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Sm − Fe− N 系磁石用粉末の 作製 とボ ン ド磁石へ の 応用

Production 　of　an 　Sm − Fe −N 　Magnet 　Powder 　and 　Its　Application　in　a 　Bonded 　Magnet

石川　尚 ・川本　淳 ・大森賢次　　住友金属鉱献 株） ・陜 辨 究 所

T ．Ishikawa ．　A．　Ka “
，arnoto ．　and 　K ，　Ohmori，　Central　Research 　Laborat ⊂）ry ，　SumitomQ 　Metal 　Mining 　Co ．，　Ltd．

　Sm2FeT7N ／i　allQy 　powder 　is　expected 　to　be　useful 　for

developing　a　high−performance 　bonded　magnet ．　From 　a

commercial 　viewpoint ，　a　reduction 　and 　diffusion　proG−

ess 　is　an 　attractive 　method 　of　making 　Sm2Fel7mother
alloy ，　because　of 　its　excellent 　cost 　performance ．　This

paper 　introduces　the　production　of 　SmzFe1了N ，　magnet

powder 　by　a　reductiQn 　and 　diffusion　method ，　and 　its

use 　in　anisotropic 　bonded 　magnets ，　namely ，　injection−

Inolded 　 magnets ，　 flexible　 extrusion −Inolded 　 magnets

and 　Sm −Fe−N −ferrite　hybrid　Inagnets ，

Key 　words ： Sm2Fel7N3，　 magnet 　 powder ，　 reduction

and 　diffusion，　bonded 　 magnet ，　injection　 molding ，　ex −

trusion 　molding ，　hybrid　magnet
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　永久磁 石 は モ ー
タ や セ ン サ な ど の 電気電子機器 か ら身の

