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(57)【要約】
【解決手段】下記組成
Ra-T1b-Bc(RはY及びScを含む希土類元素、T1はFe及び/又はCo、a、b、cは原子百分率を示
し、12≦a≦20、4.0≦c≦7.0、残部b。)
からなる焼結体に対し、
M1d-M2e(M1、M2はAl、Si、C、P、Ti、V、Cr、Mn、Fe、Co、Ni、Cu、Zn、Ga、Ge、Zr、Nb
、Mo、Ag、In、Sn、Sb、Hf、Ta、W、Pb、Biから選ばれる1種又は2種以上であるが、M1とM
2とは互いに相違する。0.1≦e≦99.9、残部d。)
からなり、かつ金属間化合物相を70体積％以上含む合金の粉末を、上記焼結体の表面に存
在させた状態で、当該焼結体及び当該粉末を当該焼結体の焼結温度以下の温度で真空又は
不活性ガス中において熱処理を施す希土類永久磁石の製造方法。
【効果】本発明によれば、生産性に優れると共に、高性能で、残留磁束密度の低減を抑制
しながら保磁力を増大させたR-Fe-B系焼結磁石を提供できる。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　下記組成
Ｒａ－Ｔ1ｂ－Ｂｃ（ＲはＹ及びＳｃを含む希土類元素から選ばれる１種又は２種以上、
Ｔ1はＦｅ及びＣｏのうちの１種又は２種、ａ、ｂ、ｃは原子百分率を示し、以下の範囲
を満たす。１２≦ａ≦２０、４．０≦ｃ≦７．０、残部ｂ。）
からなる焼結体に対し、下記組成
Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅ（Ｍ1、Ｍ2はＡｌ、Ｓｉ、Ｃ、Ｐ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎ
ｉ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｇａ、Ｇｅ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｓｂ、Ｈｆ、Ｔａ
、Ｗ、Ｐｂ、Ｂｉから選ばれる１種又は２種以上であるが、Ｍ1とＭ2とは互いに相違する
。ｄ、ｅは原子百分率を示し、以下の範囲を満たす。０．１≦ｅ≦９９．９、残部ｄ。）
からなり、かつ金属間化合物相を７０体積％以上含む合金の粉末を、上記焼結体の表面に
存在させた状態で、当該焼結体及び当該粉末を当該焼結体の焼結温度以下の温度で真空又
は不活性ガス中において熱処理を施して、当該粉末に含まれていたＭ1及びＭ2の１種又は
２種以上の元素を上記焼結体の内部の粒界部、及び／又は、焼結体主相粒内の粒界部近傍
に拡散させることを特徴とする希土類永久磁石の製造方法。
【請求項２】
　Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅ（Ｍ1、Ｍ2、ｄ、ｅは上記の通り）の組成からなり、かつ金属間化合物相
を７０体積％以上含む合金を、平均粒子径５００μｍ以下の粉末に粉砕して、有機溶媒も
しくは水中に分散させて上記焼結体の表面に塗布し乾燥させた状態で、熱処理を施すこと
を特徴とする請求項１記載の希土類永久磁石の製造方法。
【請求項３】
　Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅ（Ｍ1、Ｍ2、ｄ、ｅは上記の通り）の組成からなり、かつ金属間化合物相
を７０体積％以上含む合金の粉末を、上記焼結体の表面に存在させた状態で、当該焼結体
及び当該粉末を、当該焼結体の焼結温度ＴSに対し（ＴS－１０）℃以下２００℃以上の温
度で１分～３０時間熱処理を施すことを特徴とする請求項１又は２記載の希土類永久磁石
の製造方法。
【請求項４】
　熱処理される焼結体の最小部の寸法が２０ｍｍ以下の形状を有する請求項１乃至３のい
ずれか１項記載の希土類永久磁石の製造方法。
【請求項５】
　下記組成
Ｒａ－Ｔ1ｂ－Ｂｃ（ＲはＹ及びＳｃを含む希土類元素から選ばれる１種又は２種以上、
Ｔ1はＦｅ及びＣｏのうちの１種又は２種、ａ、ｂ、ｃは原子百分率を示し、以下の範囲
を満たす。１２≦ａ≦２０、４．０≦ｃ≦７．０、残部ｂ。）
からなる焼結体に、下記組成
Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅ（Ｍ1、Ｍ2はＡｌ、Ｓｉ、Ｃ、Ｐ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎ
ｉ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｇａ、Ｇｅ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｓｂ、Ｈｆ、Ｔａ
、Ｗ、Ｐｂ、Ｂｉから選ばれる１種又は２種以上であるが、Ｍ1とＭ2とは互いに相違する
。ｄ、ｅは原子百分率を示し、以下の範囲を満たす。０．１≦ｅ≦９９．９、ｄ＝１００
－ｅ。）
からなり、かつ金属間化合物相を７０体積％以上含む合金の粉末を、上記焼結体の表面に
存在させた状態で、当該焼結体及び当該粉末を当該焼結体の焼結温度以下の温度で真空又
は不活性ガス中において熱処理を施すことにより、当該粉末に含まれていたＭ1及びＭ2の
うちの１種又は２種以上の元素を当該焼結体の内部の粒界部、及び／又は、焼結体主相粒
内の粒界部近傍に拡散させた、元の焼結体の磁石特性より保磁力を高めたことを特徴とす
る希土類永久磁石。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
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　本発明は、金属間化合物を使って、焼結磁石の残留磁束密度の低減を抑制しながら保磁
力を増大させたＲ－Ｆｅ－Ｂ系永久磁石及びその製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　Ｎｄ－Ｆｅ－Ｂ系永久磁石は、その優れた磁気特性のために、ますます用途が広がって
きている。近年、環境問題への対応から、家電をはじめ、産業機器、電気自動車、風力発
電へ磁石の応用が広がったことに伴い、Ｎｄ－Ｆｅ－Ｂ系磁石の高性能化が要求されてい
る。
【０００３】
　磁石の性能の指標として、残留磁束密度と保磁力の大きさを挙げることができる。Ｎｄ
－Ｆｅ－Ｂ系焼結磁石の残留磁束密度増大は、Ｎｄ2Ｆｅ14Ｂ化合物の体積率増大と結晶
配向度向上により達成され、これまでに種々の改善が行われてきている。保磁力の増大に
関しては、結晶粒の微細化を図る、Ｎｄ量を増やした組成合金を用いる、あるいはＡｌ、
Ｇａなど高保磁力化の効果のある元素を添加する等があるが、現在最も一般的な方法はＤ
ｙやＴｂでＮｄの一部を置換した組成合金を用いることである。
【０００４】
　Ｎｄ－Ｆｅ－Ｂ磁石の保磁力機構はニュークリエーションタイプであり、結晶粒界面で
の逆磁区の核生成が保磁力を支配すると言われている。一般に結晶粒の界面では結晶構造
の乱れが生じるが、磁石の主相であるＮｄ2Ｆｅ14Ｂ化合物結晶粒の界面近傍では、深さ
方向に数ｎｍ程度の結晶構造の乱れがあると結晶磁気異方性の低下を引き起こし、逆磁区
の生成を助長して保磁力を低下させる（非特許文献１）。Ｎｄ2Ｆｅ14Ｂ化合物のＮｄを
ＤｙやＴｂ元素で置換することで、化合物相の異方性磁界は増大するため、保磁力を増大
することができる。しかし通常の方法でＤｙやＴｂを添加した場合、主相の界面近傍だけ
でなく主相の内部までＤｙやＴｂで置換されるため、残留磁束密度の低下が避けられない
。更に、高価なＴｂやＤｙを多く使用しなければならないという問題があった。
【０００５】
　これに対し、Ｎｄ－Ｆｅ－Ｂ磁石の保磁力を増大させるため、これまでにも様々な試み
が行われている。例えば、２種類の組成の異なった合金粉体を混合、焼結してＮｄ－Ｆｅ
－Ｂ磁石を製造することもその１つである（２合金法）。即ち、Ｒ2Ｆｅ14Ｂ主相（ここ
で、ＲはＮｄ、Ｐｒを主体とする）からなる合金Ａの粉末と、ＤｙやＴｂをはじめとする
種々の添加元素（Ｄｙ、Ｔｂ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ａｌ、Ｔｉ、Ｖ、Ｍｏ等）を含む合金Ｂの粉
末を混合した後、微粉砕、磁界中成形、焼結、時効処理を経て、Ｎｄ－Ｆｅ－Ｂ磁石を作
