
(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
組成式が（Ｆｅ 1 - mＴ m） 1 0 0 - x - y - zＱ xＲ yＭ z（ＴはＣｏおよびＮｉからなる群から選択さ
れた１種以上の元素、ＱはＢおよびＣからなる群から選択され、少なくともＢを含む１種
以上の元素、Ｒは１種以上の希土類元素、Ｍは、Ａｌ、Ｓｉ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｃ
ｕ、Ｚｎ、Ｇａ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｈｆ、Ｔａ、Ｗ、Ｐｔ、ＡｕおよびＰｂから
なる群から選択された少なくとも１種の金属元素）で表現されており、組成比率ｘ、ｙ、
ｚ、およびｍが、それぞれ、
１０≦ｘ≦３５原子％、
２≦ｙ≦１０原子％、
０≦ｚ≦１０原子％、および
０≦ｍ≦０．５
を満足する合金の溶湯を用意する工程と、
回転する冷却ロールの表面に対して前記溶湯を接触させ、それによって

急冷合金を作製する冷却工程と、
を含み、
前記冷却工程は、案内面が水平方向に対して 傾斜し
た案内手段上に前記溶湯を供給し、前記案内面上を流れてきた溶湯を

管状孔を介して、前記冷却ロールとの接触領域に供給する工程を
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アモルファス相の
体積比率が５０％を下回る

５°以上７０°以下の角度を形成して
長さが０．５ｍｍ以

上５０ｍｍ以下である 含
み、



ナノコンポジット磁石用急冷合金の製造方法。
【請求項２】
前記溶湯が前記冷却ロールの表面に接触し始める位置と前記冷却ロールの回転軸とを結ぶ
直線が鉛直方向に対して形成する角度αが、前記冷却ロールの回転方向と反対の方向へ０
°以上８０°以下となるように設定されている請求項 に記載の製造方法。
【請求項３】
前記管状孔の先端と前記冷却ロールの表面との間隔は ｍｍ以上５０ｍｍ以下である請求
項 に記載の製造方法。
【請求項４】
前記管状孔の入り口における開口部の中央から前記冷却ロールの回転軸におろした垂線に
対して、前記管状孔から出た直後における溶湯の流れ方向が形成する角度を規定し、前記
溶湯の流れ方向が前記冷却ロールの回転方向と反対の側に向いているときの前記角度を正
とし、前記溶湯の流れ方向が前記冷却ロールの回転方向の側に向いているときの前記角度
を負とした場合において、前記角度が－２０°以上４０°以下の範囲に設定されている請
求項１から のいずれかに記載の製造方法。
【請求項５】
前記案内手段は、前記管状孔が設けられた部材を着脱可能に支持する構造を有している請
求項１から のいずれかに記載の製造方法。
【請求項６】
前記急冷合金の作製は、減圧雰囲気ガス中で行う請求項 に記載の製造方法。
【請求項７】
前記雰囲気ガスの圧力は、０．１３ｋＰａ以上１００ｋＰａ以下に調節されている請求項

に記載の製造方法。
【請求項８】
請求項１から のいずれかに記載の製造方法によって作製されたナノコンポジット磁石用
急冷合金を用意する工程と、
前記ナノコンポジット磁石用急冷合金を粉砕する工程と、
とを含むナノコンポジット磁石粉末の製造方法。
【請求項９】
前記粉砕工程の前および／または後に、結晶化熱処理を行う請求項 に記載のナノコンポ
ジット磁石粉末の製造方法。
【請求項１０】
請求項 または に記載のナノコンポジット磁石粉末の製造方法によって作製されたナノ
コンポジット磁石粉末を用意する工程と、
前記ナノコンポジット磁石粉末を成形して磁石体を作製する工程と、
を含むナノコンポジット磁石の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】
本発明は、合金溶湯を急冷凝固する工程を含む磁石用合金の製造方法に関する。
【０００２】
特に、本発明は、各種モータ、メータ、センサ、およびスピーカなどに使用されるナノコ
ンポジット磁石用の原料合金の製造に関し、より詳細には、軟磁性相である鉄基硼化物や
鉄と、硬磁性相であるＲ２ Ｆｅ１ ４ Ｂ型化合物（Ｒは希土類元素）とが磁気的に結合した
ナノコンポジット磁石の製造に用いられる急冷合金の製造方法に関している。なお、本発
明の製造方法によって作製される急冷合金の用途は、ナノコンポジット磁石用に限定され
ず、ボンド磁石（ゴム磁石を含む）や焼結磁石用としても好適に用いられる。

10

20

30

40

50

(2) JP 3602120 B2 2004.12.15

前記冷却工程は、各管状孔の開口面積が０．０２ｃｍ 2以上０．５ｃｍ 2以下である複数の
管状孔を介して前記溶湯を複数条の流れに分離した後、前記冷却ロールに接触させること
により、アモルファス相の体積比率が５０％を下回る急冷合金を作製することを特徴とす
る

１

１
１または２

３

４

１

６

７

８

８ ９



【０００３】
また、本発明は、上記の急冷合金から作製した磁石粉末や、当該磁石粉末から作製した磁
石体に関している。
【０００４】
【従来の技術】
現在、Ｒ－Ｆｅ－Ｂ系磁石として、Ｒ２ Ｆｅ１ ４ Ｂなどの硬磁性相と、Ｆｅ３ Ｂ（Ｆｅ３

