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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　希土類磁石の原料粉末と以下の構造式
Ｍ－（ＯＲ）ｘ

（式中、ＭはＮｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂの内、少
なくとも一種を含む。Ｒは炭素数２～６のアルキル基のいずれかであり、直鎖でも分枝で
も良い。ｘは任意の整数である。）
で示される有機金属化合物を含む溶媒とを混合したスラリーを製造するスラリー製造工程
と、
　前記スラリーを振動させる振動印加工程と、
　前記振動印加工程後のスラリーを成形して成形体を得る成形工程と、
　前記成形体を水素雰囲気で仮焼する工程と、
　仮焼された前記成形体を焼成する焼成工程と、
を有することを特徴とする希土類磁石の製造方法。
【請求項２】
　前記振動印加工程において、超音波を前記スラリーに伝達させることにより前記スラリ
ーを振動させることを特徴とする請求項１に記載の希土類磁石の製造方法。
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
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【０００１】
　本発明は、磁石の製造方法、より詳しくは湿式成形による磁石の製造方法に関する。
 
【背景技術】
【０００２】
　金属磁石の製造方法としては、金属磁石の原料粉末を油や有機溶媒等の溶媒と混合して
得られたスラリーを成形した後、焼結させるという湿式成形のプロセスを経る方法が知ら
れている。このような湿式成形のプロセスにおいては、スラリーの形成後、成形する前に
、スラリー中で原料粉末が沈降、凝集し易いという問題があった。このような沈降、凝集
が生じると、スラリーが粘性の高い部分を有するようになり、成形機への輸送が困難とな
る。
【０００３】
　そこで、このような不都合を回避する方法の一例として、希土類永久磁石用の微粉及び
油を含む混合物（スラリー）に、オレイン酸を添加する方法が開示されている（特許文献
１参照）。このようにオレイン酸を添加することで、微粉末と油とのぬれや分散性を改善
し、流動性等に優れたスラリーを提供できることが示されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開平８－１３０１４２号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　しかしながら、上述したようなオレイン酸の添加によると、スラリーの流動性は良好と
なるものの、スラリー中の原料粉末の分散性については未だ十分に改善することが困難で
あった。特に、磁石は、配向度が高いほど高磁気特性であり、この配向度はスラリーの分
散性が良好であるほど高くなる傾向にあるが、上記のオレイン酸の添加だけでは、十分に
高い配向度が得られるほどの分散性の向上効果は得られていなかった。
【０００６】
　そこで、本発明はこのような事情に鑑みてなされたものであり、成形時のスラリーの分
散性を十分に向上でき、高い配向度を有する磁石が得られる磁石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】
　請求項１に係る希土類磁石の製造方法は、希土類磁石の原料粉末と以下の構造式Ｍ－（
ＯＲ）ｘ（式中、ＭはＮｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂ
の内、少なくとも一種を含む。Ｒは炭素数２～６のアルキル基のいずれかであり、直鎖で
も分枝でも良い。ｘは任意の整数である。）で示される有機金属化合物を含む溶媒とを混
合したスラリーを製造するスラリー製造工程と、前記スラリーを振動させる振動印加工程
と、前記振動印加工程後のスラリーを成形して成形体を得る成形工程と、前記成形体を水
素雰囲気で仮焼する工程と、仮焼された前記成形体を焼成する焼成工程と、を有すること
を特徴とする。
 
【００１１】
　更に、請求項２に係る希土類磁石の製造方法は、請求項１に記載の希土類磁石の製造方
法において、前記振動印加工程において、超音波を前記スラリーに伝達させることにより
前記スラリーを振動させることを特徴とする。
 
【発明の効果】
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【００１５】