回 りの 雑貨ま で さ ま ざ ま な 場面で 使用 され て お り，用 途 に

応 じた 多くの 種類 が 用い られ て い る．材料 と製造方法の 観

点 で 永久磁 石 を 分 類 した もの を Fig，1 に 示 した．

　 こ こ で 磁 石 粉末 に 樹脂を 加え ，圧縮成形や射出成形な ど

の 手法で 成形 した 複合材料が ボ ン ド磁石 （樹脂磁石や プ ラ

ス チ ッ ク 磁石 と呼 ばれ る こ と も あ る）で ある，磁石粉末 を

非磁性の 樹脂で 薄 め て い る た め，例 え ば同 じ粉末か ら製造

さ れ る密度 の 高 い 焼結磁石 に 比べ る と磁力 は小 さ い が，形

状臼由度 が大 きい ，寸法精度 を出しや すい，他 の 部品 との

一．・
体成形 が ・J能で あ る，な ど使 い 勝手 の 良 さ か ら広 く用 い

られ て い る．

　 そ の 中で も希土類磁 石粉末 を 用 い た 希十一類 ボ ン ド磁石

は，パ ーF デ ィ ス ク ドラ イ ブ や CD −ROM ド ラ イ ブ な どの

ス ピ ン ドル モ ータを主 と した，OA や AV 用途 に必須の 部

品 と な っ て い る．日 本 ボ ン ド磁石工 業 協会 の 統計 に よ れ

ば，1999 年 の 希 土 類 ボ ン ド磁石出荷実績 は，重 量 で 1，270

ト ン （前年比 7％ 増），金額 で 228 億円 （前年比 2％ 増）で

あ る．こ の ほ とん どが，Magnequench 　International社製

等方性 Nd −Fe−B 系磁石粉末 （MQ 粉） を使用 した圧縮成

形磁石で あ り， そ の 最大 エ ネル ギー積 は 90kJ 〆rn3 を 超え

る．

　 さ らに 近年注目を集 めて い る 希土類 ボ ン ド磁石用材料 と

して ， Sm −Fe−N 系磁石粉末，　 HDDR （Hydrogenation −

Disproportionation−Desorption −Recombination ） 法 に

Fig．　l　Classification　of 　permanent 　magnets ．

よ っ て 製 造 さ れ る 異方 性 の Nd −Fe−B 系磁石粉末，液体急

冷法で 製造 さ れ る 等方性 ナ ノ コ ン ポ ジ ッ ト磁石粉末が あ

り，そ れ らを用 い た射出成形磁石や 圧縮成形磁石 な どが L

市さ れ て い る．こ の うち SmL・FeL7Ntt化合物 は，旭 化成 工 業

（株）の 今井 と 入 L【1L〕に よ っ て 1987 年 に 特許出願 さ れ，

1990 年 lreland　Trinity　Collegeの Coey と Sun2 〕に よ っ

て 論文発表 され た もの で あ る．こ の 化合物 は，高性能永久

磁石材料の 必要条件 と され る飽和磁化 ・一軸磁気異方性 ・

キ ュリ
ー

温度の い ずれ に お い て も，Nd2Fei．4B 化合物 と同

等以上 の 性能 を有 して い る．

　筆者 らの グ ル
ー

プ で は，還 元拡散法 （reduction 　and

diffusion　 method ） を ベ ース と して Sm2Fe17Nx化合物 を

主相 とす る磁 石粉末 を製 造 し，そ れ を 異方性 の 射出成形 磁

石 や押出成形磁石 に 展開 して きた．こ こ で は，ま ず ご く簡

単に Sm −Fe −N 系磁石の 概要 に 触れ ， 次に 還元拡散法を用

い た 磁石粉末の 製造 方法 と ボ ン ド磁石へ の 応用 に つ い て 述

べ る．

2．Sm −Fe−N 系磁石の 概要

　Sm −Fe −N 系 磁 石 粉 末 は，　 Sm −Fe 系母合金 粉末を N2 ガ

ス ，N2 と H2 の 混合ガ ス ，　 NHn と Hz の 混 合 ガ ス な どの 雰

囲気下 で 加熱窒 化 し，合金内部 に窒素原子 を導入 す る こ と

に よ っ て 製造 され る．得 られ た化合物 は 600℃ 以 上 の加熱

に よ っ て 熱分解 す る た め，実用化 に あた っ て 焼結 に よ る緻

密化が で きず ， 現 状で は ボ ン ド磁石へ の 応 用が 主 体 とな っ

て い る，こ れまで に ヒrliさ れ た Sm −Fe−N 系磁石 と して

は，Th2Zni7 型結晶構造をもっ Sm2FeL7Nx 系化合物を 主
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相 と す る もの と，TbCu
ア型 結晶構造 を もっ SmFe7Nx 系化

合物 を主相 とす る もの の 2 種類が あ る．

　Sm2FeL7Nx系で は，後で 詳 し く述べ る 還元拡散法 を 用 い

た 異 方 性 磁 石 材 料 以 外 に，飛世 らlllが 報告 した 等方性磁石

材料 が ある，こ れ は，Sm −
（Fe，　Ti，　B）系合金 に HDDR 法を

適 用 し窒 化す る こ と に よ っ て 30 μm 程度 の 磁石粉末を製

造す る もの で あ る．粉末 は，結晶粒径 0，1〜0．5μ m の 多結

晶体で あ り，結晶方位が ラ ン ダ ム で あ るた め 等方性磁石に

用 い られ る．

　SmFe7N ． 系化合物 を べ 一
ス とす る もの で は，福野 ら

4）が

Sm −Zr−Fe−Co−N 系 で α一Fe と SmFe7Nv 系化合物 と か ら

な る ナ ノ コ ン ポ ジ ッ ト磁石粉末を液体急冷法で 製造 し圧縮

成形磁 石 や シ ー
ト磁石 に 応用 して い る．ま た桜 田 ら

5
も 類

似 の 合金系 で SlnFe7N 。 系化合物磁石粉 未 を検討 して い

る，

3．還 元拡散法を 用 いた Sm −Fe −N 系磁 石粉 末の 作製

　筆者らの グル
ー

プ で は，窒化 に 供す る Sm −Fe 母合金粉

末 を還元拡散法 で 製造 し て い る．こ れ を窒 化 した後 ， 所定

粒度 ま で 微粉砕 して 磁石粉末を製造 して い る．製造 1程 を

Fig，2 に示し，各工 程に っ い て 以下 に 述 べ る．

　3．l　 Sm −Fe 母 合金 製 造 工 程

　還 元 拡散法 は，希土類酸化物 を カ ル シ ウ ム で 還 元 し他の

金属 に拡散させ る こ と に よ っ て 合金を 得 る方法で，SmCOI ，
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Fig．2　Process　of　 manufacturing 　Srn2Fel7N3
magnet 　powder ．
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合金の 製造方法 と して General　Electric社 に よ っ て 開発

された もの で あ る
6
’
／．現在ま で に SmCo5 合金以 外 に も Nd −

Fe−B 合金 や Tb −Fe−Co 合金 の 製造 に 実用化 され て い る．
な お還 元拡散法に 近 い 希土類 コ バ ル ト合金 な ど の 製造 方法

に 共還元法 が あ る．こ れ は Th，　Goldschmidt社 が開発 し

た 方法
7
で ，希十類 と コ バ ル トを酸化物 と して 用 い， カ ル

シ ウ ム 蒸 気 で こ れ ら を 同時 に 還元す る 点が 異 な る．

　Sm −Fe母合金粉末 の 製造 に お い て は，原料 の 酸化 サ マ

リウ ム 粉末 と鉄粉末を粒状金属カ ル シ ウ ム と ト分混合 し，

Ar ガ ス な ど の 不活性 ガ ス 雰囲気中 1，100℃ で 加 熱 す る．

こ の と き Sm203 は Ca に よ って 還元 され Sm ま た は Sm −

Ca 融体を形成 し，こ れ らが Fe に 拡散 して Sm −Fe 合金 と

な る．Sm2Fe ］．7 合金製造で は，

　　SmL，Ol厂 17Fe 十 3Ca 一ラSm2FeT7 −e　3CaO

に 従 い 反応が 進む が ，実際の 製造で は ロ ス を 考慮して 反応

当量 よ りもや や 過乗IIに Sm や Ca を投入 す る．ま た鉄粉末

の
一一

部 を酸化鉄 （FezO ：s）粉末 と し て 投入 す る場合 もあ る．

こ れ は Fe203 を Ca還 元す る と き生 じる 熱 エ ネル ギーを利
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Fig．3　XRD 　 patterns　 of （a）Sm2Felア and （b）
Sm2FeiTNs 　alloy 　powder 〔Cu −KcE）．