． ５ Ｂを含む）やα－Ｆｅなどの軟磁性相とが交換相互作用によって磁気的に結合した組
織構造を有するナノコンポジット磁石が開発されている。ナノコンポジット磁石の粉末は
、樹脂材料を用いて所定の形状に固められることによって等方性ボンド磁石として用いら
れている。
【０００５】
ナノコンポジット磁石を製造する場合、出発原料として、非晶質組織、または非晶質相を
含む組織を有する急冷凝固合金（以下、「急冷合金」と称する。）を用いることが多い。
この急冷合金は熱処理することによって結晶化し、最終的には平均結晶粒径が１０－ ９ ｍ
～１０－ ６ ｍ程度のナノコンポジット組織を有する永久磁石材料となる。
【０００６】
結晶化熱処理後における合金の組織構造は、結晶化熱処理前における急冷合金の組織構造
に大きく依存する。このため、急冷合金の組織構造（非晶質相の割合など）を決定づける
合金溶湯の急冷条件をどのように選択するかが、優れた磁気特性を有するナノコンポジッ
ト磁石を作製する上で重要である。
【０００７】
従来、上述のような非晶質相を多く含む急冷合金を作製する方法としては、図１に示すよ
うな装置（メルトスピニング装置）を用いた急冷方法が知られている。この方法では、底
部に内径１ｍｍ以下のオリフィスを有するノズルから、回転する冷却ロール上に合金溶湯
を噴射し、これを急冷することによって非晶質化された薄帯状の凝固合金を作製する。
【０００８】
このような方法については、これまで、磁性材料を研究する大学や機関によって研究およ
び報告がなされてきた。ただし、ここで用いられている装置は、数ｇ～数１００ｇ程度の
合金をノズル内で溶解し、噴射する実験規模のものに過ぎず、このように処理量の少ない
装置ではナノコンポジット磁石用の原料合金を量産することができない。
【０００９】
磁石合金用ではないが、合金溶湯を冷却ロールへ噴射するためのノズルを複数設けた装置
が、例えば、特許文献１～８などに記載されている。
【００１０】
これらの方法では、溶解炉内で溶融した合金溶湯を、底部に噴射ノズルを有した容器内に
注ぎ入れた後、容器内の溶湯に一定の圧力を加えることによって溶湯をノズルから回転ロ
ールの表面に向けて噴射させている（以下、この方法を「メルトスピニング法」と呼ぶ）
。このように圧力をかけながらノズルを介して溶湯を噴射させることで、比較的速い流速
を有する溶湯の条（溶湯の流れ）を回転ロールの最上部付近に略垂直に噴射させることが
できる。噴射された溶湯は、比較的高速（例えばロール周速度２０ｍ／秒以上）で回転す
る冷却ロールの表面上でパドル（湯溜まり）を形成し、このパドルのロール接触面が急冷
され、薄帯状の急冷合金が作製される。
【００１１】
上述のメルトスピニング法では、合金溶湯と回転ロールとの接触長さが短いため、回転ロ
ール上では急冷が完了せず、回転ロールから剥離した後の高温状態（例えば７００℃～９
００℃）の合金は、厚さが薄い（典型的には４０μｍ以下）ため、より効率的に飛行中に
も冷却される。メルトスピニング法では、このような冷却工程を行うことによって、各種
合金の非晶質化を実現している。
【００１２】
また、本出願人は、ストリップキャスト法により、ナノコンポジット磁石を製造する方法
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を特許文献９や特許文献１０に開示している。タンディッシュを用いる公知のストリップ
キャスト装置および方法が、例えば特許文献１１および特許文献１２に記載されている。
【００１３】
【特許文献１】
特開平２－１７９８０３号公報
【特許文献２】
特開平２－２４７３０４号公報
【特許文献３】
特開平２－２４７３０５号公報
【特許文献４】
特開平２－２４７３０６号公報
【特許文献５】
特開平２－２４７３０７号公報
【特許文献６】
特開平２－２４７３０８号公報
【特許文献７】
特開平２－２４７３０９号公報
【特許文献８】
特開平２－２４７３１０号公報
【特許文献９】
特許第３２９７６７６号明細書
【特許文献１０】
ＷＯ　０２／３０５９５Ａ１明細書
【特許文献１１】
特開平１１－３３３５４９号公報
【特許文献１２】
特開２０００－７９４５１号公報
【００１４】
【発明が解決しようとする課題】
しかしながら、メルトスピニング法の場合、内径の小さなノズルを介して合金溶湯を噴射
するため、溶湯はノズルによって強い抵抗を受ける。このため、合金溶湯には大きな圧力
を一定レベルで印加しつづける必要がある。この圧力の印加は、通常、溶湯の自重（必要
に応じて背圧）を調節することによって行われるため、ノズルの上方には、相当の重さの
溶湯が略一定の高さレベルまで貯えられた状態に保持される。
【００１５】
更に、内径の小さなノズルを介して溶湯が噴出するため、ノズルの一部に溶湯の詰まりが
発生すると、溶湯がノズルから受ける抵抗が大きくなり、溶湯の噴射量が変動するおそれ
もある。
【００１６】
このような理由から、従来のメルトスピニング法による場合は、溶湯供給量を例えば、約
１．５ｋｇ／分以上にまで増加させ、急冷合金の生産効率を向上させようとすると、溶湯
供給量を均一に制御することが難しくなり、結果として、急冷合金の急冷速度が不均一化
して磁石特性が変動することになる。
【００１７】
更に、メルトスピニング法では、比較的高速（例えば周速度２０ｍ／秒以上）で回転する
冷却ロール上に少量の溶湯を噴射することによって、非晶質を多く含む急冷合金を作製し
ている。このため、作製される薄帯状の急冷合金の厚さは典型的には４０μｍ以下となる
。このような薄い薄帯状合金は、嵩密度が高くなるように効率良く回収することが困難で
あった。また、厚さが４０μｍ以下の急冷合金を粉砕して得られる粉末粒子は、扁平な形
状を示すため、粉末の流動性や充填性が悪く、また、成形工程時の磁粉充填密度が低いた
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め、ボンド磁石中の磁粉充填率も低下するという問題もあった。
【００１８】
一方、急冷合金を作製する方法としては、前述したように、ストリップキャスト法も知ら
れている。ストリップキャスト法では、溶解炉から合金溶湯をシュート装置（タンディッ
シュ）上に供給し、シュート上の合金溶湯を冷却ロールと接触させることによって急冷合
金を作製する。
【００１９】
以下、図２を参照しながら、特許文献９および１０に記載されているストリップキャスト
装置および方法を説明する。
【００２０】
図２に示すストリップキャスト装置は、原料合金を溶解し、貯えることのできる溶解坩堝
１１と、溶解坩堝１１から注がれる合金溶湯１２を受けて所定位置まで溶湯１２を案内す
るシュート（案内手段）１４と、シュート１４の先端から注がれる合金溶湯１２を急冷す
る冷却ロール１３とを備えている。
【００２１】
シュート１４は、水平方向に対して角度βで傾斜した溶湯案内面を有しており、案内面上
を流れる溶湯の流速を制御するとともに、その流れを整流し、それによって冷却ロール１
３への溶湯の安定した連続供給を実現する。
【００２２】
冷却ロール１３の外周表面に接触した溶湯は、回転する冷却ロール１３に引きずられるよ
うにしてロール周面に沿って移動し、この過程において冷却され、急冷合金薄帯１５とな
る。ストリップキャスト法では、溶湯１２が冷却ロール１３に接触する位置（溶湯パドル
の形成位置）から冷却ロールの回転軸におろした垂線と鉛直方向との間の角度αが重要な
意味をもつ。冷却ロール１３の回転方向の反対側に角度αの正方向を規定する場合、角度
αが大きくなると、溶湯１２と冷却ロール１３との接触長さが長くなる。メルトスピニン
グ法による場合、冷却ロール１３の回転周速度が相対的に速いため、この角度αを略０°
に設定しないと、溶湯１２は、回転する冷却ロール１３によって弾き飛ばさせやすくなる
。このため、メルトスピニング法では、角度αは０°に近く、溶湯と冷却ロールとの接触
長が相対的に短い。これに対して、ストリップキャスト法による場合は、角度αを比較的
大きくすることができるため、ロール周方向における溶湯とロール外周面との接触長さが
比較的長くでき、溶湯の冷却はロール上で略完了する。
【００２３】
上述のように、従来のストリップキャスト法では、メルトスピニング法のような噴射ノズ
ルを用いず、シュート１４を介して冷却ロール１３上への合金溶湯１２の連続的な供給を
行うため、大量生産に適しており、製造コストの低下を実現することが可能である。
【００２４】
しかしながら、このようなストリップキャスト法によれば、案内手段から冷却ロールに供
給される合金溶湯の持つ運動量が小さいため、冷却ロールを速く回転させると、冷却ロー
ルの表面と溶湯との間の密着性が低くなり、冷却ロールの表面上に溶湯のパドルを安定的
に形成できず、均一な厚さを持った急冷合金薄帯を作製できないという問題もあった。こ
のため、従来のストリップキャスト装置を用いて、微細な組織構造を持つナノコンポジッ
ト磁石用急冷合金を作製しようとしても、急冷合金薄帯の厚さが不均一になるため、不均
質な急冷合金組織しか得られず、実用に耐える急冷合金を安定的に作製することが困難で
あった。
【００２５】
また、特許文献１１および１２に記載されているようなタンディッシュを備えたストリッ
プキャスト装置によれば、タンディシュ上を流れる溶湯の流速が低く、急冷速度も遅くな
りやすいため、ナノコンポジット磁石用の急冷合金を作製するには不向きと考えられてき
た。急冷速度が遅い場合、比較的粒径の大きな結晶組織を多く含む合金が作製されやすい
。急冷速度が遅くなると、α－Ｆｅなどの軟磁性の結晶粒が粗大化しやすいため、磁石特
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性が劣化しやすい。
【００２６】
このため、特許文献１１および１２に記載されているような装置は、完全に結晶化させた
金属鋳片を作製するために用いられることが多かった。このようにして得られる急冷合金
は、通常、Ｒ２ Ｆｅ１ ４ Ｂ相を主相とする焼結磁石用の原料合金として利用され、微細な
硬磁性相および軟磁性相が金属組織内で均一に混在するようなナノコンポジット磁石用原
料合金の製造には向いていなかった。
【００２７】
本発明は上記事情に鑑みてなされたものであり、その主たる目的は、良好な磁気特性を有
するナノコンポジット磁石用の急冷合金を量産レベルで安定的に提供することにある。
【００２８】
本発明の他の目的は、ナノコンポジット磁石以外の磁石用としても優れた特性を示す急冷
合金を製造する装置および方法を提供することにある。
【００２９】
【課題を解決するための手段】
本発明のナノコンポジット磁石用急冷合金の製造方法は、組成式が（Ｆｅ１ － ｍ Ｔｍ ）１

