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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　Ca、La、Fe、Co及びZnの金属元素の原子比を示す一般式：Ca1-xLaxFe2n-y-zCoyZnzにお
いて、前記x、y及びz、並びにn(2nはモル比であって、2n＝(Fe＋Co＋Zn)/(Ca＋La)で表さ
れる)が、
0.4＜x＜0.75、
0.15≦y＜0.4、
0.11≦z＜0.4、
0.26≦(y＋z)＜0.65、及び
3≦n≦6、
を満足することを特徴とするフェライト焼結磁石。
【請求項２】
　請求項1に記載のフェライト焼結磁石において、
　前記x及びyが、0.15≦y≦0.35、及び0.15≦z≦0.35を満足することを特徴とするフェラ
イト焼結磁石。
【請求項３】
　請求項1又は2に記載のフェライト焼結磁石において、
　前記xが、0.475≦x≦0.7を満足することを特徴とするフェライト焼結磁石。
【請求項４】
　請求項1～3のいずれかに記載のフェライト焼結磁石において、
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　前記ｙ及びｚが、0.26≦(y＋z)≦0.6を満足することを特徴とするフェライト焼結磁石
。
【請求項５】
　請求項1～4のいずれかに記載のフェライト焼結磁石において、
　1.8質量%以下のSiO2を含有することを特徴とするフェライト焼結磁石。
【請求項６】
　請求項1～5のいずれかに記載のフェライト焼結磁石において、
　前記一般式中、Laの一部が、Laを除く希土類元素の少なくとも一種で置換されているこ
とを特徴とするフェライト焼結磁石。
【請求項７】
　請求項6に記載のフェライト焼結磁石において、
　前記一般式中、50モル%以下のLaが、Laを除く希土類元素の少なくとも一種で置換され
ていることを特徴とするフェライト焼結磁石。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、フェライト焼結磁石に関する。
【背景技術】
【０００２】
　フェライト焼結磁石は最大エネルギー積が希土類系焼結磁石(例えば、NdFeB系焼結磁石
)の1/10にすぎないが、主原料が安価な酸化鉄であることからコストパフォーマンスに優
れており、化学的に極めて安定であるという特長を有している。そのため、世界的な生産
重量は現在でも磁石材料の中で最大である。
【０００３】
　モータやスピーカなどフェライト焼結磁石が用いられている様々な用途の中で高性能材
の要望が強いのは自動車電装用モータや家電用モータなどである。近年、希土類原料の価
格高騰や調達リスクの顕在化を背景に、これまで希土類系焼結磁石しか用いられていなか
った産業用モータや電気自動車用(EV、HV、PHVなど)駆動モータ・発電機などにもフェラ
イト焼結磁石の応用が検討されている。
【０００４】
　代表的なフェライト焼結磁石は、マグネトプランバイト構造を有するSrフェライトであ
り、基本組成はSrFe12O19で表される。1990年代後半にSrFe12O19のSr2＋の一部をLa3＋で
置換し、Fe3＋の一部をCo2＋で置換したSr-La-Co系フェライト焼結磁石が実用化されたこ
とによりフェライト磁石の磁石特性は大きく向上した。また、2007年には、磁石特性をさ
らに向上させたCa-La-Co系フェライト焼結磁石が実用化されたが、前記用途に供するため
には、Ca-La-Co系フェライト焼結磁石においてもさらなる高性能化が必要であり、特定の
用途(例えば家電用モータ)において、モータ出力向上のために、残留磁束密度(以下「Br
」という)の向上が望まれている。
【０００５】
　Sr-La-Co系フェライト焼結磁石において、Coの一部をZnで置換することにより、Brが向
上することが知られている(特開平11-154604号など)。
【０００６】
　しかし、Sr-La-Co系フェライト焼結磁石においてCoの一部をZnで置換した場合、Brの向
上幅はそれほど大きくなく、一方で保磁力(以下「HcJ」という)が著しく低下するという
問題があり、実用化には至っていない。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　従って本発明の目的は、高いBrを有しかつHcJの低下が少ないフェライト焼結磁石を提
供することにある。
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【課題を解決するための手段】
【０００８】
　本発明者らは、特願2017-102245号において、Ca、La、Fe、Co及びZnの金属元素の原子
比を示す一般式：Ca1-xLaxFe2n-y-zCoyZnzにおいて、前記x、y及びz、並びにn(2nはモル
比であって、2n＝(Fe＋Co＋Zn)/(Ca＋La)で表される)が、
0.4≦x≦0.6、
0＜y≦0.35、
0＜z≦0.35、
0.2≦(y＋z)≦0.4、及び
3≦n≦6、
を満足することによって、高いBrを有しかつHcJの低下が少ないフェライト焼結磁石が得
られることを知見した。
【０００９】
　さらに、本発明者らは、鋭意研究を続けた結果、特願2017-102245号の組成範囲と一部
重複する新たな組成範囲において、特願2017-102245号の組成範囲にて得られる磁石特性
と同等以上の磁石特性が得られることをさらに知見し、本発明を提案するに至った。なお
以下に示すフェライト焼結磁石は、本発明の例示的な実施形態であり、本発明は前記一般
式で示される組成に限定されるものではない。
【００１０】
　すなわち、本発明のフェライト焼結磁石は、
Ca、La、Fe、Co及びZnの金属元素の原子比を示す一般式：Ca1-xLaxFe2n-y-zCoyZnzにおい
て、前記x、y及びz、並びにn(2nはモル比であって、2n＝(Fe＋Co＋Zn)/(Ca＋La)で表され
る)が、
0.4＜x＜0.75、
0.15≦y＜0.4、
0.11≦z＜0.4、
0.26≦(y＋z)＜0.65、及び
3≦n≦6、
を満足する。
【００１１】
　前記x及びyは、0.15≦y≦0.35、及び0.15≦z≦0.35を満足するのが好ましい。
【００１２】
　前記xは、0.475≦x≦0.7を満足するのが好ましい。
【００１３】
　前記ｙ及びｚは、0.26≦(y＋z)≦0.6を満足するのが好ましい。
【００１４】
　本発明のフェライト焼結磁石は、1.8質量%以下のSiO2を含有するのが好ましい。
【００１５】
　前記一般式中、Laの一部が、Laを除く希土類元素の少なくとも一種で置換されていても
よい。
【００１６】
　前記一般式中、50モル%以下のLaが、Laを除く希土類元素の少なくとも一種で置換され
ていてもよい。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明によれば、高いBrを有しかつHcJの低下が少ないフェライト焼結磁石の提供が可
能となる。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
【図１】参考例1のフェライト焼結磁石のHcJとBrとの関係を示すグラフである。