製する。得られた焼結磁石は、Ｒ2Ｆｅ14Ｂ化合物主相結晶粒の中心部にＤｙやＴｂを含
まず、結晶粒の粒界部近傍にＤｙ、Ｔｂなどの添加元素が偏在することで、残留磁束密度
の低下を抑制しつつ、高い保磁力を得ることができる（特許文献１，２）。しかし、この
方法では、焼結中にＤｙやＴｂが主相粒内部に拡散していくため、粒界部近傍のＤｙ，Ｔ
ｂが偏在する厚みは１μｍ程度以上となり、逆磁区の核生成を生じる深さに比べて著しく
厚くなってしまい、その効果はまだ十分とはいえない。
【０００６】
　最近、特定の元素をＲ－Ｆｅ－Ｂ焼結体の表面から内部へ拡散させて特性を向上させる
手段がいくつか開発されている。例えば、蒸着やスパッタリング法を用いて、Ｎｄ－Ｆｅ
－Ｂ磁石表面にＹｂ、Ｄｙ、Ｐｒ、Ｔｂ、などの希土類金属やＡｌ、Ｔａなどを成膜した
後、熱処理を行う方法や（特許文献３～５、非特許文献２，３）、焼結体表面にフッ化物
や酸化物などの希土類無機化合物粉末を塗布した後、熱処理を施す方法などである（特許
文献６）。これらの手法を用いると、例えば焼結体表面に設置されたＤｙやＴｂなどの元
素は、熱処理によって焼結体組織の粒界部を経路として焼結体の内部まで拡散していく。
これにより、ＤｙやＴｂを粒界部や焼結体主相粒内の粒界部近傍に極めて高濃度に濃化さ
せることが可能であり、前述の２合金法の場合と比べてより理想的な組織形態となる。磁
石特性もこの組織形態を反映して、残留磁束密度の低下抑制と高保磁力化が更に顕著に発
現する。しかし、特に蒸着やスパッタリング法を用いる方法は、設備や工程などの観点か
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ら量産するには問題点が多く、生産性が悪いという欠点があった。
【０００７】
　なお、本発明に関連する従来技術としては、下記のものが挙げられる。
【特許文献１】特公平５－３１８０７号公報
【特許文献２】特開平５－２１２１８号公報
【特許文献３】特開２００４－２９６９７３号公報
【特許文献４】特開２００４－３０４０３８号公報
【特許文献５】特開２００５－１１９７３号公報
【特許文献６】国際公開番号ＷＯ２００６／０４３３４８Ａ１
【非特許文献１】Ｋ．－Ｄ．ＤｕｒｓｔａｎｄＨ．Ｋｒｏｎｍｕｌｌｅｒ，“ＴＨＥＣＯ
ＲＣＩＶＥＦＩＥＬＤＯＦＳＩＮＴＥＲＥＤＡＮＤＭＥＬＴ－ＳＰＵＮＮｄ－Ｆｅ－ＢＭ
ＡＧＮＥＴＳ”，ＪｏｕｒｎａｌｏｆＭａｇｎｅｔｉｓｍａｎｄＭａｇｎｅｔｉｃＭａｔ
ｅｒｉａｌｓ６８（１９８７）６３－７５
【非特許文献２】Ｋ．Ｔ．Ｐａｒｋ，Ｋ．ＨｉｒａｇａａｎｄＭ．Ｓａｇａｗａ，“Ｅｆ
ｆｅｃｔｏｆＭｅｔａｌ－ＣｏａｔｉｎｇａｎｄＣｏｎｓｅｃｕｔｉｖｅＨｅａｔＴｒｅ
ａｔｍｅｎｔｏｎＣｏｅｒｃｉｖｉｔｙｏｆＴｈｉｎＮｄ－Ｆｅ－ＢＳｉｎｔｅｒｅｄＭ
ａｇｎｅｔｓ”，ＰｒｏｃｅｅｄｉｎｇｓｏｆｔｈｅＳｉｘｔｅｅｎＩｎｔｅｒｎａｔｉ
ｏｎａｌＷｏｒｋｓｈｏｐｏｎＲａｒｅ－ＥａｒｔｈＭａｇｎｅｔｓａｎｄＴｈｅｉｒＡ
ｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ，Ｓｅｎｄａｉ，ｐ．２５７（２０００）
【非特許文献３】町田憲一、川嵜尚志、鈴木俊治、伊東正浩、堀川高志、“Ｎｄ－Ｆｅ－
Ｂ系焼結磁石の粒界改質と磁気特性”、粉体粉末冶金協会講演概要集平成１６年度春季大
会、ｐ．２０２
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　本発明は、上述した従来の問題点に鑑みなされたもので、焼結体上に塗布、拡散処理す
る材料に金属間化合物を主体とする合金粉末を用いることによって、生産性に優れ、高性
能で、かつＴｂあるいはＤｙの使用量の少ない、又はＴｂあるいはＤｙを使用しない、残
留磁束密度の低減を抑制しながら保磁力を増大させたＲ－Ｆｅ－Ｂ系焼結磁石及びその製
造方法を提供することを目的とするものである。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　本発明者らは、かかる課題を解決するために、Ｒ－Ｆｅ－Ｂ系焼結体の表面に、粉砕し
易い金属間化合物相を主体とする合金粉末を塗布して拡散処理を施すことで、従来の方法