０ ０ － ｘ － ｙ － ｚ Ｑｘ Ｒｙ Ｍｚ （ＴはＣｏおよびＮｉからなる群から選択された１種以上
の元素、ＱはＢおよびＣからなる群から選択され、少なくともＢを含む１種以上の元素、
Ｒは１種以上の希土類元素、Ｍは、Ａｌ、Ｓｉ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｇ
ａ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｈｆ、Ｔａ、Ｗ、Ｐｔ、ＡｕおよびＰｂからなる群から選
択された少なくとも１種の金属元素）で表現されており、組成比率ｘ、ｙ、ｚ、およびｍ
が、それぞれ、
１０≦ｘ≦３５原子％、
２≦ｙ≦１０原子％、
０≦ｚ≦１０原子％、および
０≦ｍ≦０．５
を満足する合金の溶湯を用意する工程と、
回転する冷却ロールの表面に対して前記溶湯を接触させ、それによって急冷合金を作製す
る冷却工程と、
を含み、
前記冷却工程は、案内面が水平方向に対して傾斜した案内手段上に前記溶湯を供給し、前
記案内面上を流れてきた溶湯を管状孔を介して、前記冷却ロールとの接触領域に供給する
工程を含む。
【００３０】
好ましい実施形態において、前記案内面は、水平方向に対して５°以上７０°以下の角度
を形成している。
【００３１】
好ましい実施形態において、前記溶湯が前記冷却ロールの表面に接触し始める位置と前記
冷却ロールの回転軸とを結ぶ直線が鉛直方向に対して形成する角度αは、前記冷却ロール
の回転方向と反対の方向へ０°以上８０°以下に設定されている。
【００３２】
好ましい実施形態において、複数の管状孔を介して前記溶湯を複数条の流れに分離した後
、前記冷却ロールに接触させることを特徴とする。
【００３３】
好ましい実施形態において、各管状孔の開口面積は、０．０２ｃｍ２ 以上０．５ｃｍ２ 以
下である。
【００３４】
好ましい実施形態において、前記管状孔の長さは、０．５ｍｍ以上５０ｍｍ以下である。
【００３５】
好ましい実施形態において、前記管状孔の先端と前記冷却ロールの表面との間隔は０．３
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ｍｍ以上７０ｍｍ以下である。
【００３６】
好ましい実施形態において、前記管状孔の入り口における開口部の中央から前記冷却ロー
ルの回転軸におろした垂線に対して、前記管状孔から出た直後における溶湯の流れ方向が
形成する角度を規定し、前記溶湯の流れ方向が前記冷却ロールの回転方向と反対の側に向
いているときの前記角度を正とし、前記溶湯の流れ方向が前記冷却ロールの回転方向の側
に向いているときの前記角度を負とした場合において、前記角度が－２０°以上４０°以
下の範囲に設定されている。
【００３７】
好ましい実施形態において、前記案内手段は、前記管状孔が設けられた部材を着脱可能に
支持する構造を有している。
【００３８】
好ましい実施形態において、前記案内面上を流れる溶湯の上面は開放されており、前記案
内面に対する前記溶湯の供給レートは、１．５ｋｇ／分以上に設定し、それによって平均
厚さが５０μｍを超え１５０μｍ以下、厚さの標準偏差が１０μｍ以下である急冷合金を
作製する。
【００３９】
好ましい実施形態において、前記急冷合金の作製は減圧雰囲気ガス中で行う。
【００４０】
好ましい実施形態において、前記雰囲気ガスの圧力は、０．１３ｋＰａ以上１００ｋＰａ
以下に調節されている。
【００４１】
本発明のナノコンポジット磁石粉末の製造方法は、上記いずれかの製造方法によって作製
されたナノコンポジット磁石用急冷合金を用意する工程と、前記ナノコンポジット磁石用
急冷合金を粉砕する工程とを含むナノコンポジット磁石粉末の製造方法。
【００４２】
好ましい実施形態において、前記粉砕工程の前および／または後に、結晶化熱処理を行う
。
【００４３】
本発明のナノコンポジット磁石の製造方法は、上記ナノコンポジット磁石粉末の製造方法
によって作製されたナノコンポジット磁石粉末を用意する工程と、前記ナノコンポジット
磁石粉末を成形して磁石体を作製する工程とを含む。
【００４４】
本発明のシュート装置は、合金溶湯を受け、急冷装置の冷却ロールへ前記合金溶湯を供給
するためのシュート装置であって、合金溶湯の温度よりも高い融点を有する材料から形成
され、かつ、水平方向に対して傾斜した案内面と、前記案内面を流れる合金溶湯を下方に
通過させる少なくとも１つの管状孔を有する注湯部材とを備え、前記注湯部材が着脱可能
であることを特徴とする。
【００４５】
本発明の注湯部材は、上記シュート装置に着脱可能に固定される注湯部材であって、溶湯
シュートの案内面を流れる合金溶湯を下方に通過させる少なくとも１つの管状孔を有して
いる。
【００４６】
本発明の急冷合金製造装置は、冷却ロールと、合金溶湯を受け、前記冷却ロールへ前記合
金溶湯を供給するためのシュート装置とを備えた急冷合金製造装置であって、前記シュー
ト装置は、合金溶湯の温度よりも高い融点を有する材料から形成され、かつ、水平方向に
対して傾斜した案内面と、前記案内面を流れる合金溶湯を下方に通過させる少なくとも１
つの管状孔を有する注湯部材とを備え、前記管状孔の先端から前記冷却ロールの表面まで
の距離が１ｍｍ以上５０ｍｍ以下の範囲に設定されている、。
【００４７】
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好ましい実施形態において、前記注湯部材は、前記シュート装置に対して着脱可能である
。
【００４８】
本発明による永久磁石用急冷合金の製造方法は、合金の溶湯を用意する工程と、回転する
冷却ロールの表面に対して前記溶湯を接触させ、それによって急冷合金を作製する冷却工
程とを含む永久磁石用急冷合金の製造方法であって、前記冷却工程は、案内面が水平方向
に対して傾斜した案内手段上に前記溶湯を供給し、前記案内面上を流れてきた溶湯を管状
孔を介して、前記冷却ロールとの接触領域に供給する工程を含み、前記管状孔の先端から
前記冷却ロールの表面までの距離を１ｍｍ以上５０ｍｍ以下に設定する。
【００４９】
好ましい実施形態において、前記案内面は、水平方向に対して５°以上７０°以下の角度
を形成している。
【００５０】
好ましい実施形態において、前記溶湯が前記冷却ロールの表面に接触し始める位置と前記
冷却ロールの回転軸とを結ぶ直線が鉛直方向に対して形成する角度αが、前記冷却ロール
の回転方向と反対の方向へ５°以上８０°以下となるように設定されている。
【００５１】
好ましい実施形態において、複数の管状孔を介して前記溶湯を複数条の流れに分離した後
、前記冷却ロールに接触させることを特徴とする。
【００５２】
好ましい実施形態において、各管状孔の開口面積は、０．０３ｃｍ２ 以上０．６ｃｍ２ 以
下である。
【００５３】
好ましい実施形態において、前記管状孔の長さは、５ｍｍ以上５０ｍｍ以下である。
【００５４】
好ましい実施形態において、前記管状孔から流れ出た前記合金溶湯の表面を冷却して凝固
させることにより、前記合金から管状部材を形成し、前記管状孔の実効的な長さを１０ｍ
ｍ以上にする。
【００５５】
好ましい実施形態において、前記案内面上を流れる溶湯の上面は開放されており、かつ、
前記溶湯で前記管状孔の内部を満たすように前記溶湯を前記案内面に供給する。
【００５６】
好ましい実施形態において、前記案内面に対する前記溶湯の供給レートを１．５ｋｇ／分
以上に設定し、それによって平均厚さが５０μｍを超え１５０μｍ以下、厚さの標準偏差
が１０μｍ以下である急冷合金を作製する。
【００５７】
好ましい実施形態において、前記急冷合金の作製は、減圧雰囲気ガス中で行い、かつ、前
記溶案内面上を流れる前記溶湯の表面での雰囲気ガス圧力と前記管状案から出た前記溶湯
の表面での雰囲気ガス圧力とを略等しく設定する。
【００５８】
本発明による磁石粉末の製造方法は、上記いずれかの製造方法によって作製された磁石用
急冷合金を用意する工程と、前記磁石用急冷合金を粉砕する工程とを含む。
【００５９】
好ましい実施形態において、前記粉砕工程の前および／または後に、結晶化熱処理を行う
。
【００６０】
本発明による磁石の製造方法は、上記磁石粉末の製造方法によって作製された磁石粉末を
用意する工程と、前記磁石粉末を成形してボンド磁石（ゴム磁石を含む）を作製する工程
とを含む。
【００６１】
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本発明の他の磁石の製造方法は、上記磁石粉末の製造方法によって作製された磁石粉末を
用意する工程と、前記磁石粉末を焼結して焼結磁石を作製する工程とを含む。
【００６２】
【発明の実施の形態】
まず、ナノコンポジット磁石用急冷合金の製造について、本発明を説明する。
【００６３】
本発明の製造方法によって好適に作製されるナノコンポジット磁石用急冷合金は、組成式
が（Ｆｅ１ － ｍ Ｔｍ ）１ ０ ０ － ｘ － ｙ － ｚ Ｑｘ Ｒｙ Ｍｚ で示される。ここで、ＴはＣｏお
よびＮｉからなる群から選択された１種以上の元素、ＱはＢおよびＣからなる群から選択
され、少なくともＢを含む１種以上の元素、Ｒは１種以上の希土類元素、Ｍは、Ａｌ、Ｓ
ｉ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｇａ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｈｆ、Ｔａ、
Ｗ、Ｐｔ、ＡｕおよびＰｂからなる群から選択された少なくとも１種の金属元素である。
組成比率ｘ、ｙ、ｚ、およびｍは、それぞれ、１０≦ｘ≦３５原子％、２≦ｙ≦１０原子
％、０≦ｚ≦１０原子％、および０≦ｍ≦０．５を満足する。
【００６４】
本発明では、回転する冷却ロールの表面に上記組成の合金溶湯を接触させ、それによって
合金溶湯を急冷する。この急冷工程において、案内面が水平方向に対して傾斜した案内手
段を用い、この案内手段上に溶湯を供給する。そして、案内面上を流れてきた溶湯を１個