150pm

60

Fig．4　Scanning 　electron 　microscopy 　photograph
of 　Sm2Fei7alloy 　powder ．
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用 し て 反応 の 均
一

化 を狙 っ て 行 わ れ る．こ の よ うに して 得

られ た反 応 生 成 物 は，Sm2Fe ］ T 相 を主 相 とす る Sm −Fe 合

金粉末と CaO およ び未反応 の Ca か ら な る 多孔質 の 焼結

体 と な っ て い る．こ の 焼結体を水中 に投入す る と，CaO や

未反応 の Ca は水と反応 して Ca（OH ）Ltと な りス ラ リ状に崩

壊す る．こ こ で Sm −Fe 合金 粉末 は Ca（OH ）2 に 比 べ て 比重

が 大きい た め沈降 しや す く， デ カ ン テ ーシ ョ ン と 注水 の 繰

り返 しで Ca〔OH ）2 を分離除去 で きる．こ れ を乾燥 す れ ば ，

粉 末状 の Sm2Fet7合金 が 回収 で き る．得 られ た Sm2Fe17

合金粉末の X 線回折パ タ
ーン を Fig．3（a ）に，ま た 粉末の

外観 SEM 写真を Fig．4 に示す．　 X 線で は Sm2Fe17 単
一

相 と な っ て お り α
一Fe 相 は 認 め られ な い．また外観 は 丸み

を 帯 びて お り，イ ン ゴ ッ トを粗粉砕した もの に 比べ て 粒度

の そ ろった粉末 に な っ て い る．

　還 元拡散法で 用 い られる 酸化 サ マ リ ウ ム 原料は ， 蒸留 に

よ っ て 分離精製 さ れ る金属 サ マ リ ウム に比 べ て，は る か に

安価で あ る，ま た Sm2Feiア 化合物 の 包晶温度以
．
ドで 拡散

さ せ る と と もに 鉄粉末粒度 の 選択 に よ って Sm の 拡散距

離をある程度制御で きるの で ， 残留 α
一Fe 相の な い 単相合

金 を製造 しや す く，溶解鋳造法で 必要な均
一

化熱処理 が 不

要で あ る．さ ら に SmzFeu 合 金 が 直接粉末と して 得 られ

るた め 窒化前の 粗粉砕丁 程 も不要で あ る．こ れ らの こ と か

ら溶解鋳造法 に 比 べ て コ ス ト的 に有利で ある．

　 3．2　窒化工 程

　 SmzFeM ・相 に 窒素原子を 導入 す る窒 化⊥ 程 で は，均
一

な

SmzFe1 了N3 相 を 得 る こ とが 重要に な る．そ の た め，窒化雰

囲気 と して NH3 と H2 の 混合 ガ ス を選択 し，窒 化熱処 理後

に Ar ガ ス 下で ア ニ
ール を行 って い る． ア ニ ール は粉末中

の 窒素濃度分布 を均
一．・

化 す る 目 的 で 行 っ て い る．な お 窒素

原子 の 拡散距離 を考慮す る と，投入す る SmzFel 了 母合金

150pm

Fig．5　Scanning 　electron 　microscopy 　photograph
of 　SmzFeL7N3 　alloy 　powder ．

1396

粒度分布の 狭い 方 が 窒化時間を制御 しや す い ．粒度分布が

広 い 場合，大きい 粉未 に 合わ せ て 窒化時間を設定す る と細

か い 粉末で 過 窒 化 と な り，逆 に細か い 粉末で 設定す る と大

き い 粉末 の 内部に 未窒化部が 残 り，い ず れ の 場合 も磁 気 特

性が 低下す るか らで あ る．こ の よ う な観点で ，Fig．4 に 見

ら れ る よ うな粒度分布 の 狭 い Sm2Fei7合金粉末 は，均
一

窒 化 の 点 で も適 して い る．

　得られ た粉末の SEM 写真を Fig．5 に ，
　 x 線同折パ タ

ー

ン を Fig．3（b｝に 示す．粉末表面に は ク ラ ッ クが 見 られ，窒

化前の 粉末に 比べ て 角張 っ た 形を も っ て い る．粒径 はお よ

そ 50μm で 窒化 に よ る 体積膨張 に よ っ て 砕か れ た もの と

考え られ る．

　 3．3　微粉砕工 程

　保磁 力 を発 現 さ せ る た め に，窒化工 程 で 得 られ た粗粉末

を ジ ェ ッ ト ミル や ボール ミ ル な ど で 平 均粒 径 2〜3μm ま

で 微粉砕 す る，ボ ン ド磁石用 粉末 と して総合的に 高 い 磁気

特姓を得るた め に は，個 々 の 粉末 が 同 じ磁気特性 を もち か

っ そ の 特性 が 高い こ とが望 まれ る．そ の 第
・
の ポ イ ン トは

微粉砕後 の 粒度分布 で あ る，保磁 力 に 粒径依存性 が あ る