(4) JP 6414372 B1 2018.10.31

10

20

30

40

50

【図２】参考例2のフェライト焼結磁石のHcJとBrとの関係を示すグラフである。
【図３】参考例3のフェライト焼結磁石のHcJとBrとの関係を示すグラフである。
【図４】参考例4のフェライト焼結磁石のHcJとBrとの関係を示すグラフである。
【図５】参考例5のフェライト焼結磁石のHcJとBrとの関係を示すグラフである。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　本発明のフェライト焼結磁石において、原子比x(Laの含有量)は、0.4＜x＜0.75である
。xが0.4未満又は0.75以上になると高いBrを得ることができない。原子比xは0.475≦x≦0
.7がより好ましい。Laは、Laを除く希土類元素の少なくとも一種でその一部を置換しても
よい。置換量はモル比で置換前のLa量の50％以下であるのが好ましい。
【００２０】
　原子比y(Coの含有量)は、0.15≦y＜0.4である。yが0.15未満ではHcJが低下傾向を示す
。yが0.4以上になるとBrが低下傾向を示す。原子比yは0.15≦y≦0.35がより好ましい。
【００２１】
　原子比z(Znの含有量)は、0.11≦z＜0.4である。zが0.11未満ではBrが低下傾向を示す。
zが0.4以上になるとHcJが低下傾向を示す。原子比zは0.15≦z≦0.35がより好ましい。
【００２２】
　原子比yとzは、0.26≦(y＋z)＜0.65の関係を満足する。(y＋z)が0.26未満又は0.65以上
になると優れた磁石特性を得ることができない。(y＋z)は0.26≦(y＋z)≦0.6がより好ま
しい。
【００２３】
　前記一般式において、2nはモル比であって、2n＝(Fe＋Co＋Zn)/(Ca＋La)で表される。n
は3≦n≦6である。nが3未満又は6を超えると高いBrを得ることができない。
【００２４】
　後述するが、本発明のフェライト焼結磁石は、その製造過程において、焼結助剤として
SiO2を1.8質量%以下添加する場合がある。焼結助剤として添加されたSiO2は焼成(焼結)時
に液相成分となり、フェライト焼結磁石において粒界相の一成分として存在することとな
る。従って、焼結助剤としてSiO2を添加した場合は、本発明のフェライト焼結磁石は1.8
質量%以下のSiO2を含有する。なお、SiO2の含有量は、フェライト焼結磁石の成分分析結
果(例えば、ICP発光分光分析装置による結果)におけるCa、La、Fe、Co、Zn及びSiの各組
成(質量%)から、CaCO3、La(OH)3、Fe2O3、Co3O4、ZnO及びSiO2の質量に換算し、それらの
合計100質量に対する含有比率(質量%)である。
【００２５】
　前記一般式は、金属元素の原子比で示したが、酸素(O)を含む組成は、一般式：Ca1-xLa