または複数個の管状孔を介して冷却ロールに供給する。
【００６５】
本発明によれば、溶湯は、案内手段の傾斜した案内面に供給された後、その案内面上を流
れるうちに適切に整流される。整流化された溶湯は、管状孔を通過するとき、絞り効果に
よって流速を高めるが、管状孔を通過する間に更に整流化されて冷却ロールの表面に達す
る。管状孔から出た溶湯は、案内面上を流れていた時よりも大きな運動量をもって冷却ロ
ールにあたる。このため、溶湯とロール面との間の密着性が向上し、均一な冷却を実現す
ることができる。
【００６６】
このように、本発明では、従来のメルトスピニング装置における溶湯噴出速度に近い速度
で溶湯を冷却ロールにぶつけることにより、冷却ロールの周速度が比較的速い場合でも、
大きな溶湯パドルを冷却ロール上に安定的に形成することができ、その結果、厚さおよび
冷却速度が均一化された急冷合金薄帯を量産することが可能になる。
【００６７】
なお、急冷合金を加熱することによって得られるナノコンポジット磁石の特性は、加熱前
における急冷合金の組織構造に極めて敏感であるため、急冷条件が変化すると、急冷合金
の組織が不均一化し、その結果として最終的な磁石特性が劣化しやすいという問題がある
。より具体的に言えば、冷却ロールの回転周速度や溶湯供給量を一定に維持したとしても
、急冷合金の一部で冷却速度が遅くなりすぎると、その部分に粗大なα－Ｆｅが析出し、
磁石特性が劣化することがあった。
【００６８】
また、急冷合金薄帯の平均厚さは、急冷合金薄帯を粉砕して得られる粉末粒子の形状に影
響を与える。すなわち、急冷合金が薄いほど、粉末粒子は扁平化し、粉末の流動性や充填
性が低下するとともに、最終的な成形密度も低くなる。これに対し、急冷合金を厚く作製
すると、粉末粒子の形状は等軸的なものとなるため、粉末の流動性や充填性が向上し、成
形しやすくなる。しかし、本発明者の実験によると、従来のメルトスピニング法やストリ
ップキャスト法を用いたままで急冷合金を厚く形成すると、急冷合金の厚さばらつきが大
きくなる。このため、粉末流動性を向上させようとして厚さが５０μｍを超えるような急
冷合金薄帯を作製した場合、急冷合金薄帯中に部分的に粗大化した結晶粒が形成され、交
換結合が弱められるため、所望の磁気特性が得られないことになる。
【００６９】
このような性質を持つナノコンポジット磁石に対して、Ｒ２ Ｆｅ１ ４ Ｂ系の単相組織構造
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を有する急冷磁石の場合は、急冷合金の厚さばらつきが磁石特性に大きな影響を与えるこ
とはない。特に合金溶湯の冷却速度を高め、全体が略非晶質化した薄い急冷合金（厚さ５
０μｍ以下）を作製する場合は、急冷合金の厚さがばらついたとしても最終的な磁石特性
のばらつきを招くことはほとんどない。
【００７０】
本発明者の実験によると、従来用いられてきたメルトスピニング装置を用いて本発明の対
象とする組成の合金溶湯を噴射し、急冷した場合は、単位時間当たりの溶湯供給量（溶湯
供給レート）が不安定になり、急冷合金薄帯の位置によって冷却速度が不均一になる現象
が顕著に観察され、その現象の結果として、急冷合金中の組織構造も不均一化することが
わかった。このようにして急冷合金組織が不均一化した場合は、粉砕によって作製される
磁石粉末の中で磁石特性がばらつき、磁気特性の劣る粉末粒子が混入する結果、最終的な
磁石特性が平均化され、劣化してしまうことになる。
【００７１】
上述のように従来のメルトスピニング装置を本発明の組成を有する急冷合金の製造に用い
る場合、非常に細いノズルオリフィスを通過しつつある溶湯に強い圧力を一定レベルで印
加する必要がある。この場合、印加すべき圧力の制御が難しく、また、溶湯がノズルオリ
フィスの狭い通路において内壁面から強い抵抗を受けるため、溶湯の噴射速度や噴出量が
変動する。
【００７２】
本発明では、傾斜した溶湯案内面の上で溶湯を整流化し、先端部における開口面積が比較
的に広い管状孔を通して溶湯の供給を行うことができるため、溶湯に対してバックプレッ
シャー（背圧）を印加しない状態（溶湯の運動を引き起こす力は重力のみの状態）である
にもかかわらず、ストリップキャスト法の場合に比べて大きな運動量で溶湯をロール表面
に供給できる。この結果、ロール表面と溶湯との間の密着性が向上し、ロール表面と溶湯
の間にできるガスの巻き込みが低減されるので、より均一に冷却される。また、溶湯の運
動量が変動しにくいため、急冷合金薄帯の厚さが均一化され、均質な急冷合金組織が得ら
れる。従って、最終的に得られる磁石の特性も向上する。
【００７３】
以下、図面を参照しながら、本発明の好ましい実施形態を説明する。
【００７４】
本実施形態では、図３に示す溶湯急冷装置を用いる。図示されている急冷装置は、その内
部を真空状態もしくは不活性ガス雰囲気での減圧状態にすることができる空間（例えば、
チャンバ）内に配置されることが好ましい。
【００７５】
図３に示されるように、この急冷装置は、合金原料を溶解するための溶解坩堝２１と、溶
解坩堝２１から供給される合金溶湯２２を急冷・凝固させるための冷却ロール２３と、溶
解坩堝２１から冷却ロール２３に溶湯を導く溶湯案内手段としてのシュート（タンディッ
シュ）２４とを備えている。シュート２４の先端部（底）には管状孔２４ａが設けられて
いる。
【００７６】
溶解坩堝２１は、合金原料を溶融することによって作製した溶湯２２をシュート２４に対
して略一定のレートで供給することができる。この供給レートは、溶解坩堝２１を傾ける
動作を制御することなどによって、任意に調節することができる。
【００７７】
冷却ロール２３は、その外周面が銅などの熱伝導性の良好な材料から形成されており、例
えば、外径２０ｃｍ～１００ｃｍで幅が１５ｃｍ～１００ｃｍの寸法を有する。冷却ロー
ル２３は、不図示の駆動装置によって所定の回転速度で回転することができる。この回転
速度を制御することによって、冷却ロール２３の周速度を任意に調節することができる。
好ましい実施形態において、冷却ロール２３は内部から水冷される。急冷装置による冷却
速度は、冷却ロール２３の回転速度などを選択することにより、約１０２ ℃／秒～約８×
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１０４ ℃／秒の範囲で制御可能である。
【００７８】
シュート２４は、セラミックス等で構成され、溶解坩堝２１から所定の流量で連続的に供
給される溶湯２２を一時的に貯湯するようにして流速を遅延し、溶湯２２の流れを整流す
ることができる。シュート２４の溶湯案内面が水平方向に対して形成する角度（傾斜角度
β）は、５～７０°の範囲内に設定することが好ましい。傾斜角度βが５°を下回ると、
案内面上を溶湯２２が流れにくく、管状孔２４ａから出る溶湯２２の運動量が安定しない
ため、均質な急冷合金組織が得られない、また、傾斜角度βが７０°を超えると、案内面
を流れる溶湯２２が乱流化するため、冷却ロール２３上で安定したパドルが形成されず、
スプラッシュが発生してしまう。傾斜角度βのより好ましい範囲は、１０°以上６０°以
下、更に好ましい範囲は、１５°以上５０°以下である。
【００７９】
本明細書においては、溶湯２２が冷却ロール２３の表面に接触し始める位置（接触開始位
置）と冷却ロール２３の回転軸とを結ぶ直線が鉛直方向に対して形成する角度をαとする
。α＝０°（ｄｅｇ）のとき、接触開始位置は、ロール表面の最上部にある。ここで、α
が正となるのは、接触開始位置がロール表面の最上部からロール回転方向の反対側（上流
側）にあるときであり、αが負となるのは、接触開始位置がロール表面の最上部からロー
ル回転方向側（下流側）にあるときである。接触開始位置が負となる場合、冷却ロール２
３上でパドル（湯溜まり）が形成されず、スプラッシュが発生するため、溶湯を適切に急
冷することはできない。逆に、αが８０°以上の場合は、冷却ロール２３上に溶湯が載ら
ず、冷却ロール２３から落下するため、溶湯２２を適切に急冷することができなくなる。
以上のことから、αは０°以上８０°以下であることが好ましい。αのより好ましい範囲
は、２°以上６０°以下、更に好ましい範囲は、２°以上４５°以下である。このような
範囲に角度αを設定することにより、溶湯が冷却ロールに接触する長さ（接触長）を１０
ｍｍ以上に設定することができる。
【００８０】
図４（ａ）は、本実施形態で用いるシュート２４の構造をより詳細に示している。このシ
ュート２４は、冷却ロール２３の外周面に対向するように配置された先端部分（シュート
の底）において、着脱可能な注湯部材２４０を有している。注湯部材２４０には、所定の
間隔Ｗ（管状孔の中心間の距離）だけ離して設けられた３の管状孔２４ａが設けられてい
る。管状孔２４ａの間隔Ｗは、好適には１０ｍｍ～５０ｍｍに設定され、より好適には１
５ｍｍ～４０ｍｍに設定される。本実施形態では、間隔Ｗを３０ｍｍに設定している。
【００８１】
図４（ｂ）は、図４（ａ）のシュート２４の断面図である。このシュート２４では、注湯
部材２４０が案内面側からシュート２４に着脱される。本実施形態では、管状孔２４ａを
着脱可能な注湯部材２４０に設けているため、管状孔２４ａに溶湯詰まりが生じた場合で
も、シュート２４全体を交換する必要が無く、注湯部材２４０だけを交換すればよい。
【００８２】
なお、本発明は、このようなシュート構造に限定されず、例えば、図４（ｃ）に示すよう
に、シュート２４に注湯部材２４０をスライドさせるガイド部２４ｂを設けてもよい。図
４（ｃ）のシュート２４によれば、溶湯流れに対して略垂直な方向（冷却ロールの回転軸
に平行な方向）に注湯部材２４０を抜き差しすることができる。
【００８３】
管状孔２４ａは、直管である必要は無く、曲がっていても良い。また、管状孔２４ａの内
径は溶湯流れ方向に沿って一様である必要は無く、溶湯流れ方向に沿って内径が徐々に減