　請求項１に記載の希土類磁石の製造方法によれば、スラリーの製造後、成形する前にス
ラリーを振動させることから、分散性が高いスラリーを成形することができる。したがっ
て、成形されるスラリーは、原料粉末濃度がほぼ一定となり、良好な特性を有する磁石を
均一に製造することが可能となる。また、スラリーが原料粉末の分散性が高いまま成形さ
れることから、成形時の配向が有利となり、高い配向度を有する磁石が得られるようにな
る。
　また、Ｍ－（ＯＲ）ｘ（式中、ＭはＮｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、
Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂの内、少なくとも一種を含む。Ｒは炭素数２～６のアルキル基のいずれか
であり、直鎖でも分枝でも良い。ｘは任意の整数である。）で表わされる有機金属化合物
を含む溶媒を添加し、湿式状態で磁石粉末に混合するので、Ｍを含む有機金属化合物を溶
媒中で分散させ、磁石粒子の粒子表面にＭを含む有機金属化合物を均一付着することが可
能となり、Ｍを焼結後の希土類磁石の粒界に対して効率よく偏在させることができる。
 
【００１６】
　また、請求項２に記載の希土類磁石の製造方法によれば、スラリーの製造後、成形する
前にスラリーを振動させることから、分散性が高いスラリーを成形することができる。し
たがって、成形されるスラリーは、原料粉末濃度がほぼ一定となり、良好な特性を有する
磁石を均一に製造することが可能となる。また、スラリーが原料粉末の分散性が高いまま
成形されることから、成形時の配向が有利となり、高い配向度を有する磁石が得られるよ
うになる。
【図面の簡単な説明】
【００１７】
【図１】本発明に係る永久磁石を示した全体図である。
【図２】本発明に係る永久磁石の粒界付近を拡大して示した模式図である。
【図３】本発明に係る希土類磁石の製造装置を示した図である。
【図４】本発明に係る永久磁石の製造方法における製造工程を示した説明図である。
【発明を実施するための形態】
【００１８】
　以下、本発明に係る永久磁石及び永久磁石の製造方法について具体化した実施形態につ
いて以下に図面を参照しつつ詳細に説明する。
【００１９】
［永久磁石の構成］
　先ず、本発明に係る永久磁石１の構成について説明する。図１は本発明に係る永久磁石
１を示した全体図である。尚、図１に示す永久磁石１は円柱形状を備えるが、永久磁石１
の形状は成形に用いるキャビティの形状によって変化する。
　本発明に係る永久磁石１としては例えばＲ－Ｔ－Ｂ系磁石を用いる。尚、ＲはＮｄ及び
Ｐｒを含む希土類元素の１種又は２種以上、ＴはＦｅ又はＦｅ及びＣｏを主体とする遷移
金属元素の１種以上である。尚、各成分の含有量はＲ：２５～３７ｗｔ％、Ｔ：６０～７
５ｗｔ％、Ｂ：１～２ｗｔ％とする。また、磁気特性向上の為、Ｃｏ、Ｃｕ、Ａｌ、Ｓｉ
等の他元素を少量含んでも良い。
【００２０】
　ここで、図２に示すように、永久磁石１は磁化作用に寄与する磁性相である主相１１と
、粒界相１２とが共存する合金である。図２は永久磁石１を構成する磁石結晶粒子を拡大
して示した図である。
【００２１】
　ここで、主相１１は化学量論組成であるＲ２Ｔ１４Ｂ金属間化合物相が高い体積割合を
占めた状態となる。一方、粒界相１２は化学量論組成であるＲ２Ｔ１４ＢよりＲの組成比
率が多いＲリッチ相（例えば、Ｒ２．０～３．０Ｔ１４Ｂ金属間化合物相）等が形成され
ている。
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【００２２】
　そして、永久磁石１において、Ｒリッチ相は、以下のような役割を担っている。
（１）融点が低く（約６００℃）、焼結時に液相となり、磁石の高密度化、即ち磁化の向
上に寄与する。（２）粒界の凹凸を無くし、逆磁区のニュークリエーションサイトを減少
させ保磁力を高める。（３）主相を磁気的に絶縁し保磁力を増加する。
　従って、焼結後の永久磁石１中におけるＲリッチ相の分散状態が悪いと、局部的な焼結
不良、磁性の低下をまねくため、焼結後の永久磁石１中にはＲリッチ相が均一に分散して
いることが重要となる。
【００２３】
　また、Ｒ－Ｔ－Ｂ系磁石の製造において生じる問題として、焼結された合金中にα－Ｆ
ｅが生成することが挙げられる。原因としては、化学量論組成に基づく含有量からなる磁
石原料合金を用いて永久磁石を製造した場合に、製造過程で希土類元素が酸素や炭素と結