SmzFei7N．？化合物粉末で は，粒径を そ ろ え 粉末 の 保磁力

分布を狭 くす る こ とに よ っ て ，減磁曲線の 角型性を高め る

こ とが で き る．第二 の ポ イ ン トは粉 末 同 士 の 凝 集 を抑制す
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る こ と で あ る．異 方性 ボ ン ド磁 石の 製造 工 程で は 磁界を か

け なが ら粉末 の 磁化容易方向を そ ろえ て 配向させ る．こ の

と き粉末同士が 強 く凝集 して い る と配向度が 上が らず 磁石

の 残留磁束密度や 角型性 は低下す る．第三 の ポ イ ン トは，

粉末が ニ ュー
ク 1丿工

一
シ ョ ン 型の 保磁力機構を もっ た め ，

逆磁区の 核と な り う る 場所を 粉末に 作 らな い こ とで あ る．

例 え ば，α
一Fe な どの 軟磁性析出物 や ク ラ ッ ク ・歪 み な ど

の 表面欠陥 は逆磁区の 核 に な り う る と考え られ て い る．ま

た 粉 末 に 角張 っ た と こ ろ が あ る と，局所反磁 界 が 大 き く

な っ て 逆磁区を生 成 しや すくな る と思われ る，こ の よ うな

逆磁区の 核があ る とそ の 粉末の 保磁力が低下 す る の で，全

体の 保磁力や 角型性 も低下 す る．

　湿 式 ボール ミル に よ る粉砕時間を変 え，粒径 と磁気特性

の 関係を調 べ た結果 を Fig．6 に 示 した 8｝．粒径が減少す る

と保磁力は 増大 して い く こ とが わ か る，一
方，粉砕 の 進 行

に 伴 っ て 粉末が 酸化 し非磁性槽 が 増加す る と と もに，逆粉

砕が進 み粉末1司士 が 凝集 す る現象が 起 きる．そ の 結果，粒

径 が 小 さい ほ ど磁化 が減少 す る こ と に な る，磁 化 と保磁力

の 相反する 挙動 に よ っ て 最大 エ ネ ル ギー
積 は あ る粒径で 最

大 とな る．さ らに 粉末 の 酸化 や 凝集 を抑制すれ ば，特性 は

改善 さ れ る．例 え ば 田 島 ら
9
や 町 田 ら

［〔）1
は，湿 式 ボ ール ミ ル

粉砕 で 粉砕溶媒 に 界面活性剤を添加す る と，凝集や 歪み の

導入 を抑制 しな め らか な 表面 を もっ 粒径の そ ろ っ た 粉末が

得 ら れ，そ の 結 果 磁 気 特 性 が 向上 す る こ とを 報告 して い

る．粉砕条件と添加剤を検討 し筆者らの グ ル ープ で 得 られ

た湿式ボール ミ ル 粉砕粉末の 減磁曲線の 例を Fig．7 に 示

す
1D ．こ れ まで に も Sm −Fe 還 元 拡散合金 を 窒 化 した 例が

報告 さ れ て い る が
IL〕・1／／］，そ の い ず れ よ り も優れ て お り，か

っ 溶解鋳造合金か ら製造された こ れらの 報告に 匹敵す る磁

気特性が 得 られ て い る．

　 3．4 新 しい 製造方法

　還元 拡散法を 応用 した 新 しい Sm2Fe17N3 化合物粉末の

製造方法 を 久 米 ら
1’1）が 報告 して い る．こ れ は，Sm2Fe17 合

金粒子が 還元拡散反応 に よ り形成され る 段階で，粒径 が約

3μ   とな る よ う に 条件を設定す る こ と に よ っ て ，従 来 必

要 だ った 微粉砕丁程 を 簡略化 しよ うとい う もの で あ る．還

元拡散合金の 粒径は ， 反応 に 伴 う粒成長 の た め原料粉末 の

数倍 に な る．した が っ て 用 い る原料粉末 の 粒径と還元拡散

反 応 温 度 お よ び 時間を制御 す れ ば，目標 と す る 粒径 の 合金

を得る こ とは可能で あ る．

　粒径 の 小 さ な原料粉末を得 る た め に，サ マ リウ ム と鉄の

硫酸水溶液 か らこ れ らの 水酸化物 を 沈殿 さ せ ，大気焼成 し

酸化物 に す る．こ れ を，鉄 を含有す る 酸化物が 適 量 残留す

る よ う条件を制御 しな が ら水素還元す る と，目的の 還 元拡

散用 原 料粉末 と な る，鉄系酸化物を 一
部残留 させ る の は，

Ca 還元 に 伴 う発熱を還元拡散反応 に 利用 す る た め で あ る．

得 られ た原料粉末に 粒状金 属 カ ル シ ウ ム を 混合 し Ar ガ ス

中 LO50℃ で 還 元 拡散反 応 を起 こ さ せ る と Sm −Fe 合金粉
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末を含む 多孔質焼結体 に な る．引き続 き雰囲気を窒素 ガ ス