xFe2n-y-zCoyZnzOαで表される。酸素のモル数αは基本的にはα＝19であるが、Fe及びCo
の価数、x、y及びzやnの値などによって異なってくる。また、還元性雰囲気で焼成した場
合の酸素の空孔(ベイカンシー)、フェライト相におけるFeの価数の変化、Coの価数の変化
等により金属元素に対する酸素の比率が変化する。従って、実際の酸素のモル数αは19か
らずれる場合がある。そのため、本発明においては、最も組成が特定し易い金属元素の原
子比で組成を表記している。
【００２６】
　本発明のフェライト焼結磁石を構成する主相は、六方晶のマグネトプランバイト(M型)
構造を有する化合物相(フェライト相)である。一般に、磁性材料、特に焼結磁石は、複数
の化合物から構成されており、その磁性材料の特性(物性、磁石特性など)を決定づけてい
る化合物が「主相」と定義される。
【００２７】
　「六方晶のマグネトプランバイト(M型)構造を有する」とは、フェライト焼結磁石のX線
回折を一般的な条件で測定した場合に、六方晶のマグネトプランバイト(M型)構造のX線回
折パターンが主として観察されることを言う。
【００２８】
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　本発明のフェライト焼結磁石は、公知のSr-La-Co系フェライト焼結磁石や公知のCa-La-
Co系フェライト焼結磁石において採用されている方法で製造することができる。製造方法
の一例を以下に説明する。
【００２９】
　原料粉末としては、価数にかかわらず、それぞれの金属の酸化物、炭酸塩、水酸化物、
硝酸塩、塩化物等の化合物を使用することができる。原料粉末を溶解した溶液であっても
よい。Caの化合物としては、Caの炭酸塩、酸化物、塩化物等が挙げられる。Laの化合物と
しては、La2O3等の酸化物、La(OH)3等の水酸化物、La2(CO3)3・8H2O等の炭酸塩等が挙げ
られる。Feの化合物としては、酸化鉄、水酸化鉄、塩化鉄、ミルスケール等が挙げられる
。Coの化合物としては、CoO、Co3O4等の酸化物、CoOOH、Co(OH)2等の水酸化物、CoCO3等
の炭酸塩、及びm2CoCO3・m3Co(OH)2・m4H2O等の塩基性炭酸塩(m2、m3、m4は正の数である
)が挙げられる。Znの化合物としてはZnOが挙げられる
【００３０】
　仮焼時の反応促進のため、必要に応じてB2O3、H3BO3等のB(硼素)を含む化合物を1質量%
程度まで添加してもよい。特にH3BO3の添加は、磁石特性の向上に有効である。H3BO3の添
加量は0.3質量%以下であるのが好ましく、0.1質量%程度が最も好ましい。H3BO3は、焼成
時に結晶粒の形状やサイズを制御する効果も有するため、仮焼後(微粉砕前や焼成前)に添
加してもよく、仮焼前及び仮焼後の両方で添加してもよい。
【００３１】
　準備したそれぞれの原料粉末を配合、混合し、混合原料粉末とする。原料粉末の配合、
混合は、湿式及び乾式のいずれで行ってもよい。スチールボール等の媒体とともに撹拌す
ると原料粉末をより均一に混合することができる。湿式の場合は、分散媒に水を用いるの
が好ましい。原料粉末の分散性を高める目的でポリカルボン酸アンモニウム、グルコン酸
カルシウム等の公知の分散剤を用いてもよい。混合した原料スラリーはそのまま仮焼して
もよいし、原料スラリーを脱水した後、仮焼してもよい。
【００３２】
　乾式混合又は湿式混合することによって得られた混合原料粉末は、電気炉、ガス炉等を
用いて加熱することで、固相反応により、六方晶のマグネトプランバイト(M型)構造のフ
ェライト化合物を形成する。このプロセスを「仮焼」と呼び、得られた化合物を「仮焼体
」と呼ぶ。
【００３３】
　仮焼工程は、酸素濃度が5体積％以上の雰囲気中で行うのが好ましい。酸素濃度が5体積
％未満であると、異常粒成長、異相の生成等を招く。より好ましい酸素濃度は20体積％以
上である。
【００３４】
　仮焼工程では、温度の上昇とともにフェライト相が形成される固相反応が進行する。仮
焼温度が1100℃未満では、未反応のヘマタイト(酸化鉄)が残存するため磁石特性が低くな
る。一方、仮焼温度が1450℃を超えると結晶粒が成長し過ぎるため、粉砕工程において粉
砕に多大な時間を要することがある。従って、仮焼温度は1100℃～1450℃であるのが好ま
しい。仮焼時間は0.5時間～5時間であるのが好ましい。仮焼後の仮焼体はハンマーミルな
どによって粗粉砕することが好ましい。
【００３５】
　仮焼体を、振動ミル、ジェットミル、ボールミル、アトライター等によって粉砕(微粉
砕)し、粉末(微粉砕粉末)とする。粉末の平均粒径は0.4μm～0.8μm程度にするのが好ま
しい。なお、本開示においては、粉体比表面積測定装置(例えば島津製作所製SS-100)など
を用いて空気透過法によって測定した値を粉末の平均粒径(平均粒度)という。粉砕工程は
、乾式粉砕及び湿式粉砕のいずれでもよく、双方を組み合わせてもよい。湿式粉砕の場合
は、分散媒として水及び/又は非水系溶剤(アセトン、エタノール、キシレン等の有機溶剤
)を用いて行う。典型的には、水(分散媒)と仮焼体とを含むスラリーを生成する。スラリ
ーには公知の分散剤及び/又は界面活性剤を固形分比率で0.2質量%～2質量%を添加しても
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よい。湿式粉砕後は、スラリーを濃縮してもよい。
【００３６】
　成形工程は、粉砕工程後のスラリーを、分散媒を除去しながら磁界中又は無磁界中でプ
レス成形する。磁界中でプレス成形することにより、粉末粒子の結晶方位を整列(配向)さ
せることができ、磁石特性を飛躍的に向上させることができる。さらに、配向を向上させ
るために、成形前のスラリーに分散剤及び潤滑剤をそれぞれ0.1質量%～1質量%添加しても
よい。また成形前にスラリーを必要に応じて濃縮してもよい。濃縮は遠心分離、フィルタ
ープレス等により行うのが好ましい。
【００３７】
　前記仮焼工程後、成形工程前に、仮焼体又は粉末(粗粉砕粉末又は微粉砕粉末)に焼結助
剤を添加する。焼結助剤としてはSiO2やCaCO3が好ましい。本発明のフェライト焼結磁石
は、その組成から明らかなようにCa-La-Co系フェライト焼結磁石に属する。Ca-La-Co系フ
ェライト焼結磁石においては、主相成分としてCaが含まれているため、従来のSr-La-Co系
フェライト焼結磁石などのようにSiO2やCaCO3などの焼結助剤を添加しなくても、液相が