び付き、化学量論組成に対して希土類元素が不足する状態となることが挙げられる。ここ
で、α－Ｆｅは、変形能を有し、粉砕されずに粉砕機中に残存するため、合金を粉砕する
際の粉砕効率を低下させるだけでなく、粉砕前後での組成変動、粒度分布にも影響を及ぼ
す。さらに、α－Ｆｅが、焼結後も磁石中に残存すれば、磁石の磁気特性の低下をもたら
す。
【００２４】
　そして、上述した永久磁石１における希土類元素の含有量は、上記化学量論組成に基づ
く含有量（２６．７ｗｔ％）よりも０．１ｗｔ％～１０．０ｗｔ％、より好ましくは０．
１ｗｔ％～５．０ｗｔ％多い範囲内であることが望ましい。永久磁石１中の希土類元素の
含有量を上記範囲とすることによって、焼結後の永久磁石１中にＲリッチ相を均一に分散
することが可能となる。また、製造過程で希土類元素が酸素と結び付いたとしても、化学
量論組成に対して希土類元素が不足することなく、焼結後の永久磁石１中にα－Ｆｅが生
成されることを抑制することが可能となる。
【００２５】
　尚、永久磁石１中の希土類元素の含有量が上記範囲よりも少ない場合には、Ｒリッチ相
が形成され難くなる。また、α－Ｆｅの生成を十分に抑制することができない。一方、永
久磁石１中の希土類元素の組成が上記範囲より多い場合には、保磁力の増加が鈍化し、か
つ残留磁束密度が低下してしまい、実用的ではない。
【００２６】
　また、本発明では、後述のように粉砕された磁石粉末を成形する前にＭ－（ＯＲ）ｘ（
式中、ＭはＮｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂの内、少な
くとも一種を含む。Ｒは炭素数２～６のアルキル基のいずれかであり、直鎖でも分枝でも
良い。ｘは任意の整数である。）で表わされるＭを含む有機金属化合物（例えば、ネオジ
ウムエトキシド、ジスプロシウムプロポキシド、テルビウムプロポキシドなど）を含む溶
媒を添加し、湿式状態で磁石粉末に混合する。
【００２７】
　その際に、特にＭとしてＮｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ等の希土類元素を含める場合には、粉
砕開始時の磁石原料中における全希土類元素の含有量は、上記化学量論組成に基づく含有
量（２６．７ｗｔ％）とする。そして、後述のように粉砕された磁石粉末を成形する前に
希土類元素であるＭを含む有機金属化合物を含む溶媒を添加し、湿式状態で磁石粉末に混
合する。その結果、有機金属化合物添加後の磁石粉末に含まれる希土類元素の含有量は、
上記化学量論組成に基づく含有量（２６．７ｗｔ％）よりも０．１ｗｔ％～１０．０ｗｔ
％、より好ましくは０．１ｗｔ％～５．０ｗｔ％多い範囲内となる。また、溶媒中に添加
することによって、Ｍを含む有機金属化合物を溶媒中で分散させ、磁石粒子の粒子表面に
Ｍを含む有機金属化合物を均一付着することが可能となり、焼結後の永久磁石１において
Ｒリッチ相を均一に分散することが可能となる。
【００２８】
　この方法では、粉砕前に磁石原料に含まれる希土類元素の含有量を予め化学量論組成に
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基づく含有量よりも多くする方法と比較して、粉砕前後で磁石組成が大きく変動しない利
点がある。従って、粉砕後に磁石組成を変更する必要がない利点がある。
【００２９】
　更に、ＭとしてＤｙ又はＴｂを含めれば、磁石粒子の粒界にＤｙ又はＴｂを偏在化する
ことが可能となる。そして、粒界に偏在されたＤｙやＴｂが粒界の逆磁区の生成を抑制す
ることで、保磁力の向上が可能となる。また、ＤｙやＴｂの添加量が従来に比べて少なく
することができ、残留磁束密度の低下を抑制することができる。
【００３０】
　一方、特にＭとしてＶ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂ（以下、Ｎｂ等という）の
高融点金属元素を含める場合には、Ｎｂ等を含む有機金属化合物を有機溶媒中で分散させ
、Ｎｄ結晶粒子３５の粒子表面にＮｂ等を含む有機金属化合物を均一付着することが可能
となる。その結果、磁石粉末を焼結する際に、湿式分散によりＮｄ結晶粒子の粒子表面に
均一付着された該有機金属化合物中のＮｂ等が、Ｎｄ結晶粒子の結晶成長領域へと拡散侵
入して置換が行われ、Ｎｄ結晶粒子の表面に高融点金属層を形成する。尚、高融点金属層
は例えばＮｂＦｅＢ金属間化合物から構成される。
【００３１】
