潤滑剤の膜厚を10μm以上、より好ましくは15μm以上に設定して
おくのがよい。なお、膜厚が増加するのは、粉末から成形体、成形体から焼結体と加圧方
向の寸法が小さくなることで、その分加圧方向と交差する方向である側面の膜厚が増加す
るためである。
【００５５】
（第３のステップにおける加熱温度と成形体の酸素濃度増加量の関係を特定する実験とそ
の結果）
　本発明者等はさらに、本発明の製造方法の第３のステップにおける加熱時の加熱温度を
種々変化させ、製造された成形体の酸素濃度増加量を測定する実験をおこなった。
【００５６】
　成形温度を変化させた以外は上記と同様に成形体を製造した。成形温度は100℃、130℃
、150℃である。得られた成形体の表面の潤滑剤層を除去後、中心部より約200mgを切り出
し、市販の酸素濃度分析装置により酸素濃度を分析した。
【００５７】
　実験結果を図７に示す。同図より、加熱温度が100℃、130℃では酸素濃度増加量は20pp
mと極めて少ない一方で、加熱温度が150℃では酸素濃度増加量が270ppmと、100℃、130℃
のケースの13倍以上の濃度になることが分かった。
【００５８】
　この実験結果より、第３のステップにおける加熱温度は100～130℃の範囲に設定するの
がよい。
【００５９】
　以上、本発明の実施の形態を図面を用いて詳述してきたが、具体的な構成はこの実施形
態に限定されるものではなく、本発明の要旨を逸脱しない範囲における設計変更等があっ
ても、それらは本発明に含まれるものである。
【符号の説明】
【００６０】
　Ｍ…成形型、Ｄ…ダイ、Ｄａ…キャビティ面、Ｐｕ…上パンチ、Ｐｓ…下パンチ、Ｐｓ
ａ…キャビティ面、Ｌ…黒鉛系潤滑剤、Ｌ’…黒鉛系粉末の層、Ｆｓ，Ｆｕ…黒鉛系粉末
層、Ｆｓ’,Ｆｕ’…固められた黒鉛系粉末層（黒鉛系粉末層）、Ｊ…磁石用粉末体、Ｃ
ｏ…成形体
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