に 切 り替 え 450 ℃ で 窒化す る と，Sm −Fe−N 合金粉末 と

CaO お よ び CaN か らな る焼結体 とな る． こ れ を水洗 して

Ca 分 を 除 去 し Sm −Fe−N 合 金 粉末 を 回収す る．以 上各工

程 の 条件 を調整す る こ と に よ って ， 微粉砕 を ほ とん ど必要

と しな い 粒径 3 μ m の Sm2Fe17N3 化合物粉末が 製 造 で き

る，な お こ の よ うに して 得 られ た 粉末 は，粒径 は 異 な る も

の の Fig．4 と 同様 に 丸 み を 帯 び 粒 度 が そ ろ った もの に

な って い る，こ の よ うに して製造 され た粉末 の 磁 気特性 は

B ，
　1、08　T，昂 、 1，138kA 〆ln で，こ れ を さ らに 機械解砕 した

もの は B ，1．24T ，　U 。1，074　kA／m と非常に 高 い H 。を 有 し

て い る，

4．異 方
1

性ボ ン ド磁 石 へ の 応 用

　3．3 で 得 ら れ た Sm2FevN3 化 合 物 粉 末 を ボ ン ド磁 石 に

応 用 した例 と して，ポ リア ミ ド 12 を バ イ ン ダ と した 射出

成形磁石，ゴ ム また は エ ラ ス トマ
ーを バ イ ン ダと した 押出

成形磁石，そ して SmL ・Fe1了N3 化合物粉末に フ ェラ イ ト磁

石粉末を 混合 した ハ イ ブ リ ッ ドタ イ プ の 射出成形 磁 石 に つ

い て 述べ る．い ず れ も，金型に 配向磁界をか けな が ら成形

す る こ と に よ っ て 磁石粉末の 結晶 c 軸を 磁 界方向に そ ろ え

た異方性の ボ ン ド磁石で あ る．こ れ らボ ン ド磁石の 製造工

程 を Fig．8 に 示す．

　4．1　射出成形 磁石

　 Fig、8 に お い て 磁石粉末と樹脂 バ イ ン ダ と して ポ リア ミ

ド 12 を 混合混 練し 3mm 程度 に ペ レ ッ ト化 し た もの は コ

ン パ ゥ ン ド と 呼ば れ，磁石 メ ーカ や磁 石 を 内製 して い る部

品 ・機器 メ
ー

カ に 需要 が あ る．高性能の 異方性射出成形磁

石を製造 す るた め に は，溶融 した コ ン パ ウ ン ドを金型 に 射

出 した と き，磁石粉末 を十分配 向さ せ る 必要 が あ る．そ の

た め に は コ ン パ ウ ン ドの 流動性が高い こ と，配向磁界 が な

る べ く大 きい こ とが 要求される．後者 に っ い て は磁石形状

な ど に よ り常 に十分 な磁 界強度が 得 られ る とは 限 らな い ，

した が っ て コ ン パ ウ ン ドの 配 向特性 は重 要 で あ る．Fig、9
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1397

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetics 　Society 　of 　Japan

　 loo ％

　 95％

　 go％

　 85％

菖
8°％

§
75％

0　 70％

　 65％

　 6D％

　 55％

　 51）％

〔，
CylinderφlorXIO 　mm

＋ SFN

＋ NdFeB 〔HDDR ）

十 SmCr ，5
−O−Sr　ferrtte

0　　　 200 　　　400 　　　6DD　　　800　　1000　　】200　　140D　　1600 　　1呂00

　 　 　 　 　 　 　 A ［ignmem 亡 field〔kiVrn｝

Fig．9　Performance 　in　the 　alignment 　 of　 the

crystal 　 axis 　by　means 　of　 a　 magnetic 　field　 at 　the

tirrle　of　injection　rrlolding ，

・一・　 fnv
　　　ノ

　　〆

　　ノ　
BH

／

〆 ノ編
ゴ　 ノ　H ，J　565kA ！m

置　 　 ’　 H 、B　448kA ！m

〜 1 ・BH ・− 1°9kI1  

一600　　・500　　・40 〔）　　 −300 　　 ．200 　　・100 　　　 0

　 　 　 　 　 　 　 H （kA／m ）

0．800

．700

．600

．5D
　　 eo
．40

鴨
　 　 bO

．300

．200

．100

．00

Fig．10　Demagnetization 　curves ／
Lff

　and 　B −H 　of

an 　injection−molded 　SIn2Fe17N3　magnet ．

］20

］OOOS604

〔甲…
ξ
ぎ．
套
ξ
豊

20

O

｝匚

］ 2　　　　　 3　　　　　 4　　　　　 5

　 M・g・e し d・… sity （M ぎ励

fi

Fig．11　Comparison 　 of 　the　 magnets 　 frorn　the

viewpoint 　of 　the　 re ！ationship 　between （BH ）m 臼x

and 　the 　density．

「’