少するような孔であっても良い。ただし、乱流が生じにくい形状を採用する必要がある。
【００８４】
管状孔２４ａの開口面積（管状孔２４ａの先端における開口面積）は、適切な大きさに設
定する必要がある。上記組成のナノコンポジット磁石用急冷合金を製造する場合、管状孔
２４ａの開口面積が０．５ｃｍ２ を超えると、溶湯２２の噴出量が大きくなりすぎるため
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、ロール２３上でパドル（湯溜まり）が形成されにくく、スプラッシュが発生し、溶湯を
適切に急冷できない可能性がある。逆に、管状孔２４ａの開口面積が０．０２ｃｍ２ を下
回ると、単位時間当たりの溶湯処理量が、１．５ｋｇ／分を下回るため、生産性が低下す
るだけでなく、急冷合金組織中のアモルファス相の体積比率が５０％以上となる。急冷合
金組織中のアモルファス相の体積比率が５０％以上になると、最終的な永久磁石特性が幾
分劣化する。以上のことから、管状孔（出湯口）２４ａの開口面積は、０．０２ｃｍ２ 以
上０．５ｃｍ２ 以下であることが好ましい。より好ましい開口面積の下限値は、０．０３
ｃｍ２ であり、更に好ましい下限値は、０．０５ｃｍ２ である。一方、開口面積の上限値
は、０．２ｃｍ２ であってもよく、０．１５ｃｍ２ であってもよい。
【００８５】
単位時間当たりの溶湯処理量を更に増すためには、４個以上の管状孔２４ａを設けてもよ
い。複数の管状孔２４ａを設ける場合は、各々の管状孔の開口面積を比較的小さく設定し
ても、全体としての処理能力を高く維持できる。逆に、管状孔が１個または２個の場合は
、各管状孔の開口面積を大きく（例えば０．０７ｃｍ２ 以上に）設定することが好ましい
。
【００８６】
本実施形態では、シュート２４上に供給された溶湯２２が３つの管状孔２４ａを介して冷
却ロール２３に接触するので、冷却ロール２３に接触した３条の溶湯２２は、冷却ロール
２３の回転に伴ってロール周面上を移動し、この移動過程において冷却される。
【００８７】
シュート２４の案内面上を流れることにより整流化された溶湯を乱流化しないようにする
ためには、管状孔２４ａの長さを０．５ｍｍ以上に設定することが好ましい。ただし、管
状孔２４ａが長すぎると、管状孔２４ａ内で溶湯２２の一部が冷却されて凝固するため、
溶湯詰まりが発生するおそれがある。このため、管状孔２４ａの長さは５０ｍｍ以下に設
定することが好ましい。
【００８８】
また、管状孔２４ａの先端と冷却ロール２３の表面との間隔は１ｍｍ以上５０ｍｍ以下で
あることが好ましい。ただし、管状孔２４ａから出た溶湯２２が冷却ロール２３へ到達す
る経路において、冷却雰囲気が溶湯表面の熱を奪うため、溶湯表面の一部が凝固する場合
がある。この場合、凝固した合金溶湯表面部分は、その内部を流れる溶湯を筒状に薄く覆
い、一種の管状孔を有する部材（管状部材）として機能することになる。このような擬似
的な管状部材が形成されると、シュート２４に設けた管状孔２４ａの長さが実質的に延び
た効果と同様の効果が得られる。従って、管状孔２４ａの先端と冷却ロール２３の表面と
の間隔を３ｍｍ以上に設定し、また、管状孔の実質的な長さを適切な範囲（０．５ｍｍ以
上３０ｍｍ以下）に設定することが好ましい。
【００８９】
この擬似的な管状孔を有する管状部材は、シュート２４の管状孔から流れ出た合金溶湯の
表面が雰囲気ガスによって冷却され、凝固したものである。このようにして形成される擬
似的な管状部材は、溶湯流れと接触し、高温になるため、全てが完全に固体化した状態に
あるとは限らず、少なくとも一部が溶融している可能性がある。故に、擬似的な管状部材
が示す「凝固」の状態とは、冷却ロールに供給される溶湯の流れを制御するのに充分な剛
性を有する状態を広く意味し、管状部材の全体が完全に固体化している必要はない。
【００９０】
このようにして溶湯が自然に凝固した部材を用いる代わりに、最初から充分な長さ（例え
ば２０ｍｍ以上）の管状孔を有する注湯部材を作製し、これを使用した場合、管状孔が細
い場合、比較的長い管状孔内で溶湯の詰まりが発生する場合がある。一方、管状孔の先端
と冷却ロール表面との間隔を短縮し、溶湯が凝固して自然に出来上がった管状部材の長さ
が充分に伸びきらない状況で冷却工程を実行していると、擬似的な管状部材の長さを含め
た管状孔の実効的な長さが充分な長さに達せず、溶湯流れが乱れるせいか、安定したパド
ルを冷却ロール上に形成することができにくくなる可能性がある。このため、本来の管状
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孔の先端部と冷却ロール表面との間隔を５ｍｍ以上（より好ましくは１０ｍｍ以上）の大
きさに設定し、溶湯の冷却工程を開始した後、上述の擬似的な管状部材を成長させ、管状
孔の実効的な長さを７ｍｍ～５０ｍｍの範囲内にすることが好ましい。
【００９１】
なお、本実施形態のように管状孔２４ａを複数個設けることにより、冷却ロール２３の外
周面における溶湯接触部（溶湯冷却部）を複数の箇所に分離すれば、冷却ロール２３に供
給する単位時間あたりの溶湯量を大きくしながら、各溶湯流れ毎に略均一な条件で冷却が
可能になる。１箇所に大量の溶湯を供給する場合に比べて、冷却ロール２３の昇温を抑え
ることができ、冷却能力を高く維持することが可能である。その結果として、５０μｍを
超える厚さの急冷合金を作製したとしても、厚さばらつきが低減される。また、少なくと
も１つの管状孔を有するシュートを１つの冷却ロールに対して複数配列し、冷却ロール上
における溶湯接触部を複数の箇所に分離しても良い。
【００９２】
シュート２４は、冷却ロール２３に達する直前の溶湯２２の温度を調整する機能をも有し
得る。シュート２４上における溶湯２２の温度は、液相線温度よりも１００℃以上高い温
度であることが望ましい。溶湯２２の温度が低すぎると、急冷後の合金特性に悪影響を及
ぼす初晶が局所的に核発生し、これが凝固後に残存してしまうことがあるからである。シ
ュート２４上での溶湯滞留温度は、溶解坩堝からシュートに注ぎ込む時点での溶湯温度や
シュート２４自体の熱容量などを調節によって制御することができるが、必要に応じてシ
ュート加熱設備（不図示）を設けても良い。シュート上での溶湯温度低下を抑制するには
、シュート上で溶湯の流れる領域の長さを短い範囲に設定することが好ましい。好ましい
実施形態では、そのような長さを３ｃｍ以上２０ｃｍ以下の範囲に設定する。
【００９３】
なお、冷却ロール２３の外周面上で凝固された合金溶湯は、帯状の凝固合金（急冷合金薄
帯２５）となって冷却ロール２３から剥離する。
【００９４】
次に、図５を参照する。管状孔２４ａの入り口における開口部の中央から冷却ロール２３
の回転軸におろした垂線に対して、管状孔２４ａから出た直後における溶湯２２の流れ方
向が形成する角度をγとする。また、溶湯２２の流れ方向が冷却ロール２３の回転方向と
反対の側に向いているときの角度γを正とし、溶湯２２の流れ方向が冷却ロール２３の回
転方向の側に向いているときの角度γを負とする。本発明では、角度γを－２０°以上４
０°以下の範囲に設定することが好ましい。角度γが－２０°を下回ると、パドルが形成
されず、スプラッシュが発生し、溶湯を急冷できなくなるおそれがある。一方、角度γが
４０°を超えると、ロール上に溶湯が乗らずロール下へ落下するため溶湯を急冷できない
おそれがある。角度γの好ましい範囲は、－１５°以上３０°以下であり、より好ましい
範囲は、－１３°以上２５°以下である。
【００９５】
作製する急冷合金薄帯の平均厚さは５０μｍ超１５０μｍ以下の範囲にあることが好まし
い。本発明によれば、急冷合金薄帯の厚さの標準偏差を２０μｍ以下に制御することがで
き、その結果、急冷合金中の組織を均一化し、磁石特性を向上させることができる。１．
５ｋｇ／分以上の大きな溶湯供給レートで急冷合金の平均厚さが５０μｍを下回るように
すると、冷却ロールの周速度を相当に速くする必要があり、完全に非晶質化した急冷合金
が形成される場合がある。本発明の対象とするナノコンポジット磁石の場合、完全に非晶
質化した急冷合金を熱処理すると、優れた磁石特性を持つナノコンポジット組織を安定し
て形成することができないという問題がある。熱処理後の磁石特性を評価することにより
、急冷合金の平均厚さのより好ましい下限値は５５μｍであり、更に好ましい下限値は６
０μｍであることがわかった。
【００９６】
一方、急冷合金薄帯の平均厚さが１５０μｍを超えるように冷却ロール２３の周速度を制
御すると、冷却ロール２３による合金溶湯の冷却が充分には達成されず、得られた急冷合
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金中に析出する鉄基硼化物の平均粒径が５０ｎｍを超えるとともに、粒径１００ｎｍ以上
の粗大なα－Ｆｅが形成されてしまう可能性がある。このような結晶質の急冷合金を用い
た場合、熱処理工程後に得られる磁石の減磁曲線の角形性が劣化する。以上のことから、
急冷合金の好ましい平均厚さは１５０μｍ以下である。
【００９７】
急冷合金薄帯を厚くするほど、冷却速度が低下して、急冷合金中に析出する結晶のサイズ
が大きくなる。ナノコンポジット磁石となる本実施形態の合金の場合、急冷合金に含まれ
るα－Ｆｅや鉄基硼化物などの軟磁性相の結晶粒径が５０ｎｍを超えると、硬磁性相の結
晶粒内に磁壁が生じるため、硬磁性相であるＮｄ２ Ｆｅ１ ４ Ｂ型化合物相との交換結合に
よっても外部の僅かな減磁界でも磁化反転が引き起こされてしまい、良好な硬磁気特性が
得られない可能性がある。このため、急冷合金中に存在する軟磁性相の結晶粒径は、好ま
しくは５０ｎｍ以下、より好ましくは３０ｎｍ以下、更に好ましくは２０ｎｍ以下である
。
【００９８】
一方、Ｎｄ２ Ｆｅ１ ４ Ｂ型化合物相の結晶粒径は、単磁区結晶粒径である３００ｎｍ以下
であることが好ましい。交換相互作用による磁気特性の向上を得るためには、Ｎｄ２ Ｆｅ