　そして、Ｎｄ結晶粒子の表面にコーティングされた高融点金属層は、永久磁石１の焼結
時においてはＮｄ結晶粒子の平均粒径が増加する所謂粒成長を抑制する手段として機能す
る。その結果、焼結時における結晶粒の粒成長を抑制することが可能となる。尚、Ｍとし
てＮｂ等の高融点金属元素を含める場合には、粉砕開始時の磁石原料中における全希土類
元素の含有量は、上記化学量論組成に基づく含有量（２６．７ｗｔ％）とし、Ｒリッチ相
を粒界相１２に形成しないように構成することが望ましい。
【００３２】
　ここで、上記Ｍ－（ＯＲ）ｘ（式中、ＭはＮｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、
Ｔａ、Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂの内、少なくとも一種を含む。Ｒは炭素数２～６のアルキル基のい
ずれかであり、直鎖でも分枝でも良い。ｘは任意の整数である。）の構造式を満たす有機
金属化合物として金属アルコキシドがある。金属アルコキシドとは、一般式Ｍ（ＯＲ）ｎ

（Ｍ：金属元素、Ｒ：有機基、ｎ：金属又は半金属の価数）で表される。また、金属アル
コキシドを形成する金属又は半金属としては、Ｎｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｗ、Ｍｏ、Ｖ、
Ｎｂ、Ｔａ、Ｔｉ、Ｚｒ、Ｉｒ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｃｄ、Ａｌ、Ｇａ、Ｉ
ｎ、Ｇｅ、Ｓｂ、Ｙ、ｌａｎｔｈａｎｉｄｅなどが挙げられる。但し、本発明では特に、
Ｎｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂを用いる。
【００３３】
　また、アルコキシドの種類は特に限定されることなく、例えば、メトキシド、エトキシ
ド、プロポキシド、イソプロポキシド、ブトキシド、炭素数４以上のアルコキシド等が挙
げられる。但し、本発明では後述のように低温分解で残炭を抑制する目的から、低分子量
のものを用いる。また、炭素数１のメトキシドについては分解し易く、取扱いが困難であ
るので、特に炭素数が２～６のアルコキシドであるエトキシド、メトキシド、イソプロポ
キシド、プロポキシド、ブトキシドなどを用いることが好ましい。
【００３４】
　また、圧粉成形により成形された成形体を適切な焼成条件で焼成すれば、Ｍが主相１１
内へと拡散浸透（固溶化）することを防止できる。それにより、本発明では、Ｍを添加し
たとしてもＭによる置換領域を外殻部分のみとすることができる。その結果、結晶粒全体
としては（すなわち、焼結磁石全体としては）、コアのＲ２Ｔ１４Ｂ金属間化合物相が高
い体積割合を占めた状態となる。それにより、その磁石の残留磁束密度（外部磁場の強さ
を０にしたときの磁束密度）の低下を抑制することができる。
【００３５】
　また、主相１１の結晶粒径は０．１μｍ～５．０μｍとすることが望ましい。尚、主相
１１と粒界相１２の構成は、例えばＳＥＭやＴＥＭや３次元アトムプローブ法により確認
することができる。
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【００３６】
［永久磁石の製造装置の構成］
　次に、本発明の希土類磁石の製造装置２１について図３を用いて説明する。図３は希土
類磁石の製造装置２１について示した図である。
【００３７】
　図３に示すように希土類磁石の製造装置２１は、スラリー供給部２２と、振動印加装置
２３と成形機２４を備えた構成を有している。また、この希土類磁石の製造装置２１にお
いて、スラリー供給部２２と振動印加装置２３とは、連結管２５によって連結されている
。また、振動印加装置２３からはスラリー供給管２６が延びており、これにより振動印加
装置２３から成形機２４にスラリーを供給できるようになっている。
【００３８】
　また、スラリー供給部２２は、攪拌槽３１と、この攪拌槽３１内に配置された攪拌翼３
２とを備えている。このスラリー供給部２２では、攪拌槽３１内に収容された磁石の原料
粉末（以下、単に「原料粉末」という）と有機金属化合物（Ｍ－（ＯＲ）ｘ）を含む溶媒
とを、攪拌翼３２を回転させることで混合することにより、スラリーを製造することがで
きる。このようなスラリー供給部２２としては、例えば、プラネタリーミキサーを適用で
きる。また、スラリー供給部２２の上方には、原料粉末を収容しており攪拌槽３１内に原