に比べて生産性に優れると共に、焼結体内部の主相粒の界面近傍に拡散合金の構成元素を
濃化させ、残留磁束密度の低下を抑制しつつ保磁力を増大できることを見出し、この発明
を完成したものである。
【００１０】
　即ち、本発明は、以下の希土類永久磁石及びその製造方法を提供する。
請求項１：
　下記組成
Ｒａ－Ｔ1ｂ－Ｂｃ（ＲはＹ及びＳｃを含む希土類元素から選ばれる１種又は２種以上、
Ｔ1はＦｅ及びＣｏのうちの１種又は２種、ａ、ｂ、ｃは原子百分率を示し、以下の範囲
を満たす。１２≦ａ≦２０、４．０≦ｃ≦７．０、残部ｂ。）
からなる焼結体に対し、下記組成
Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅ（Ｍ1、Ｍ2はＡｌ、Ｓｉ、Ｃ、Ｐ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎ
ｉ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｇａ、Ｇｅ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｓｂ、Ｈｆ、Ｔａ
、Ｗ、Ｐｂ、Ｂｉから選ばれる１種又は２種以上であるが、Ｍ1とＭ2とは互いに相違する
。ｄ、ｅは原子百分率を示し、以下の範囲を満たす。０．１≦ｅ≦９９．９、残部ｄ。）
からなり、かつ金属間化合物相を７０体積％以上含む合金の粉末を、上記焼結体の表面に
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存在させた状態で、当該焼結体及び当該粉末を当該焼結体の焼結温度以下の温度で真空又
は不活性ガス中において熱処理を施して、当該粉末に含まれていたＭ1及びＭ2の１種又は
２種以上の元素を上記焼結体の内部の粒界部、及び／又は、焼結体主相粒内の粒界部近傍
に拡散させることを特徴とする希土類永久磁石の製造方法。
請求項２：
　Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅ（Ｍ1、Ｍ2、ｄ、ｅは上記の通り）の組成からなり、かつ金属間化合物相
を７０体積％以上含む合金を、平均粒子径５００μｍ以下の粉末に粉砕して、有機溶媒も
しくは水中に分散させて上記焼結体の表面に塗布し乾燥させた状態で、熱処理を施すこと
を特徴とする請求項１記載の希土類永久磁石の製造方法。
請求項３：
　Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅ（Ｍ1、Ｍ2、ｄ、ｅは上記の通り）の組成からなり、かつ金属間化合物相
を７０体積％以上含む合金の粉末を、上記焼結体の表面に存在させた状態で、当該焼結体
及び当該粉末を、当該焼結体の焼結温度ＴSに対し（ＴS－１０）℃以下２００℃以上の温
度で１分～３０時間熱処理を施すことを特徴とする請求項１又は２記載の希土類永久磁石
の製造方法。
請求項４：
　熱処理される焼結体の最小部の寸法が２０ｍｍ以下の形状を有する請求項１乃至３のい
ずれか１項記載の希土類永久磁石の製造方法。
請求項５：
　下記組成
Ｒａ－Ｔ1ｂ－Ｂｃ（ＲはＹ及びＳｃを含む希土類元素から選ばれる１種又は２種以上、
Ｔ1はＦｅ及びＣｏのうちの１種又は２種、ａ、ｂ、ｃは原子百分率を示し、以下の範囲
を満たす。１２≦ａ≦２０、４．０≦ｃ≦７．０、残部ｂ。）
からなる焼結体に、下記組成
Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅ（Ｍ1、Ｍ2はＡｌ、Ｓｉ、Ｃ、Ｐ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎ
ｉ、Ｃｕ、Ｚｎ、Ｇａ、Ｇｅ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｓｂ、Ｈｆ、Ｔａ
、Ｗ、Ｐｂ、Ｂｉから選ばれる１種又は２種以上であるが、Ｍ1とＭ2とは互いに相違する
。ｄ、ｅは原子百分率を示し、以下の範囲を満たす。０．１≦ｅ≦９９．９、ｄ＝１００
－ｅ。）
からなり、かつ金属間化合物相を７０体積％以上含む合金の粉末を、上記焼結体の表面に
存在させた状態で、当該焼結体及び当該粉末を当該焼結体の焼結温度以下の温度で真空又