生成し、焼結することができる。すなわち、フェライト焼結磁石において主として粒界相
を形成するSiO2やCaCO3を添加しなくても本発明のフェライト焼結磁石を製造することが
できる。但し、HcJの低下を抑制するために、以下に示す量のSiO2やCaCO3を添加してもよ
い。
【００３８】
　SiO2の添加量は、添加する対象となる仮焼体又は粉末100質量%に対して1.8質量%以下が
好ましい。CaCO3の添加量は、添加する対象となる仮焼体又は粉末100質量%に対してCaO換
算で2質量%以下が好ましい。焼結助剤の添加は、粉砕工程の前、途中及び後のいずれのタ
イミングで行っても良い。例えば、(a)仮焼工程によって得られた仮焼体に添加した後、
粉砕工程を実施する、(b)粉砕工程の途中で添加する、又は(c)粉砕工程後の粉末(微粉砕
粉末)に添加、混合した後成形工程を実施する、といった方法を採用することができる。
焼結助剤として、SiO2及びCaCO3の他に、Cr2O3、Al2O3等を添加してもよい。これらの添
加量は、それぞれ1質量%以下であってよい。
【００３９】
　なお、本開示においては、CaCO3の添加量は全てCaO換算で表記する。CaO換算での添加
量からCaCO3の添加量は、
式：(CaCO3の分子量×CaO換算での添加量)/CaOの分子量
によって求めることができる。例えば、CaO換算で0.5質量%のCaCO3を添加する場合、
｛100.09［CaCO3の分子量］×0.5質量%［CaO換算での添加量］｝/56.08［CaOの分子量］
＝0.892質量%［CaCO3の添加量］、となる。なお［CaCO3の分子量］＝40.08［Caの原子量
］＋12.01［Cの原子量］＋48.00［Oの原子量×3］＝100.09であり、［CaOの分子量］＝40
.08［Caの原子量］＋16.00［Oの原子量］＝56.08である。
【００４０】
　プレス成形により得られた成形体を、必要に応じて脱脂した後、焼成(焼結)する。焼成
は電気炉、ガス炉等を用いて行う。焼成は酸素濃度が10体積％以上の雰囲気中で行うこと
が好ましい。より好ましくは20体積％以上であり、最も好ましくは100体積％である。焼
成温度は1150℃～1250℃が好ましい。焼成時間は0時間(焼成温度での保持無し)～2時間が
好ましい。
【００４１】
　焼成工程の後は、加工工程、洗浄工程、検査工程等の公知の製造プロセスを経て、最終
的にフェライト焼結磁石を製造する。
【実施例】
【００４２】
　本発明を実施例によりさらに詳細に説明するが、本発明はそれらに限定されるものでは
ない。
【００４３】
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参考例1
　特願2017-102245号の実施形態に基づく参考例（以下、単に「参考例」とも言う。）と
して、一般式Ca1-xLaxFe2n-y-zCoyZnzにおいて、原子比が表1の試料No.1～8に示す1-x、x
、y、z及びnになるようにCaCO3粉末、La(OH)3粉末、Fe2O3粉末、Co3O4粉末及びZnO粉末を
配合、混合し、3種類(試料No.1、試料No.2～7、及び試料No.8)の混合原料粉末を得た。そ
れぞれの混合原料粉末100質量%に対して0.1質量%のH3BO3粉末を添加し、混合した。
【００４４】
　試料No.1～8（参考例）に対する比較例として、一般式Sr1-xLaxFe2n-y-zCoyZnzにおい
て、Sr、La、Co、Znの原子比及びnが表1の試料No.9～16に示すようになるようにSrCO3粉
末、La(OH)3粉末、Fe2O3粉末、Co3O4粉末及びZnO粉末を配合、混合し、混合原料粉末を得
た。混合原料粉末100質量%に対して0.1質量%のH3BO3粉末を添加、混合した。
【００４５】
　得られた全4種類の各混合原料粉末を湿式ボールミルで4時間混合し、乾燥して整粒した
。次いで、大気中において表1に示す仮焼温度で3時間仮焼し、6種類の仮焼体を得た。
【００４６】
　前記各仮焼体をハンマーミルで粗粉砕して6種類の仮焼体の粗粉砕粉末を得た。得られ
た各仮焼体の粗粉砕粉末100質量%に対して、表1に示すSiO2及びCaCO3(添加量はCaO換算)
を添加し、水を分散媒とした湿式ボールミルで、平均粒度が0.6μm(粉体比表面積測定装
置(島津製作所製SS-100)を用いて空気透過法により測定)になるまで微粉砕し、16種類の
微粉砕スラリーを得た。
【００４７】
　粉砕工程により得られた各微粉砕スラリーを、分散媒を除去しながら、加圧方向と磁界
方向とが平行である平行磁界成形機(縦磁界成形機)を用い、約1 Tの磁界を印加しながら
約50 MPaの圧力で成形し、16種類の成形体を得た。
【００４８】
　前記各成形体を1170℃で、大気中で1時間焼成し、16種類のフェライト焼結磁石を得た
。得られたフェライト焼結磁石のJs、Br、(BH)max、HcJの測定結果を表1に示す。表1にお
いて、試料No.1～8（試料No.の横に*印を付したもの)が特願2017-102245号の実施形態に
基づく参考例であり、試料No.9～16（**印を付したもの）が、従来のSr-La-Co系焼結磁石
においてCoの一部をZnで置換した比較例である。
【００４９】
　表1のHcjとBrの関係をグラフにしたものを図1に示す。図1において、横軸はHcJ(kA/m)
、縦軸はBr(T)の値を示す。黒塗りのプロットが参考例であり、丸いプロットが試料No.1
、三角形のプロットがNo.2～7、四角形のプロットが試料No.8である。白抜きのプロット
は比較例であり、丸いプロットが試料No.9～16である。
【００５０】
　なお、表1における原子比は原料粉末の配合時の原子比(配合組成)を示す。焼成後の焼
結体(フェライト焼結磁石)における原子比(焼結磁石の組成)は、配合時の原子比を元に、
仮焼工程前に添加される添加物(H3BO3など)の添加量や、仮焼工程後成形工程前に添加さ
れる焼結助剤の添加量を考慮し、計算によって求めることができ、その計算値は、フェラ
イト焼結磁石をICP発光分光分析装置(例えば、島津製作所製ICPV-1017など)で分析した結
果と基本的に同様となる。
【００５１】
表1
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*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
【００５２】
表1（続き）