料粉末を投下できる原料粉末供給部３３が配置されている。
【００３９】
　また、振動印加装置２３は、超音波処理槽４１と、この超音波処理槽４１内に挿入され
、当該槽内部のスラリーに振動を伝達するホーン４２と、このホーン４２の上部に連接さ
れた超音波印加部４３とを備えている。ここでは、ホーン４２及び超音波印加部４３が、
振動子として機能する。超音波印加部４３には、超音波発生器４４が接続されており、こ
の超音波発生器４４によって超音波印加部４３が振動し、ここで発生した振動がホーン４
２によって槽内のスラリーに伝達される。
【００４０】
　スラリー供給部２２における攪拌槽３１と、振動印加装置２３における超音波処理槽４
１とは、連結管２５によって連結されている。攪拌槽３１内で形成されたスラリーは、こ
の連結管２５を通って超音波処理槽４１に移動する。この連結管２５の途中には、ポンプ
Ｐが配置されており、このポンプの力によってスラリーが振動印加装置２３側に送り出さ
れる。連結管２５からは、戻り管４５が攪拌槽３１に戻るように分岐している。例えば、
成形機２４の稼動時には、成形機２４のほうにスラリーが供給されなくなるため、この戻
り管４５によってスラリーを攪拌槽３１内に戻すことができる。
【００４１】
　また、振動印加装置２３における超音波処理槽４１には、この槽内からスラリーを取り
出すスラリー供給管２６が連結されている。このスラリー供給管２６は、成形機２４まで
延びており、成形機２４が有するキャビティ等にスラリーを供給できるようになっている
。
【００４２】
［永久磁石の製造方法］
　次に、本発明に係る永久磁石１の製造方法について図４を用いて説明する。図４は本発
明に係る永久磁石１の製造方法における製造工程を示した説明図である。
【００４３】
　先ず、所定分率のＲ－Ｔ－Ｂ（例えばＮｄ：２６．７ｗｔ％、Ｆｅ（電解鉄）：７２．
３ｗｔ％、Ｂ：１．０ｗｔ％）からなる、インゴットを製造する。その後、インゴットを
スタンプミルやクラッシャー等によって２００μｍ程度の大きさに粗粉砕する。若しくは
、インゴットを溶解し、ストリップキャスト法でフレークを作製し、水素解砕法で粗粉化
する。
【００４４】
　次いで、粗粉砕した磁石粉末を、（ａ）酸素含有量が実質的に０％の窒素ガス、Ａｒガ
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ス、Ｈｅガスなど不活性ガスからなる雰囲気中、又は（ｂ）酸素含有量が０．０００１～
０．５％の窒素ガス、Ａｒガス、Ｈｅガスなど不活性ガスからなる雰囲気中で、ジェット
ミル５１により微粉砕し、所定範囲の粒径（例えば０．１μｍ～５．０μｍ）の平均粒径
を有する微粉末とする。尚、酸素濃度が実質的に０％とは、酸素濃度が完全に０％である
場合に限定されず、微粉の表面にごく僅かに酸化被膜を形成する程度の量の酸素を含有し
ても良いことを意味する。
【００４５】
　一方で、ジェットミル５１で微粉砕された微粉末に添加する有機金属化合物溶液（有機
溶媒）を作製する。ここで、有機金属化合物溶液には予めＭを含む有機金属化合物を添加
し、溶解させる。尚、溶解させる有機金属化合物としては、Ｍ－（ＯＲ）ｘ（式中、Ｍは
Ｎｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂの内、少なくとも一種
を含む。Ｒは炭素数２～６のアルキル基のいずれかであり、直鎖でも分枝でも良い。ｘは
任意の整数である。）に該当する有機金属化合物（例えば、ネオジウムエトキシド、ジス
プロシウムプロポキシド、テルビウムプロポキシドなど）を用いる。また、溶解させるＭ
を含む有機金属化合物の量は特に制限されないが、焼結後の磁石に対するＭの含有量が０
．００１ｗｔ％～１０ｗｔ％、好ましくは０．０１ｗｔ％～５ｗｔ％となる量とするのが
好ましい。
【００４６】
　続いて、磁石原料の微粉末と有機金属化合物溶液を作製した後に、これを用い、希土類
磁石の製造装置２１により成形体を作製する。すなわち、まず、原料粉末を原料粉末供給
部３３に収容し、ここから攪拌槽３１内に投入する。また、これとともに有機金属化合物
溶液を攪拌槽３１内に添加する。原料粉末と有機金属化合物溶液とはどちらを先に加えて
もよい。それから、攪拌翼３２を回転させて、原料粉末と有機金属化合物溶液を混合・攪
拌して、原料粉末を含むスラリー５０を製造する。
【００４７】
　なお、この工程では、有機金属化合物溶液以外に、所望の特性が得られる他の添加剤を
更に加えることもできる。添加剤としては、例えば、磁性粉末の分散を促進することがで