は不活性ガス中において熱処理を施すことにより、当該粉末に含まれていたＭ1及びＭ2の
うちの１種又は２種以上の元素を当該焼結体の内部の粒界部、及び／又は、焼結体主相粒
内の粒界部近傍に拡散させた、元の焼結体の磁石特性より保磁力を高めたことを特徴とす
る希土類永久磁石。
【発明の効果】
【００１１】
　本発明によれば、粉砕し易い金属間化合物を主体とする粉末を焼結体上に塗布、拡散処
理することによって、生産性に優れると共に、高性能で、かつＴｂあるいはＤｙの使用量
の少ない、又はＴｂあるいはＤｙを使用しない、残留磁束密度の低減を抑制しながら保磁
力を増大させたＲ－Ｆｅ－Ｂ系焼結磁石を提供することができる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１２】
　本発明は、焼結体上に金属間化合物を主体とする粉末を塗布、拡散処理することによっ
て得られる、高性能で、かつＴｂあるいはＤｙの使用量の少ない、又はＴｂあるいはＤｙ
を使用しないＲ－Ｆｅ－Ｂ系焼結磁石及びその製造方法に関するものである。
【００１３】
　本発明において、母材となるＲａ－Ｔ1ｂ－Ｂｃ焼結体（以後、焼結体母材と称する）
において、ＲはＳｃ及びＹを含む希土類元素から選ばれる１種又は２種以上で、具体的に
はＳｃ、Ｙ、Ｌａ、Ｃｅ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓｍ、Ｅｕ、Ｇｄ、Ｔｂ、Ｄｙ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ｙ
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ｂ及びＬｕが挙げられ、好ましくはＮｄ、Ｐｒを主体とする。これらＳｃ及びＹを含む希
土類元素は焼結体全体の１２～２０原子％、特に１４～１８原子％であることが好ましい
。Ｔ1はＦｅ及びＣｏのうちの１種又は２種である。Ｂはボロン元素であり、焼結体全体
の４～７原子％が好ましい。特に５～６原子％のときは拡散処理による保磁力の向上が大
きい。なお、残部はＴ1である。
【００１４】
　焼結体母材作製用の合金は、原料金属あるいは合金を真空又は不活性ガス、好ましくは
Ａｒ雰囲気中で溶解したのち、平型やブックモールドに鋳込む、あるいはストリップキャ
スト法により鋳造することで得られる。また、本系合金の主相であるＲ2Ｆｅ14Ｂ化合物
組成に近い合金と焼結温度で補助助剤となる希土類に富む合金とを別々に作製し、粗粉砕
後に秤量混合する、いわゆる２合金法も本発明には適用可能である。但し、主相組成に近
い合金に対しては、鋳造時の冷却速度や合金組成に依存して初晶のα－Ｆｅが残存し易く
、Ｒ2Ｆｅ14Ｂ化合物相の量を増やす目的で必要に応じて均質化処理を施す。その条件は
真空あるいはＡｒ雰囲気中にて７００～１，２００℃で１時間以上熱処理する。又は、ス
トリップキャスト法により主相組成に近い合金を作ることもできる。液相助剤となる希土
類に富む合金については上記鋳造法のほかに、いわゆる液体急冷法や、ストリップキャス
ト法も適用できる。
【００１５】
　上記合金は、通常０．０５～３ｍｍ、特に０．０５～１．５ｍｍに粗粉砕される。粗粉
砕工程にはブラウンミルあるいは水素粉砕が用いられ、ストリップキャストにより作製さ
れた合金の場合は水素粉砕が好ましい。粗粉は、例えば高圧窒素を用いたジェットミルに
より通常０．２～３０μｍ、特に０．５～２０μｍに微粉砕される。
【００１６】
　微粉末は磁界中圧縮成形機で成形され、焼結炉に投入される。焼結は真空又は不活性ガ
ス雰囲気中、通常９００～１，２５０℃、特に１，０００～１，１００℃で行われる。得
られた焼結体は、正方晶Ｒ2Ｆｅ14Ｂ化合物を主相として６０～９９体積％、特に好まし
くは８０～９８体積％含有し、残部は０．５～２０体積％の希土類に富む相、０．１～１
０体積％の希土類の酸化物及び不可避的不純物により生成した炭化物、窒化物水酸化物の
うち少なくとも１種あるいはこれらの混合物又は複合物を含む。
【００１７】
　得られた焼結体ブロックは所定形状に研削加工することができる。本発明において焼結