*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
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【００５３】
　表1及び図1に示すように、試料No.1～8（参考例）のフェライト焼結磁石は、高いBrを
有しかつHcJの低下が少ない。また、試料No.1～8（参考例）のフェライト焼結磁石は、従
来のSr-La-Co系焼結磁石においてCoの一部をZnで置換した試料No.9～16（比較例）に比べ
、高いBrを有し、HcJも同等以上である。
【００５４】
参考例2
　各試料の原子比、n、仮焼温度、SiO2及びCaCO3(添加量はCaO換算)の添加量を表2に示す
値にする以外は参考例1と同様にして、特願2017-102245号の実施形態に基づく参考例の試
料No.17～22（表2において試料No.の横に*印を付したもの）と、従来のSr-La-Co系焼結磁
石においてCoの一部をZnで置換した比較例の試料No.23～30(表2において試料No.の横に**
印を付したもの)を作製した。得られたフェライト焼結磁石のJs、Br、(BH)max、HcJの測
定結果を表2に示す。また、参考例1と同様に、表2のHcjとBrの関係をグラフにしたものを
図2に示す。黒塗りの丸いプロットが試料No.17、黒塗りの三角形のプロットがNo.18～22
、白抜きの丸いプロットが試料No.23～30である。
【００５５】
表2