きるカチオン系、アニオン系、ベタイン系、非イオン系界面活性剤等の分散剤が挙げられ
る。このような添加剤は、かかるスラリー製造工程ではなく、後述する混練工程や希釈工
程において添加してもよい。
【００４８】
　スラリー製造工程においては、得られるスラリー５０中の原料粉末濃度が好ましくは６
０～８０質量％、より好ましくは６５～７８質量％となるようにする。このような原料粉
末濃度を有するスラリー５０は、成形機への輸送に好適な流動性を有するものとなる。
【００４９】
　このスラリー製造工程では、上記の原料粉末濃度を有するスラリー５０を得る前に、こ
れよりも高い濃度で混練を行った後（混練工程）に、得られた混練物に有機金属化合物溶
液を加えて上記濃度まで希釈するようにしてもよい（希釈工程）。高濃度で混練を行うこ
とによって、原料粉末同士の衝突等が高頻度で生じることとなる。その結果、原料粉末の
構成粒子が凝集して２次粒子等を形成している場合は、これを解砕して一次粒子が均一に
分散されたスラリー５０を得ることが可能となる。このようなスラリー５０は、後述する
成形時に配向し易く、高配高度を有する希土類磁石を形成することができる。かかる混練
時の原料粉末濃度は好ましくは８５～９５質量％、より好ましくは８８～９４質量％であ
る。なお、混練工程は、スラリー製造工程の前に別途行ってもよい。この場合は、混練に
より得られた混練物が攪拌槽３１内に導入され、溶媒等と混合されてスラリー５０となる
。
【００５０】
　次に、所望の濃度のスラリー５０が得られたら、ポンプＰを稼動させ、攪拌槽３１内の
スラリー５０を連結管２５を通して超音波処理槽４１に輸送する（図３参照）。なお、成
形機２４が稼動中の場合等は、スラリー５０の成形機２４に向かう流れが止められるので
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、この間、スラリー５０は戻り管４５を通って攪拌槽３１内に戻されることになる。これ
によって、スラリー５０の循環が保たれ、その良好な分散状態が維持される。
【００５１】
　超音波処理槽４１に移動したスラリー５０には、この槽内に挿入されたホーン４２と接
触することによって、超音波印加部４３で発生した超音波（振動）が印加される。これに
より、超音波処理槽４１内部でスラリー５０が微小に振動し、この振動によってスラリー
５０中の原料粉末が拡散される。また、例えば、原料粉末の構成粒子が凝集して二次粒子
等を形成している場合は、この超音波の印加によって二次粒子等をある程度解砕させ、一
次粒子に戻すこともできる。
【００５２】
　スラリー５０に印加する超音波は、原料粉末の分散を良好に生じさせるため、小さい周
波数を有していることが好ましい。具体的には、１５～４０ｋＨｚの周波数を有している
と好ましく、１５～２０ｋＨｚの周波数を有しているとより好ましい。また、このような
周波数で超音波を印加する場合、超音波の印加時間は、５～２４０秒とすることが好まし
く、１０～１２０秒とすることがより好ましい。印加時間は、スラリー５０に確実に超音
波を印加するため、超音波処理槽４１の容積（ｃｍ３）／スラリー流量（ｃｍ３／秒）に
基づいて求める。この振動印加工程は、スラリー５０を加熱しながら行ってもよい。
【００５３】
　振動の印加によって高分散状態にあるスラリー５０は、スラリー供給管２６を通って成
形機２４に投入される。スラリー供給管２６は、成形機２４が有する金型キャビティ等に
直接連結されていてもよく、その先端がキャビティ上方まで延ばされ、この先端部からキ
ャビティ内にスラリー５０を投下するような形態であってもよい。そして、スラリー５０
が供給された成形機２４では、磁場を印加しながらスラリー５０の成形を行い、これによ
り成形体が得られる。この成形工程によって、スラリー５０中の原料粉末が磁場配向され
、所定の配向度を有する成形体が得られる。
【００５４】
　成形は、例えば、プレス成形により行うことができる。具体的には、スラリー５０を成
形機２４のキャビティ５２内に充填した後、充填されたスラリー５０を上パンチ５３と下
パンチ５４との間で挟むようにして加圧し、スラリー５０中の溶媒を抜き出しながら所定
形状に加工する。この際、上パンチ５３又は下パンチ５４には、流出した溶媒を抜き出す
ために外部と連通する穴が設けられていてもよい。ただし、磁性粉末の流出が生じないよ
うに、パンチ面に布製、紙製等のフィルターを配置するか、或いは、上パンチ５３又は下