体内部に拡散するＭ1及び／又はＭ2は焼結体表面より供給されるため、焼結体母材の最小
部の寸法が大きすぎる場合、本発明の効果を達成できなくなる。そのため、最小部の寸法
が２０ｍｍ以下、好ましくは１０ｍｍ以下、その下限は０．１ｍｍ以上であることが求め
られる。また、特に焼結体母材の最大部の寸法に上限はないが、２００ｍｍ以下が望まし
い。
【００１８】
　次いで、焼結体母材上に塗布して拡散処理させる材料としては、Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅの組成か
らなる合金（以後、この合金を拡散合金と称する）の粉末を用いる。
　ここでＭ1、Ｍ2はＡｌ、Ｓｉ、Ｃ、Ｐ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｎｉ、Ｃ
ｕ、Ｚｎ、Ｇａ、Ｇｅ、Ｚｒ、Ｎｂ、Ｍｏ、Ａｇ、Ｉｎ、Ｓｎ、Ｓｂ、Ｈｆ、Ｔａ、Ｗ、
Ｐｂ、Ｂｉから選ばれる１種又は２種以上である。Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅ合金において、Ｍ2は０
．１～９９．９原子％含有してよく、ｅは０．１≦ｅ≦９９．９であり、Ｍ1はＭ2を除い
た残部、即ち、ｄは残部である。
【００１９】
　これらの拡散合金は、窒素（Ｎ）、酸素（Ｏ）等の不可避的な不純物も含み得るが、許
容量は合計量で４原子％以下とする。
【００２０】
　本発明の要点の一つは、この拡散合金材料が、組織中に金属間化合物相を７０体積％以
上含む点にある。もし拡散材料が単一金属や共晶合金などからなる場合は、粉砕しにくい
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ため、下記に記すような微細粉末とするにはアトマイズ法など特殊な手法を用いなければ
ならない。これに対し、金属間化合物相は一般的に硬く脆い性質を持つため、これを主体
とする合金を拡散材料に用いれば、Ｒ－Ｆｅ－Ｂ系焼結磁石における合金作製や粉砕など
の手段をそのまま適用して容易に微粉末を得ることができ、生産性の観点から極めて有効
である。この拡散合金材料は、粉砕性に優れていることが好ましいため、金属間化合物相
を７０体積％以上、特に９０体積％以上含んでいるのが好ましい。なおこの場合の体積％
とは、合金組織断面に占める面積％で代替してよいものとする。
【００２１】
　上記Ｍ1ｄ－Ｍ2ｅで表される金属間化合物相を７０体積％以上含む拡散合金は、焼結体
母材作製用の合金と同じく、原料金属あるいは合金を真空又は不活性ガス、好ましくはＡ
ｒ雰囲気中で溶解したのち、平型やブックモールドに鋳込む、あるいはアーク溶解法やス
トリップキャスト法により鋳造することで得られる。この合金はブラウンミルや水素粉砕
などの手段を用いて０．０５～３ｍｍ、特に０．０５～１．５ｍｍ程度に粗粉砕された後
、更に例えばボールミル、振動ミルや高圧窒素を用いたジェットミルにより微粉砕される
。この粉末の粒径は小さいほど拡散効率が高くなるので、その平均粒子径は５００μｍ以
下、好ましくは３００μｍ以下、更に好ましくは１００μｍ以下であることが好ましい。
しかし、粒径が細かすぎる場合は、表面酸化の影響が大きく取り扱いも危険となるので、
その平均粒子径の下限は、１μｍ以上であることが好ましい。なお、本発明において、平
均粒子径は、例えばレーザー回折法などによる粒度分布測定装置等を用いて質量平均値Ｄ

50（即ち、累積質量が５０％になるときの粒子径又はメジアン径）などとして求めること
ができる。
【００２２】
　上記拡散合金の粉末を、当該焼結体母材の表面に存在させ、焼結体母材と拡散合金粉末
は真空あるいはＡｒ、Ｈｅ等の不活性ガス雰囲気中で焼結温度以下の温度にて熱処理され
る。以後、この処理を拡散処理と称する。拡散処理により拡散合金中のＭ1、Ｍ2は焼結体
内部の粒界部、及び／又は、焼結体主相粒内の粒界部近傍に拡散される。
【００２３】
　上記拡散合金の粉末を焼結体母材の表面上に存在させる方法としては、例えば粉末を有
機溶剤あるいは水に分散させ、このスラリーに焼結体母材を浸した後に熱風や真空により
乾燥させたり、あるいは自然乾燥させたりすればよい。この他にスプレーによる塗布等も