*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
【００５６】
表2（続き）
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*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
【００５７】
　表2及び図2に示すように、試料No.17～22（参考例）のフェライト焼結磁石は、高いBr
を有しかつHcJの低下が少ない。また、試料No.17～22（参考例）のフェライト焼結磁石は
、従来のSr-La-Co系焼結磁石においてCoの一部をZnで置換した試料No.23～30（比較例）
に比べ、高いBrを有し、HcJも同等以上である。
【００５８】
参考例3
　各試料の原子比、n、仮焼温度、SiO2及びCaCO3(添加量はCaO換算)の添加量を表3に示す
値にする以外は参考例1と同様にして、特願2017-102245号の実施形態に基づく参考例の試
料No.31～40(表3において試料No.の横に*印を付したもの)と、従来のSr-La-Co系焼結磁石
においてCoの一部をZnで置換した比較例の試料No.41～48(表3において試料No.の横に**印
を付したもの)を作製した。得られたフェライト焼結磁石のJs、Br、(BH)max、HcJの測定
結果を表3に示す。また、参考例1と同様に、表3のHcjとBrの関係をグラフにしたものを図
3に示す。黒塗りの丸いプロットが試料No.31、32、黒塗りの三角形のプロットが試料No.3
3～35、黒塗りの四角形のプロットが試料No.36、37、黒塗りの菱形のプロットが試料No.3
8～40、白抜きの丸いプロットが試料No.41～48である。
【００５９】
表3
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*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
【００６０】
表3（続き）