パンチ５４の一部の材質を多孔質とすることが好ましい。成形によって得られる成形体の
形状は特に制限されず、柱状、平板状、リング状等、所望とする希土類磁石の形状に応じ
て変更することができる。
【００５５】
　成形時の加圧方向６１は、磁場の印加方向６２と同じとしてもよく、磁場の印加方向と
垂直としてもよいが、磁場の印加方向と垂直に加圧を行うと、より優れた磁気特性が得ら
れる傾向にある。また、成形時における磁場強度は、１５～２０ｋＯｅとすることができ
、加圧は０．３～３ｔｏｎ／ｃｍ２とすることができる。さらに、成形時間は、数秒～数
十秒とすることが好ましい。このような条件で磁場中、成形を行うことにより、良好な磁
気特性を有する希土類磁石が得られ易い傾向にある。
【００５６】
　次に、成形機２４により湿式状態で圧粉成形された磁石粉末を真空乾燥などで乾燥する
ことにより有機溶媒を揮発させ、成形体７１を得る。その後、水素雰囲気において２００
℃～９００℃、より好ましくは４００℃～９００℃（例えば６００℃）で数時間（例えば
５時間）保持することにより水素中仮焼処理を行う。仮焼中の水素の供給量は５Ｌ／ｍｉ
ｎとする。この水素中仮焼処理では、有機金属化合物を熱分解させて、仮焼体中の炭素量
を低減させる所謂脱カーボンが行われる。また、水素中仮焼処理は、仮焼体中の炭素量が
１０００ｐｐｍ以下、より好ましくは５００ｐｐｍ以下とする条件で行うこととする。そ
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れによって、その後の焼結処理で永久磁石１全体を緻密に焼結させることが可能となり、
残留磁束密度や保磁力を低下させることが無い。
【００５７】
　続いて、水素中仮焼処理によって仮焼された成形体７１を焼結する焼結処理を行う。焼
結処理では、所定の昇温速度で８００℃～１１８０℃程度まで昇温し、２時間程度保持す
る。この間は真空焼成となるが真空度としては１０－４Ｔｏｒｒ以下とすることが好まし
い。その後冷却し、再び６００℃で２時間熱処理を行う。そして、焼結の結果、永久磁石
１が製造される。
【００５８】
　上記永久磁石の製造方法により製造された永久磁石１は、超音波分散を行わなかった比
較例と比べて、スラリーが良好に分散しており、配高度が高く、高磁気特性を有する希土
類磁石が得られることが確認される。
【００５９】
　以上説明したように、本実施形態に係る永久磁石１及び永久磁石１の製造方法では、粉
砕された磁石粉末にＭ－（ＯＲ）ｘ（式中、ＭはＮｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚ
ｒ、Ｔａ、Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂの内、少なくとも一種を含む。Ｒは炭素数２～６のアルキル基
のいずれかであり、直鎖でも分枝でも良い。ｘは任意の整数である。）で示される有機金
属化合物を含む溶媒とを混合したスラリー５０を希土類磁石の製造装置２１において生成
し、その後、成形機２４においてキャビティに注入したスラリー５０に対して磁場を印加
した状態で圧力を加えて成形し、その後に有機溶媒を揮発させて成形体を得る。続いて、
成形体を水素雰囲気において２００℃～９００℃で数時間保持することにより水素中仮焼
処理を行う。続いて、８００℃～１１８０℃で焼成を行うことによって永久磁石１を製造
する。
　そして、希土類磁石の製造装置２１では、スラリー５０を成形に供する前に、振動印加
装置２３によってスラリー５０を振動させる。このようにスラリー５０を振動させること
で、スラリー５０に力学的な力を付与して積極的にスラリー５０中の原料粉末を拡散させ
ることができ、これにより成形前のスラリー５０の分散性を高めることが可能となる。そ
の結果、スラリー５０の流動性を十分に確保できるだけでなく、成形機に送られるスラリ
ー５０が均一な原料粉末濃度を有するようになって、個体間でばらつきが少ない磁石の製
造が可能となる。また、このように原料粉末が均一に分散されたスラリー５０では、成形
時における原料粉末の配向が有利となるため、これによって高い配高度を有する磁石を得
ることも可能となる。
　また、希土類磁石の製造装置２１では、スラリー５０に接触してスラリー５０を振動さ
せる振動子であるホーン４２を有するので、スラリー５０への振動印加効率が極めて高く
、より分散性の高いスラリー５０を成形機２４に供給することができる。
　また、振動印加装置２３は、超音波印加装置であるので、超音波のような高エネルギー