１ ４ Ｂ型化合物相の結晶粒径は２００ｎｍ以下であることが好ましい。Ｎｄ２ Ｆｅ１ ４ Ｂ
型化合物相の結晶粒径のより好ましい上限は１５０ｎｍであり、更に好ましい上限は１０
０ｎｍ以下である。
【００９９】
なお、本発明の場合、管状孔２４ａの内径と個数、溶湯供給レート、冷却ロール２３の周
速度などを適切に選択することによって、得られる急冷合金薄帯の厚さおよび幅を適正な
範囲内に設定することが重要である。均一な組織を得るためには、冷却速度を幅方向にわ
たって均一化することも必要であり。そのためには、管状孔２４ａの開口面積を調節する
ことにより、薄帯状急冷合金の幅を３ｍｍ～２０ｍｍの範囲内に設定することが好ましい
。薄帯状急冷合金の幅が広くなるほど、粉砕しやすくなるため、薄帯状急冷合金の幅は５
ｍｍ以上に設定されることが更に好ましい。
【０１００】
また、急冷雰囲気の圧力が高すぎると、冷却ロール２３が高速回転しているときにロール
周辺の不活性ガスの巻き込みが生じ、安定した冷却状態が得られない。一方、雰囲気圧力
が低すぎると、冷却ロール２３より離れた急冷合金薄帯が不活性ガスによって速やかに冷
却されないため、結晶化が進んでしまい、非晶質を多く含む合金を作製できない。この場
合には、結晶化熱処理後に得られる合金の磁気特性が低下する。これらのことから、不活
性ガス圧力は０．１３ｋＰａ～１００ｋＰａに調整することが好ましい。急冷雰囲気ガス
の圧力を上記範囲に設定することは、溶湯流れの表面が凝固してできる擬似的な管状部材
を安定的に形成することにも役立つ。
【０１０１】
［ナノコンポジット磁石の組成限定理由］
ＱはＢ（ほう素）またはＣ（炭素）の１種または２種である。Ｂは、ナノコンポジット型
永久磁石材料の主相である軟磁性相であるＦｅ３ Ｂなどの鉄基硼化物と硬磁性相であるＲ