(12) JP 6414372 B1 2018.10.31

10

20

30

40

*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
【００６１】
　表3及び図3に示すように、試料No.31～40（参考例）のフェライト焼結磁石は、高いBr
を有しかつHcJの低下が少ない。また、試料No.31～40（参考例）のフェライト焼結磁石は
、従来のSr-La-Co系焼結磁石においてCoの一部をZnで置換した試料No.41～48（比較例）
に比べ、高いBrを有し、HcJも同等以上である。
【００６２】
参考例4
　各試料の原子比、n、仮焼温度、SiO2及びCaCO3(添加量はCaO換算)の添加量を表4に示す
値にする以外は参考例1と同様にして、特願2017-102245号の実施形態に基づく参考例の試
料No.49～57(表4において試料No.の横に*印を付したもの)と、従来のSr-La-Co系焼結磁石
においてCoの一部をZnで置換した比較例の試料No.58～65(表4において試料No.の横に**印
を付したもの)を作製した。得られたフェライト焼結磁石のJs、Br、(BH)max、HcJの測定
結果を表4に示す。また、参考例1と同様に、表4のHcjとBrの関係をグラフにしたものを図
4に示す。黒塗りの丸いプロットが試料No.49、50、黒塗りの三角形のプロットが試料No.5
1～54、黒塗りの四角形のプロットが試料No.55～57、白抜きの丸いプロットが試料No.58
～61、白抜きの三角形のプロットが試料No.62～65である。
【００６３】
表4
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*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
【００６４】
表4（続き）
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*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
【００６５】
　表4及び図4に示すように、試料No.49～57（参考例）のフェライト焼結磁石は、高いBr
を有しかつHcJの低下が少ない。また、試料No.49～57（参考例）のフェライト焼結磁石は
、従来のSr-La-Co系焼結磁石においてCoの一部をZnで置換した試料No.58～65（比較例）
に比べ、高いBrを有し、HcJも同等以上である。
【００６６】
参考例5
　各試料の原子比、n、仮焼温度、SiO2及びCaCO3(添加量はCaO換算)の添加量を表5に示す
値にする以外は参考例1と同様にして、特願2017-102245号の実施形態に基づく参考例の試
料No.66～71(表5において試料No.の横に*印を付したもの)と、従来のSr-La-Co系焼結磁石
においてCoの一部をZnで置換した比較例の試料No.72～75(表5において試料No.の横に**印
を付したもの)を作製した。得られたフェライト焼結磁石のJs、Br、(BH)max、HcJの測定
結果を表5に示す。また、参考例1と同様に、表5のHcjとBrの関係をグラフにしたものを図
5に示す。黒塗りの丸いプロットが試料No.66、黒塗りの三角形のプロットが試料No.67、6
8、黒塗りの四角形のプロットが試料No.69～71、白抜きの丸いプロットが試料No.72～75
である。
【００６７】
表5

*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
【００６８】
表5（続き）
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*参考例の試料を示す。
**比較例の試料を示す。
【００６９】
　表5及び図5に示すように、試料No.66～71（参考例）のフェライト焼結磁石は、高いBr
を有しかつHcJの低下が少ない。また、試料No.66～71（参考例）のフェライト焼結磁石は
、従来のSr-La-Co系焼結磁石においてCoの一部をZnで置換した試料No.72～75（比較例）
に比べ、高いBrを有し、HcJも同等以上である。
【００７０】
実験例1
　各試料の原子比、n、仮焼温度、SiO2及びCaCO3(添加量はCaO換算)の添加量を表6に示す
値とし、試料No.76～85については焼成温度を1170℃のまま、試料No.86～96については焼
成温度を1190℃にした以外は参考例1と同様にして、本発明の実験例の試料No.79～84及び
86～96、並びに特願2017-102245号の実施形態に基づく参考例の試料No.76～78及び85(表6
において試料No.の横に*印を付したもの)を作製した。得られたフェライト焼結磁石のJs
、Br、(BH)max、HcJの測定結果を表6に示す。
【００７１】
表6
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*参考例の試料を示す。
【００７２】
表6（続き）
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*参考例の試料を示す。
【００７３】
　表6に示すように、本発明の実験例のフェライト焼結磁石（試料No.79～84及び86～96）
は、高いBrを有しかつHcJの低下が少なかった。
【００７４】
実験例2
　各試料の原子比、n、仮焼温度、SiO2及びCaCO3(添加量はCaO換算)の添加量を表7に示す
値とし、微粉砕の平均粒径を0.65μm、焼成温度を1190℃にした以外は、参考例1と同様に
して、本発明の実験例の試料No.97～128を作製した。得られたフェライト焼結磁石のJs、
Br、(BH)max、HcJの測定結果を表7に示す。
【００７５】
表7
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表7（続き）
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【００７７】
　表7に示すように、本発明の実験例のフェライト焼結磁石(試料No.97～128)は、高いBr
を有しかつHcJの低下が少なく、特願2017-102245号の実施形態に基づく参考例に比べ同等
以上の磁石特性を発現した。
【００７８】
実験例3
　各試料の原子比、n、仮焼温度、SiO2及びCaCO3(添加量はCaO換算)の添加量を表8に示す
値とし、微粉砕の平均粒径を0.55μm、焼成温度を1190℃にした以外は、参考例1と同様に
して、本発明の実験例の試料No.129～148を作製した。得られたフェライト焼結磁石のJs
、Br、(BH)max、HcJの測定結果を表8に示す。
【００７９】
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【００８０】
表8（続き）
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【００８１】
　表8に示すように、本発明の実験例のフェライト焼結磁石（試料No.129～148）は、高い
Brを有しかつHcJの低下が少なく、特願2017-102245号の実施形態に基づく参考例に比べ同
等以上の磁石特性を発現した。
【００８２】
実験例4
　本発明の実験例に対する比較例として、一般式Sr1-xLaxFe2n-y-zCoyZnzにおいて、Sr、
La、Co、Znの原子比及びnが表9-1の試料No.149～154に示す値になるようにSrCO3粉末、La
(OH)3粉末、Fe2O3粉末、Co3O4粉末及びZnO粉末を配合、混合し、混合原料粉末を得た。混
合原料粉末100質量%に対して0.1質量%のH3BO3粉末を添加し、混合した。
【００８３】
　また、本発明の実験例に対する比較例として、一般式Ca1-x-x'LaxSrx'Fe2n-y-zCoyZnz
において、Sr、La、Sr、Co、Znの原子比及びnが表9-2の試料No.155に示す値になるように
CaCO3粉末、La(OH)3粉末、SrCO3粉末、Fe2O3粉末、Co3O4粉末及びZnO粉末を配合、混合し
、混合原料粉末を得た。混合原料粉末100質量%に対して0.1質量%のH3BO3粉末を添加し、
混合した。
【００８４】
　得られた2種類の各混合原料粉末を湿式ボールミルで4時間混合し、乾燥して整粒した。
次いで、大気中において表9-1及び表9-2に示す仮焼温度で3時間仮焼し、2種類の仮焼体を
得た。前記各仮焼体をハンマーミルで粗粉砕して2種類の仮焼体の粗粉砕粉末を得た。得
られた各仮焼体の粗粉砕粉末100質量%に対して、表9-1及び表9-2に示すSiO2及びCaCO3(添
加量はCaO換算)を添加し、水を分散媒とした湿式ボールミルで、平均粒度が0.65μm(粉体
比表面積測定装置(島津製作所製SS-100)を用いて空気透過法により測定)になるまで微粉
砕し、7種類の微粉砕スラリーを得た。粉砕工程により得られた各微粉砕スラリーを、分
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散媒を除去しながら、加圧方向と磁界方向とが平行である平行磁界成形機(縦磁界成形機)
を用い、約1 Tの磁界を印加しながら約50 MPaの圧力で成形し、7種類の成形体を得た。前
記各成形体を1190℃で、大気中で1時間焼成し、7種類の比較例の試料No.149～155(表9-1
及び表9-2において試料No.の横に**印を付したもの)を作製した。得られたフェライト焼
結磁石のJs、Br、(BH)max、HcJの測定結果を表9-1及び表9-2に示す。試料No.149～154は
従来のSr-La-Co系焼結磁石においてCoの一部をZnで置換した比較例であり、試料No.155は
Srを含有する点で本発明と異なる比較例である。
【００８５】
表9-1