は，配向磁界 を変 え て 射出成形磁石を製造 し，そ の オ
ープ

ン フ ラ ッ ク ス を測定する こ とに よ って コ ン パ ウ ン ドの 配 向

特性を評価 した もの で あ る
L5｝．金型 は φ15 × 10mm の 円

柱 を成形 す るた め の もの で，10　mm 方向 に 磁界が か か る．

こ こ で は 配向磁界 1，600kA ／m で 成 形 した磁 石 の フ ラ ッ

ク ス を 100％ と して 相対値を示した．Sm −Fe−N は，フ ェ

ラ イ トに は及 ぼ な い もの の ，異方性の 希土類射出成形磁石

1398

　 100 ％

　 9 〔1％

　 80％

　 7〔〕％

葺　 60 ％

量 5。％

昌 嵎

　 3り％

　 20％

　 　 10％

　 　 o％

　 　 　 u

Cy1Lnderφ10 × 7Pu皿

浄 AIli呂o．　Sm ．Fe．N 　inj．
＋ Anise．　NdFeB 〔1

．IDDR ）inj．
＋ Aniso．　SmCo5 ｛nj．
一
｝ Aniso．　Sr　ferrite　inj．
−o一工so ．　NdFeB 〔MQP ・B｝comp ／in｝．

1000 　　　　　 2000　　　　　 3000　　　　　 400e

　 　 Mngnetizing 　field〔kA／m ＞

5DOO

Fig．12　Magnetizing 　 behavior 　 of 　 an 　 injection−

molded 　 SIn2Fe17N3　 magnet 　with 　 a　 size 　 of φ10× 7
1nm ．

覊 戀 韈鑼 鍵攤
輒
覊 繍

灘鑼 覊 1鍖 钁爨ll
靉 鑼靆 萎1覊 ll紅 一r・・F・17・・

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 」−HB
−H．

IMQP−B

．一．．一L

＿．−−−rP
　 ritti

一

：．；ll−．−
i

　 　 　 0．8
　　

’
0，7

　 　 　 0．6，’ttt
　　　 O．5

　 　 ．o、4 　 已

　 　 　0．3　 『　　　　　「
　 　 　 o，2
　 　 　 0．1

　 　 　 　
．一

　　 　　 　　　 　　 　　　 　　 　　
’．　」

0−1．2 　　　−1　　　−0．8　　 −O．6　　　−0．4　　 −O．2
　 　 　 　 　 Ms

跨
nctic 　fie且d　loH 〔T）

Fig．13　Demagnetization 　 curves 　 of 　 radially 　 ori −

ented 　injection−lnolded 　Sm2Fe ［7N3 〔φ23 × φ18mm ）

and 　 a　 compression −molded 　 MQP −B　 ring 　 magnet

measured 　by　VSM

0．320

冂O10

〔「
こ

台祠の口 閥
；
三，
Φり蔦嘱゚明冖
顔

2

．o．30
　　　3（｝　　 60 　　 90　　 120　　15〔〕　　180　　2工〔〕　 240　　270　　300　　330　　360

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Degrees

Fig．14　Surface且ux 　density　of 　polar 　anisotroPic

SmzFeL7N：l　 and 　a　 compression −molded 　MQP −B
ring 　 magnet （φ23 × φ21mm ）for　 a　 spindle 　 motor ，
measured 　by　means 　of 　a 　Hall　probe ．

材料 の 中で は優 れ た配 向性 を示す こ とがわか る．

　射出成 形 磁 石 の 減磁曲線 の 例 を Fig．10 に 示 す．密度

4．78　Mg 〆m3 で B ， 0，78　T ，　Hd 　565 　kA 〆m ，（BH ）max 　109　kJ／

m3 が得 られ て い る．ボ ン ド磁石で は，磁石粉末の 含有率

を 変え て 磁気特性を 調整す る こ とが で きる．Fig．11 は，い

くっ か の ボ ン ド磁 石 に っ い て ，磁石 の （Bff）ma ，と密度 の 関

係を 示 した もの で あ る
15〕．例え ば 80kJ ／m3 の ボ ン ド磁 石

につ い て，MQ 粉 を使 った等方性 Nd −Fe−B 圧縮成形磁石
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Fig ．15 　 Long −term　thernlal　stability 　of　injection−