２ Ｆｅ１ ４ Ｂに必須の元素である。Ｂの組成比ｘが１０～３０原子％の範囲から外れると
永久磁石特性が発現しないため、Ｂの組成比ｘについては１０≦ｘ≦３０原子％であるこ
とが好ましい。なお、本明細書において「Ｆｅ３ Ｂ」は、Ｆｅ３ Ｂと識別しにくいＦｅ３

． ５ Ｂも含むものとする。
【０１０２】
更に、Ｂの組成比ｘが１０原子％を下回ると、溶湯の非晶質生成能が低下し、本発明の方
法によって急冷合金を作製する場合には、合金溶湯が急冷工程中に過冷却液体状態となら
ず、平滑性に優れた合金溶湯薄帯を得ることができない。このような急冷合金薄帯を結晶
化熱処理しても、均一なナノコンポジット磁石組織が得られず、良好な磁石特性が発現し
ない。Ｂの組成比率ｘが３０原子％を超えると、硬磁性相が充分に生成されない。ｘの好
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ましい範囲は、１０原子％以上２０原子％以下であり、更に好ましい範囲は、１０．５原
子％以上２０原子％以下である。なお、原子比率でＢの５０％までをＣで置換しても磁気
特性および金属組織に影響はなく許容される。
【０１０３】
希土類元素Ｒは、永久磁石特性を発現するために必要な硬磁性相であるＲ２ Ｆｅ１ ４ Ｂに
必須の元素である。本発明でのＲは、ＰｒおよびＮｄ、Ｄｙ、Ｔｂの１種または２種以上
を含むことが好ましい。ただし、アモルファス生成能や結晶化温度を調整する目的で、こ
れら以外の他の希土類元素で一部を置換してもよい。Ｒの組成比ｙは２原子％を下回ると
Ｒ２Ｆｅ１４Ｂ型結晶構造を有する硬磁性相が生成されない。一方、Ｒの組成比ｙが１０
原子％を超えると、鉄または鉄基硼化物が生成されずナノコンポジット磁石を作製できな
くなる。これらのことから、Ｒの組成比ｙについては２≦ｙ≦１０であることが好ましい
。組成非ｙの好ましい範囲は、３原子％以上９．５原子％であり、更に好ましい範囲は、
４原子％以上９．２原子％である。
【０１０４】
上記元素の含有残余をＦｅで占め、また、Ｆｅの一部をＣｏで置換することで減磁曲線の
角形性が改善され最大エネルギー積（ＢＨ）ｍ ａ ｘ を向上させることができる。
【０１０５】
更に、Ａｌ、Ｓｉ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｇａ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ｎｉ
、Ｈｆ、Ｔａ、Ｗ、Ｐｔ、Ｐｂ、ＡｕおよびＡｇからなる群から選択された少なくとも１
種の金属元素Ｍを添加しても良い。これらの添加元素Ｍの組成比率ｚが１０原子％を超え
る場合、磁化の低下を招来するため、好ましい範囲は０≦ｚ≦１０原子％である。より好
ましいｚの範囲は、０．３≦ｚ≦５原子％である。
【０１０６】
なお、上記金属元素の中でもＴｉは特に優れた効果をもたらす。Ｔｉの添加により、急冷
工程でＲ２ Ｆｅ１ ４ Ｂ型結晶構造を有する化合物（硬磁性相）が優先的に析出・成長し、
α－Ｆｅの生成が抑制されるからである。また、硬磁性相の粒界に微細な鉄基硼化物が薄
く存在する組織が得られる。そのような組織は、ナノコンポジット磁石として優れた特性
を発揮することができる。このため、Ｔｉを添加することが好ましい。Ｔｉの添加割合は
、０．５原子％以上７原子％以下であることが好ましく、１原子％以上６原子％以下であ
ることが更に好ましい。
【０１０７】
【実施例】
本実施例は、図３に示す急冷装置を用いて行った。具体的には、まず、合金組成が原子比
率でＮｄ８ ． ５ Ｆｅ７ ５ Ｃｏ２ Ｂ１ １ Ｃ１ Ｔｉ２ ． ５ となるように、純度９９．５％以上
のＮｄ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｂ、Ｃ、およびＴｉ材料を用いて総量が５ｋｇとなるように秤量し
、アルミナ製坩堝内に投入した。
【０１０８】
次に、アルミナ製坩堝内において高周波溶解法によって原料を溶融し、上記組成の合金溶
湯を作製した。溶湯温度は１３５０℃に設定した。その後、アルミナ製坩堝を傾転し、図
４（ａ）および（ｂ）に示すシュート装置の案内面上に合金溶湯を供給した。
【０１０９】
案内面の下端には、１～３個の管状孔が設けられた部材が着脱可能に嵌め込まれており、
案内面を流れてきた溶湯は管状孔で絞られ、管状孔の下方で回転している冷却ロールの表
面に供給された。
【０１１０】
シュートの管状孔の長さは約２０ｍｍであった。管状孔の先端から冷却ロール表面までの
距離は、約２０ｍｍに設定した。管状孔から出た溶湯は、１１．３ｋＰａに保持されたア
ルゴン雰囲気下で冷却ロールと接触し、急冷された。冷却ロールのロール周速度は１５ｍ
／秒に設定した。管状孔の個数、開口面積、その他の急冷条件を下記の表１に示す。
【０１１１】
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【表１】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【０１１２】
比較例として、管状孔が設けられていない案内手段を用いるストリップキャスト法で急冷
合金薄帯を作製した。合金組成は実施例と同一である。表１に示す試料Ｎｏ．９～１０の
条件では急冷合金薄帯を作製することはできたが、試料Ｎｏ．１１の条件では急冷合金薄
帯を作製できなかった。比較例では、ロール面にぶつかる溶湯の運動量が小さく、溶湯と
ロール面との間に密着性が低かった。このため、急冷合金薄帯のロール面側表面は平滑性
が低く、小さな多数の凹部が形成されていた。このことは、局所的な冷却が不充分な部位
が多数存在していることを意味し、磁石特性が劣化することになる。
【０１１３】
図６は、表１に示す試料Ｎｏ．４の条件で作製した急冷合金薄帯（実施例）の厚さ分布と
、試料Ｎｏ．９の条件で作製された急冷合金薄帯（比較例）の厚さ分布とを示している。
厚さの測定は、両球面のマイクロゲージを用い、急冷合金薄帯の１００個の断片のそれぞ
れについて行った。各断片のサイズは、長さ：２０～５０ｍｍ×幅６ｍｍ程度であった。
【０１１４】
図６からわかるように、実施例の急冷合金薄帯は、比較例に比べて厚さが均一である。Ｎ
ｏ．４における溶湯供給量は試料Ｎｏ．９における溶湯供給量よりも多く、得られる急冷
合金薄帯の平均厚さもＮｏ．４が試料Ｎｏ．９よりも厚い。比較例の急冷合金薄帯の厚さ
がばらついた理由は、溶湯とロール面との間の密着性が低かったためであると考えられる
。
【０１１５】
なお、実施例に比較して比較例の急冷合金薄帯は平均厚さが薄いが、比較例のストリップ
キャスト装置を用いて試料Ｎｏ．４の急冷合金薄帯の平均厚さに近い厚さの薄帯を得よう
として溶湯供給量を増加させても、安定したパドルが形成できず、求める厚さの合金薄帯
を再現性良く作製することはできなかった。
【０１１６】
以上のことから明らかなように、本発明の実施例によれば、平均厚さが８０μｍ以上の急
冷合金薄帯であっても、厚さの平均ばらつき（標準偏差）を抑えつつ再現性良く作製する
ことができる。
【０１１７】
次に、上記各条件で作製した急冷合金薄帯をパワーミルにて８５０μｍ以下のサイズに粗
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く粉砕した後、フープベルト式連続熱処理炉を用いてアルゴンガス中で７００℃にて急冷
合金を１０分間保持した後、室温まで冷却する熱処理を行った。この熱処理により、急冷
合金中に存在したアモルファス相が結晶化し、最終的なナノコンポジット磁石組織が得ら
れた。こうして得られたナノコンポジット磁石粉末について、振動型磁力計を用いて磁気
特性を測定した。測定結果を以下の表２に示す。
【０１１８】
【表２】
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
【０１１９】
以上、ナノコンポジット磁石について本発明の実施形態および実施例を説明してきたが、
本発明者の検討によると、図３に示す装置を用いて行う製造方法は、ナノコンポジット磁
石用の急冷合金だけではなく、他の種類のボンド磁石用急冷合金や焼結磁石用急冷合金に
適用しても優れた効果を奏することがわかった。すなわち、溶融し、急冷凝固させるべき
合金の組成を特に限定する必要は無く、本発明の急冷合金製造装置および方法を広く磁石
用急冷合金の製造に適用することができる。
【０１２０】
以下、本発明を焼結磁石用の急冷合金に適用した場合の実施形態を説明する。
【０１２１】
焼結磁石用急冷合金を作製する場合であっても、図３の装置によれば、傾斜したシュート
の案内面上を流れてきた溶湯が管状孔を通過する過程で管状孔に絞られ、層流状態を維持
したまま勢いよく噴出するため、高い運動量で冷却ロールの表面に衝突する。このため、
合金溶湯と冷却ロール表面との密着性が向上し、回転する冷却ロールの表面上でも溶湯の
パドルが安定的に形成される。
【０１２２】
従来のストリップキャスト装置では、溶湯を一時的に貯えるタンディッシュを経て冷却ロ
ールに供給され、タンディッシュの溶湯吐き出し部分と冷却ロール表面との間隔で規定さ
れる大きさの溶湯パドルが形成される。このため、タンディッシュの溶湯吐き出し部分と
冷却ロール表面との間隔を０．５ｍｍ以上に大きく設定することはなかった。また、従来
、タンディッシュの溶湯案内面を傾斜させて、溶湯の流れを加速するという技術的思想が