の振動を印加することによって、スラリー５０中の原料粉末の拡散性は一層良好となり、
更に分散性に優れるスラリー５０を成形機２４に供給できるようになる。また、超音波印
加装置は、小型でも十分な振動を加えることができるので、装置全体の小型化も図れるよ
うになる。
　また、Ｍ－（ＯＲ）ｘ（式中、ＭはＮｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、
Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂの内、少なくとも一種を含む。Ｒは炭素数２～６のアルキル基のいずれか
であり、直鎖でも分枝でも良い。ｘは任意の整数である。）で表わされる有機金属化合物
を含む溶媒を添加し、湿式状態で磁石粉末に混合するので、Ｍを含む有機金属化合物を溶
媒中で分散させ、磁石粒子の粒子表面にＭを含む有機金属化合物を均一付着することが可
能となり、Ｍを焼結後の希土類磁石の粒界に対して効率よく偏在させることができる。
【００６０】
　尚、本発明は前記実施例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内
で種々の改良、変形が可能であることは勿論である。
　また、磁石粉末の粉砕条件、混練条件、仮焼条件、焼結条件などは上記実施例に記載し
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た条件に限られるものではない。
　また、仮焼処理については省略しても良い。
【００６１】
　また、振動印加装置２３においては超音波の印加によりスラリーを振動させていたが、
本発明においてスラリーに印加される振動は、必ずしも超音波に限らず、ある程度の周波
数を有する振動であれば、本発明の効果は十分に得られる。スラリーに振動を印加する方
法も、振動子の接触には限定されず、例えば、振動子をスラリーが収容された槽や管に接
触させ、これらを介してスラリーに振動を印加してもよく、また振動子以外の手段により
振動印加装置における処理槽を振動させてもよく、スラリーを成形機に供給する管を振動
させてもよい。
【００６２】
　また、振動印加装置２３においては超音波の印加によりスラリーを振動させていたが、
本発明においてスラリーに印加される振動は、必ずしも超音波に限らず、ある程度の周波
数を有する振動であれば、本発明の効果は十分に得られる。スラリーに振動を印加する方
法も、振動子の接触には限定されず、例えば、振動子をスラリーが収容された槽や管に接
触させ、これらを介してスラリーに振動を印加してもよく、また振動子以外の手段により
振動印加装置における処理槽を振動させてもよく、スラリーを成形機に供給する管を振動
させてもよい。
【００６３】
　また、本発明の製造装置又は製造方法は、希土類磁石に限らず、その他の金属磁石やフ
ェライト磁石等、磁性粉末の焼結によって得られる焼結磁石であれば特に制限無く適用す
ることができる。そして、これらの他の磁石の製造に適用した場合であっても、上述した
実施形態と同様、分散性が高いままスラリーを成形することができ、高配向を有する磁石
を均一に製造することが可能となる。
【００６４】
　また、上記実施例では、スラリー５０をキャビティ５２に注入した状態で磁場を印加し
て配向を行う構成としているが、本発明はキャビティ５２に限定されずに自由な境界条件
に対して用いることが可能となる。
【００６５】
　また、上述した製造方法では、Ｎｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、Ｔｉ
、Ｗ、Ｎｂについては、磁石粉末にＭ－（ＯＲ）ｘ（式中、ＭはＮｄ、Ｐｒ、Ｄｙ、Ｔｂ
、Ｖ、Ｍｏ、Ｚｒ、Ｔａ、Ｔｉ、Ｗ、Ｎｂの内、少なくとも一種を含む。Ｒは炭素数２～
６のアルキル基のいずれかであり、直鎖でも分枝でも良い。ｘは任意の整数である。）で
示される有機金属化合物を添加することによって、添加する構成としているが、一部につ
いては予めインゴットに含める構成としても良い。
【符号の説明】
【００６６】
　　１　　　　　　　　永久磁石
　　１１　　　　　　　主相
　　１２　　　　　　　Ｒリッチ相
　　２１　　　　　　　希土類磁石の製造装置
　　２２　　　　　　　スラリー供給部
　　２３　　　　　　　振動印加装置
　　２４　　　　　　　成形機
　　４２　　　　　　　ホーン
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