molded 　Sm2Fe ］7N ／｛ anisotropic 　magnets 　at 　353　K

in　a　dry−air　atrnosphere ．

で は約 5．9　Mg ／m3 の 密度が 必要とな るが ， 異方性 Sm −Fe−

N 射出成形磁石 で は 4．4　Mg ／m
「
1
程度 で あ り 25％ の 軽量

化 が 可能 で あ る．磁石材料 は 重量単価 で 議論 され る こ とが

多 い が，こ の こ とは コ ス ト削減 に もっ なが る．

　磁石 の 着磁特性 は応用上重要な項目 で あ る，例え ば モ ー

タ用途 で は，2〜3mm ピッ チ で N 極 と S 極 とを多極 に 着

磁 した磁 石 を使用す る こ とが少 な くな い ．こ の よ うに 多極

着磁 す る用途 で は， 着磁 ヨ ーク の 制約か ら十分 な 磁 界が か

け られ る とは限 らな い．したが っ て テ ス ト ピ
ー

ス で 飽和着

磁 した と きの 磁気特性 が 同 じだ っ た と して も，現 実の 製品

で はそ の 着磁 特性 に よ っ て 得 られ る フ ラ ッ ク ス に 差 が 現 れ

る．Fig．12 に，4，000 　kA ／m で 着磁 し た と きの フ ラ ッ ク ス

を 100％ と して ，い くっ か の ボ ン ド磁石 の 蒋磁特性を 示 し

た
15 レ．異方性 Sm −・Fe−N 磁 石 は，フ ェ ラ イ トに は 及 ば な い

もの の 異 方性 SmCo5 系磁石 と同等で ，等方性 や異方性の

Nd −Fe−B 系磁石 よ り も着磁 しや す い．

　Sm −Fe−N コ ン パ ウ ン ドの 配向特性 を活 か して 作製 した

リン グ状磁石 の 例を Fig．13 と Fig．14 に 示す．　 Fig．13

は，外径 23mm 内径 18mm の ラ ジ ア ル 異方性磁石の 減

磁曲線 を VSM で 測定 した も の で あ る
151，密度 4 、77 　Mg ／

mli の 磁石で B ， 0．75T ，　Hc．1509 　kA ／m ，（B／l〕ma 、94，4　k∫／
mll の 性能 が 得 ら れ て い る．　 Fig．14 は，ス ピ ン ドル モ