10

20

30

40

50

(17) JP 3602120 B2 2004.12.15



無かったため、溶湯は、タンディッシュの溶湯吐き出し部分から低速度で冷却ロール表面
上に移動していた。従って、従来のストリップキャスト装置では、溶湯とロール表面との
密着性が充分ではなかった。
【０１２３】
本発明によって溶湯とロール表面との密着性が改善されると、ロール表面と溶湯の間にで
きるガスの巻き込みが低減され、さらに溶湯の運動量が安定するため、急冷合金の厚さお
よび冷却速度が均一化される。その結果、従来のストリップキャスト法に比べて均質性に
優れた急冷合金組織が得られる。従来、焼結磁石用の合金では、これほど均質性に優れた
合金組織は求められていなかったが、より優れた磁石特性（特に高い保磁力）を発現させ
るためには、焼結磁石であっても均一性に優れた合金組織が好ましいことがわかってきた
。
【０１２４】
なお、焼結磁石用急冷合金を製造する場合、管状孔の出湯口の開口面積が０．６ｃｍ２ を
超えて大きくなりすぎると、溶湯の噴出量が多くなりすぎるため、冷却ロール上でパドル
が形成されず、スプラッシュが発生し、溶湯を適切に急冷できなくなるおそれがある。逆
に、管状孔の出湯口の開口面積が０．０３ｃｍ２ を下回ると、単位時間当たりの溶湯処理
量が、１．５ｋｇ／ｍｉｎを下回り、生産性が低下するため、好ましくない。
【０１２５】
以上のことから、焼結磁石用に急冷合金を作製する場合は、直管状の出湯口の開口面積を
、０．０３ｃｍ２ 以上０．６ｃｍ２ 以下の範囲内に設定することが好ましい。直管状の出
湯口の開口面積の好ましい下限値は、０．０７ｃｍ２ であり、好ましい上限値は、０．４
ｃｍ２ である。
【０１２６】
なお、複数個の管状孔をシュートの先端付近に設けることにより、単位時間当たりの溶湯
処理量を増すことができる。
【０１２７】
冷却装置におけるシュートの配置（角度α、β、γなどの数値範囲）については、ナノコ
ンポジット磁石について説明した条件が適用され得る。
【０１２８】
以上説明した装置および方法によれば、合金溶湯と冷却ロール表面との間の密着性が向上
し、均一な冷却を達成することにより、合金組織の均一性が向上した磁石用急冷合金が作
製できる。このような有利な効果は、用いる合金の組成によらず、また、ボンド磁石であ
っても焼結磁石であっても磁石特性の向上につながる。
【０１２９】
また、本発明の装置および方法によれば、シュートの先端部と冷却ロール表面との間隔を
従来のストリップキャスト装置に比べて大きくしながら、パドルを安定的に形成できるた
め、比較的厚めの急冷合金を安定して形成することが可能になる。
【０１３０】
更に、シュートの先端部と冷却ロール表面との間隔が相対的に大きくなることにより、シ
ュート先端付近で凝固した溶湯がシュート先端部と冷却ロール表面との間に詰まり、適正
な冷却工程を継続できなくなるような事態が生じにくくなる。特に、図４に示すように管
状孔を有する注湯部材を着脱可能にすることにより、シュート２４全体の取替えを行うこ
となく、注湯部材部２４０だけを取り替えるだけで、装置の長期稼動が可能となる。
【０１３１】
また、本発明によれば、傾斜したシュートの案内面上を溶湯が比較的速い速度（例えば０
．２ｍ／秒以上）で流れるため、シュート上に注がれた溶湯が冷却ロール表面に達するま
での時間も従来のストリップキャスト法による場合と比較して短縮される。このため、シ
ュート上における溶湯温度の低下が抑制され、溶湯温度を幾分低めに設定した場合で、所
望の温度を有する溶湯を冷却ロールに供給することができる。また、シュート上で溶湯が
速やかに流れるため、溶湯の酸化が抑制されるとともに、スラグなどがシュート内に溜ま
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りにくいという利点もある。溶湯の酸化は、溶湯粘度の上昇を招き、管状孔を詰まらせる
原因となり得るが、本発明によれば、溶湯が傾斜した案内面を速やかに流れ落ちるため、
溶湯の酸化に起因する粘度上昇が抑えられ、管状孔の詰まりも抑制される。
【０１３２】
以下、焼結磁石の製造方法の実施例を説明する。
【０１３３】
【実施例】
本実施例も、図３に示す急冷装置を用いて行った。具体的には、まず、合金組成が重量比
率で３１．１Ｎｄ－１．０Ｄｙ－１．１Ｂ－３．０Ｃ－６３．９Ｆｅとなるように、純度
９９．５％以上のＮｄ、Ｄｙ、Ｂ、Ｃ、およびＦｅの材料を用いて総量が４ｋｇとなるよ
うに秤量し、アルミナ製坩堝内に投入した。
【０１３４】
次に、アルミナ製坩堝内において高周波溶解法によって原料を溶融し、上記組成の合金溶
湯を作製した。溶湯温度は１５００℃に設定した。その後、アルミナ製坩堝を傾転し、シ
ュート装置の案内面上に合金溶湯を供給した。
【０１３５】
本実施例では、案内面の下端には、３個の管状孔（直径：４ｍｍ）が設けられた部材が着
脱可能に嵌め込まれており、案内面を流れてきた溶湯は管状孔で絞られ、管状孔の下方で
回転している冷却ロールの表面に供給された。
【０１３６】
シュートの管状孔の長さは、擬似的な管状部材が成長する前の段階において、約１０ｍｍ
であった。管状孔の先端から冷却ロール表面までの距離は、最初、約１０ｍｍに設定した
。管状孔から出た溶湯は、５０ｋＰａに保持されたアルゴン雰囲気下で冷却ロールと接触
し、急冷された。冷却ロールのロール周速度は２ｍ／秒に設定した。なお、αは５°、β
は２０°、γは２°に設定した。急冷工程が定常化したとき、擬似的な管状部材が７ｍｍ
程度の長さに成長し、その結果、管状孔の実効的な長さは１７ｍｍ程度に達した。そのと
き、擬似的な管状部材の先端と冷却ロール表面との間隔は、１．５ｍｍ～３．０ｍｍ程度
であった。
【０１３７】
本実施例では、管状孔の数が３個であるため、冷却ロール上には３条の合金溶湯が供給さ
れ、同時に３つの急冷合金が形成される。こうして得られた急冷合金（鋳片）は、それぞ
れ、幅６～１０ｍｍ、長さ１０～３００ｍｍのサイズを有していた。
【０１３８】
こうして作製した急冷合金の中から１００枚の鋳片を任意に選び、各鋳片の厚さを測定し
た。その結果、鋳片の平均厚さは２３０μｍ、厚さの標準偏差は２０μｍであった。鋳片
内の結晶粒径は、短軸方向の寸法が０．５～７μｍ、長軸方向寸法が３～７０μｍであり
、厚さ０．５～０．７μｍの希土類リッチ相が主相（Ｒ２ Ｆｅ１ ４ Ｂ相）を取り囲む合金
組織を有していた。希土類リッチ相が均一に分散して存在していることを電子線マイクロ
アナライザ（島津製作所製：ＥＰＭ－８１０）によって確認した。
【０１３９】
上記の鋳片を公知の方法で粗く粉砕した後、更に細かく粉砕することにより、平均粒度３
．０μｍの微粉砕粉末を作製した。この微粉砕粉末を強度が１．２０ＭＡ／ｍの磁界中で
成形した後、焼結した。成形時の圧力は、１００ＭＰａに設定し、焼結は１０６０℃で３
時間行った。焼結後は、６００℃で１時間の時効処理を行った。このようにして得られた
永久磁石の磁石特性を表３に示す。
【０１４０】
（比較例）
図２に示す装置を用いて、実施例と同一の合金組成の急冷合金を略同一の条件で作製した
。異なる点は、管状孔を介さずに、シュートから冷却ロールへ溶湯を供給した点にある。
シュートの先端から冷却ロール表面までの距離は１０ｍｍに設定した。なお、αは２０°
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、βは１０°に設定した。
【０１４１】
こうして、幅２０～３０ｍｍ、長さ１０～３００ｍｍの急冷合金（鋳片）を作製した。得
られた鋳片１００枚を任意に選び、それらの鋳片厚さを測定した結果、平均厚さ２４０μ
ｍ、厚さの標準偏差６４μｍであった。
【０１４２】
上記鋳片の結晶粒径は、短軸方向の寸法が０．５～２０μｍ、長軸方向寸法が１０～３０
０μｍであり、厚さ２．０μｍ以下の希土類リッチ相が主相（Ｒ２ Ｆｅ１ ４ Ｂ相）を取り
囲む合金組織を有していた。
【０１４３】
実施例と同様の条件で、上記鋳片を粉砕し、焼結磁石を得た。得られた永久磁石の磁石特
性を表３に示す。
【０１４４】
【表３】
　
　
　
　
　
　
【０１４５】
表３からわかるように、比較例に比べて実施例の最大磁気エネルギ積および保磁力が向上
している。これは、合金溶湯と冷却ロールとの間の密着性が向上し、合金溶湯の冷却が均
一に行われたため、均一な磁石合金組織が得られたためである。
【０１４６】
【発明の効果】
本発明によれば、回転速度が速い冷却ロール上においても溶湯パドルを安定して形成する
ことができるため、ナノコンポジット磁石用急冷合金やその他の磁石用急冷合金を量産す
ることができる。
【図面の簡単な説明】
【図１】従来のメルトスピニング装置の構成を示す図である。
【図２】従来のストリップキャスト装置の構成を示す図である。
【図３】本発明の実施形態で用いる急冷装置の構成を示す図である。
【図４】（ａ）は、図３の装置に好適に用いられるシュートの構成を示す斜視図、（ｂ）
は、その断面図、（ｃ）は、他のシュート構造を示す断面図である。
【図５】図３のシュートに設けられた管状孔の詳細を示す図である。
【図６】本発明の実施例および比較例２について、急冷合金薄帯の厚さ分布を示すグラフ
である。
【符号の説明】
１１、２１　　　溶解坩堝
１２、２２　　　合金溶湯
１３、２３　　　冷却ロ－ル
１４、２４　　　シュート
２４ａ　　　　　管状孔
２４ｂ　　　　　ガイド
１５、２５　　　急冷合金薄帯
２４０　　　　　注湯部材
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【 図 １ 】

【 図 ２ 】

【 図 ３ 】

【 図 ４ 】 【 図 ５ 】

【 図 ６ 】
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