可能である。なお、スラリー中における上記粉末の含有量は、１～９０質量％とすればよ
く、特に５～７０質量％とするのが好ましい。
【００２４】
　本発明の効果を有効に達成させるために、焼結体表面から距離１ｍｍ以下の焼結体を取
り囲む塗布合金化合物からの元素の占有率は、空間内での平均的な値で、１容積％以上、
好ましくは１０容積％以上である。その上限は特に制限されないが、通常９５容積％以下
、特に９０容積％以下である。
【００２５】
　拡散処理の条件は、拡散合金の種類や構成元素によって異なるが、Ｍ1やＭ2が焼結体内
部の粒界部や焼結体主相粒内の粒界部近傍に濃化するような条件が好ましい。拡散処理温
度は焼結体母材の焼結温度以下である。処理温度の限定理由は以下の通りである。当該焼
結体母材の焼結温度（ＴS℃と称する）より高い温度で処理すると、（１）焼結体の組織
が変質し、高い磁気特性が得られなくなる、（２）熱変形により加工寸法が維持できなく
なる等の問題が生じるために、処理温度は焼結温度以下、好ましくは（ＴS－１０）℃以
下とする。その下限は２００℃以上、特に３５０℃以上とすることが好ましい。拡散処理
時間は１分～３０時間である。１分未満では拡散処理が完了せず、３０時間を超えると、
焼結体の組織が変質したり、不可避的な酸化や成分の蒸発が磁気特性に悪い影響を与えた
り、あるいはＭ1やＭ2が粒界部や焼結体主相粒内の粒界部近傍だけに濃化せずに主相粒の
内部まで拡散したりする問題が生じる。より好ましくは１分～１０時間、更に好ましくは
１０分～６時間である。
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【００２６】
　焼結体母材の表面に塗布された拡散合金の構成元素Ｍ1やＭ2は、最適な拡散処理を施す
ことによって、焼結体組織のうち粒界部を主な経路として焼結体内部に拡散していく。こ
れにより、Ｍ1やＭ2が焼結体内部の粒界部、及び／又は、焼結体主相粒内の粒界部近傍に
濃化した組織が得られる。
【００２７】
　以上のようにして得られた永久磁石は、Ｍ1やＭ2の拡散によって組織内部の主相粒界面
近傍の構造が改質され、主相粒界面の結晶磁気異方性の低下が抑制されたり、あるいは粒
界部に新たな相が形成されたりすることで、保磁力が向上する。また、これらの拡散合金
元素は主相粒の内部までは拡散していないため、残留磁束密度の低下を抑制することがで
き、高性能な永久磁石として用いることができる。
　更に、保磁力の増大効果を増すため、上記の拡散処理を施した磁石体に対して更に２０
０～９００℃の温度で時効処理を施してもよい。
【実施例】
【００２８】
　以下、本発明の具体的内容について実施例及び比較例をもって詳述するが、本発明の内
容はこれに限定されるものではない。
【００２９】
　　［実施例１、比較例１］
　純度９９質量％以上のＮｄ、Ｆｅ及びＣｏメタルとフェロボロンを用いてＡｒ雰囲気中
で高周波溶解し、Ｃｕ鋳型に鋳込んで磁石合金を作製した。この合金をブラウンミルにて
粉砕し、１ｍｍ以下の粗粉末とした。
【００３０】
　続いて、粗粉は高圧窒素ガスを用いたジェットミルにて、粉末の質量中位粒径５．２μ
ｍに微粉砕した。得られた微粉末を２０ｋＯｅの磁界中で配向させながら、約３００ｋｇ
／ｃｍ2の圧力で成形した。次いでこの成形体を真空焼結炉内に投入し、１，０６０℃で
１．５時間焼結して焼結体ブロックを作製した。焼結体ブロックをダイヤモンドカッター
により、４ｍｍ×４ｍｍ×２ｍｍ寸法に全面研削加工した後、アルカリ溶液、純水、硝酸
、純水の順で洗浄・乾燥し、焼結体母材とした。その組成は、Ｎｄ16.0ＦｅbalＣｏ1.0Ｂ

5.3であった。
【００３１】
　次に、純度９９質量％以上のＡｌ、Ｃｏメタルを用いて、Ａｒ雰囲気中でアーク溶解し
、組成が原子百分率でＡｌ50Ｃｏ50で、ＡｌＣｏの金属間化合物相を主とする拡散合金を
作製した。この合金を有機溶媒を用いたボールミルにより、粉末の質量中位粒径８．５μ
ｍに微粉砕した。なお、この合金はＥＰＭＡ観察により、ＡｌＣｏ金属間化合物相が９３
体積％であった。
【００３２】
　上記拡散合金粉末１５ｇをエタノール４５ｇと混合した混濁液に超音波を印加しながら