**比較例の試料を示す。
【００８６】
表9-1（続き）

**比較例の試料を示す。
【００８７】
表9-2

**比較例の試料を示す。
【００８８】
表9-2（続き）

**比較例の試料を示す。
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【００８９】
　表9-1に示すように、従来のSr-La-Co系焼結磁石においてCoの一部をZnで置換した比較
例(試料No.149～154)のフェライト焼結磁石は、Coの含有量が同程度の本発明の実験例(試
料No.97～104)に比べBrが著しく低下している。また、表9-2に示すように、Srを含有する
点で本発明と異なる比較例(試料No.155)は、本発明の実験例に比べ磁石特性が著しく低下
している。
【００９０】
実験例5
　各試料の原子比、n、仮焼温度、SiO2及びCaCO3(添加量はCaO換算)の添加量を表10に示
す値とし、微粉砕の平均粒径を0.55μm及び焼成温度を1210℃にした以外は参考例1と同様
にして、本発明の実験例の試料No.156～160を作製した。得られたフェライト焼結磁石のJ

s、Br、(BH)max、HcJの測定結果を表10に示す。
【００９１】
表10

【００９２】
表10（続き）

【００９３】
　表10に示すように、本発明の実験例のフェライト焼結磁石により、最高で0.480 Tの高
いBrが得られた。
【産業上の利用可能性】
【００９４】
　本発明によれば、高いBrを有しかつHcJの低下が少ないフェライト焼結磁石の提供が可
能となるので、家電用モータなどに好適に利用することができる。
【要約】
　Ca、La、Fe、Co及びZnの金属元素の原子比を示す一般式：Ca1-xLaxFe2n-y-zCoyZnzにお
いて、前記x、y及びz、並びにn(2nはモル比であって、2n＝(Fe＋Co＋Zn)/(Ca＋La)で表さ
れる)が、0.4＜x＜0.75、0.15≦y＜0.4、0.11≦z＜0.4、0.26≦(y＋z)＜0.65、及び3≦n
≦6を満足するフェライト焼結磁石。
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