焼結体母材を３０秒間浸した。引き上げた焼結体は熱風にて直ちに乾燥した。
【００３３】
拡散合金粉末により覆われた焼結体に対し、真空中８００℃で１時間という条件で拡散処
理を施し、実施例１の磁石を得た。更に拡散合金粉末を存在させずに焼結体母材のみを同
じく真空中８００℃で１時間熱処理して比較例１とした。
【００３４】
　実施例１及び比較例１における焼結体母材と拡散合金の組成、拡散合金中に主として含
まれる金属間化合物相、及び拡散処理温度、時間を表１に、また、それらの磁気特性を表
２に示した。本発明による実施例１の磁石の保磁力は比較例１の磁石と比べて１１７０ｋ
Ａｍ-1の増大が認められた。また、残留磁束密度の低下は２０ｍＴであった。
【００３５】
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【表１】

【００３６】
【表２】

【００３７】
　　［実施例２、比較例２］
　純度９９質量％以上のＮｄ、Ｆｅ及びＣｏメタルとフェロボロンを用いてＡｒ雰囲気中
で高周波溶解し、Ｃｕ鋳型に鋳込んで磁石合金を作製した。この合金をブラウンミルにて
粉砕し、１ｍｍ以下の粗粉末とした。
【００３８】
　続いて、粗粉は高圧窒素ガスを用いたジェットミルにて、粉末の質量中位粒径５．２μ
ｍに微粉砕した。得られた微粉末を２０ｋＯｅの磁界中で配向させながら、約３００ｋｇ
／ｃｍ2の圧力で成形した。次いでこの成形体を真空焼結炉内に投入し、１，０６０℃で
１．５時間焼結して焼結体ブロックを作製した。焼結体ブロックをダイヤモンドカッター
により、５０ｍｍ×５０ｍｍ×１５ｍｍ寸法（実施例２焼結体）と、５０ｍｍ×５０ｍｍ
×２５ｍｍ寸法（比較例２焼結体）に全面研削加工した後、アルカリ溶液、純水、硝酸、
純水の順で洗浄・乾燥し、焼結体母材とした。その組成は、Ｎｄ16.0ＦｅbalＣｏ1.0Ｂ5.

3であった。
【００３９】
　次に、純度９９質量％以上のＡｌ、Ｃｏメタルを用いて、Ａｒ雰囲気中でアーク溶解し
、組成が原子百分率でＡｌ50Ｃｏ50で、ＡｌＣｏの金属間化合物相を主とする拡散合金を
作製した。この合金を有機溶媒を用いたボールミルにより、粉末の質量中位粒径８．５μ
ｍに微粉砕した。なお、この合金はＥＰＭＡ観察により、ＡｌＣｏ金属間化合物相が９２
体積％であった。
【００４０】
　上記拡散合金粉末３０ｇをエタノール９０ｇと混合した混濁液に超音波を印加しながら
実施例２、比較例２焼結体母材を３０秒間浸した。引き上げた焼結体は熱風にて直ちに乾
燥した。
【００４１】
　拡散合金粉末により覆われた焼結体に対し、真空中８５０℃で６時間という条件で実施
例２、比較例２の焼結体に拡散処理を施し、実施例２、比較例２の磁石を得た。
【００４２】
　実施例２及び比較例２における焼結体母材と拡散合金の組成、拡散合金中に主として含
まれる金属間化合物相、及び拡散処理温度、時間、母材最小部寸法を表３に、またそれら
の磁気特性を表４に示した。実施例２の母材最小部が１５ｍｍの場合は、拡散処理の効果
が大きく、保磁力は１５０４ｋＡｍ-1であったが、比較例２の母材最小部が２０ｍｍを超
えて２５ｍｍのときには、拡散処理の効果がほとんどなく、保磁力の増大がほとんど見ら
れなかった。
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【００４３】
【表３】

【００４４】
【表４】

【００４５】
　　［実施例３～３２］
　実施例１と同様に、種々の焼結体母材に種々の拡散合金粉末を塗布し、種々の拡散処理
温度、時間を施した。そのときの焼結体母材と拡散合金の組成、拡散合金中に主に含まれ
る金属間化合物相、金属間化合物量及び拡散処理の条件を表５に、磁気特性を表６に示す
。なお、拡散合金中に含まれる金属間化合物相の量は、ＥＰＭＡ観察により確認している
。
【００４６】
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【表５】

【００４７】
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【表６】
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