ー
タ

用外径 23mm 内径 21　mm 内周 12 極 の 極異方性磁 石 に

つ い て ， 表面磁束密度を測定した もの で あ る．金型内に は

Nd −Fe −B 系焼結磁石を配置 して 配向磁界 を発生 さ せ て い

る．比較 した 等方性 Nd −Fe−B 圧 縮成形磁 石 よ り も高 い 表

面磁束密度 が得られ る こ とが わか る．

　 な お等方性磁石製造 で は高密度化が ポ イ ン トに な る の に

対 して，異方性磁石で は高密度化 に 加 え て 磁 石粉末の 高配

向化 も重要 で あ る．高配 向化 に あ た っ て は，コ ン パ ウ ン ド

材料 ・金 型 設計 ・射出成形 の 総合技術が 必 要 に な る．異方

性射出成形 の 製造 に お い て は ， 溶融 した コ ン パ ウ ン ドが 金

型内 で 急速 に 冷却 され るた め流動性が 低下 し，配向 しに く

くな る傾向が あ る，これ は 磁 石が小型薄肉形状に な る ほ ど

日本応用磁気 学会 誌　 Vol，24，　N 〔〕．12，2000

顕著で あ る．十分 な 配向を前提 に すれ ば磁石粉末含有率が

高い ほ ど磁 気特性 は 向上 す る が，現実 に は 含有率が 高 い と

流動性が 低 ドし配向度が悪化す る た め 磁気特性が 逆 に 低 ド

する 場合 も見られ る．例え ば外径 13rnm 内径 9mm 外周

12極 の リン グ状極異方性磁石 で ピー
ク 表面磁束密度を評

価 す る と，含 有 率 57vol ％ で 034 　n1T だ っ た の に 対 し

て，55vol ％ で は 0．35　mT と 3％ ほ ど 高 くな っ た．

　射出成形磁石 の 耐熱性 を さ らに 高め る必要 が あ る場合，

亜鉛処理 した磁石粉末を用 い る こ とが で き る．粉末の 亜 鉛

処理 は 従来 い くっ か 報告 が あ る が
IC’）− 2el，筆者の グル ープ

で は，Sm −Fe−N 合金粗粉末 と亜鉛粉末 を混合 して 微粉砕

し，そ の 後熱処理 す る方法で 磁 石粉末 を作製 した．こ の 粉

末を用 い た 射出成形磁石 の 80℃ 経時変化を Fig．15 に 示

す
2T ］．亜 鉛処理 を して い な い 従来品 に 比べ て 信頼性が 向 E．

す る．

　4．2　押出成形 磁石

　押出成形磁石 は，揮 出方向 に 磁気特性 が 均
一一・

で，長尺 ・

シ ー
ト状 の ボ ン ド磁 石 に 適 して い る．ま た射出成形 に比 べ

て 金型 が 短納期 ・安価 にで き るの で，コ ス トパ フ ォ
ーマ ン

ス が 高 い．組成物中の 磁石粉末 は成形機先端の 金型部 に か

け た磁 界 の 方向に 異方化され て 押 し出 され る．肉薄の 成形

品で は，シ ート以 外 に
， 例え ば 外径 4mm 肉厚 0 ．5　mln の

円筒状磁石 の 事例がある．磁石の 厚み や 製造条件 に よ っ て

異 な る が，現 在 81kJ ／m3 ま で の 磁気特性 が 得 られ て い

る．Fig．16 に そ の 減 磁 曲 線を 示 す．

　押出成形磁石 に は バ イ ン ダの 選択 に よ っ て フ レ キ シ ビ リ

テ ィ を もたせ る こ とが で き，ゴ ム 磁石 ま た は ラ バ ー
磁石 と

呼 ばれ る こ と もあ る．短冊状に 切断した ゴ ム 磁石 は モ ー
タ

ケ ース に 容易 に 巻 き込 み 固定で き るの で ，フ ァ ン モ ータ な

ど に 広 く用 い られて い る．

　4．3　 ハ イ ブ リッ ド磁N
　ハ イ ブ リ ッ ド磁石 は異種 の 磁石粉末を混合 した磁石で あ

る．Sm −Fe−N 系の ハ イ ブ リ ッ ド磁石 と して は，高性能 の
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Fig．16　 Demagnetization 　curves ノ
ーH 　and 　B−H 　of

an 　extrusion −rnolded 　Sm2Fe17N3 　magnet ．
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Fig．17　Demagnetization 　 curves ノ
ーH 　 and 　B−ff

of　an 　injection−molded 　Sm2FeL7N3−ferrite　hybrid

magnet ，
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Fig．18　Temperature 　dependence　 of　the

demagnetization 　curve 　of 　an 　injection−mQlded
Sm2FeL アN3−ferrite　hybrid　rnagnet ，

ρ）
h

磁 石 を製 造 す る方法 と して ，Sm2COT7系磁石 粉末 あ る い は

HDDR 法 で 製造 さ れ た 異方性 Nd −Fe−B 系磁石粉末 と混

合 した圧縮成形磁石 の 事例が あ る
Z2 ）．

　筆者 ら は Sm −Fe−N と フ ェ ラ イ ト磁石粉末 との ハ イ ブ

リ ッ ド射出成形磁石材料 を検討 して い る，こ れ は （Bll）ln 。、

が 20〜50　kJ／mii の 領域，す なわ ち フ ＝ラ イ ト焼結磁石ま

た は それ よ りや や高い 領域に対応 す る もの で あ る，この 領

域 の 磁 石 を使 用 す る部 品 ・機 器 メ
ー

カ は，磁 石 メ
ー

カ か ら

フ ェ ラ イ ト焼結磁石 や MQ 粉 を 使 っ た 射出成形磁石 な ど

を購人 して い る．Sln−Fe−N一フ ェ ラ イ トの ハ イ ブ リ ッ ド磁

石 は，部品
・機器 メ ーカ の 磁石内製化を可能 に す る こ とを

狙 っ た もの で あ る，こ の よ うな 内製化 の 要求 に 対 して は，

従来 MQ 粉 の 含有率 を調整 した 射出成形 コ ン パ ウ ン ドで

対応 して きた が，例 え ば 30kJ／rn3 ク ラ ス の コ ン パ ウ ン ド

で も含有率 85wt ％ 程度 に しか な らず コ ス トパ フ ォ
ー

マ

ン ス に 欠 け て い た．また 最 近 MQ 粉 と フ ェ ラ イ トとの ハ イ

ブ リ ッ ド磁石 も報告 さ れ て い る が
231，一・25〕，MQ 粉が 等方性

で Br が 低い た め 異方性の Sm2Fel7N3 磁石粉末を 使 う場合

に 比 べ て 希土類磁石粉末含有率 が 多 くな りコ ス トメ リ ッ ト

が ノj丶さ い ．
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　Fig，17 は ハ イ ブ リ ッ ド磁 石 の 減 磁 曲線 で あ る．一
般 に

高B ， グ レ ー
ドの フ ェ ラ イ ト焼結磁石で は減磁曲線 に 肩 が

現 れ 動作点 の 低 い 用途 で の 使用 が 制限 され る が，ハ イ ブ

リッ ド磁石 で は こ の よ うな こ とが な い ．ま た Sm −Fe−N と

フ ェ ラ イ トの H 。J の 温 度係数 α（H ，J＞はそ れ ぞ れ 符号が 異 な

る た め，例え ば Fig．18 に 示 した 減磁曲線の 温度変化か ら

求 め た α（ff、J）は
一

〇，31％ ／K と Sm −Fe−N 単独 の 場合 よ り

も小 さ くな る．そ の 結果 フ ェ ラ イ ト磁石 に特徴的な低温減

磁 は起 こ らず，か っ 高温減磁 も小 さ くな る．なお 北澤 らの

圧縮成形磁石で は，粉末充填率が 高 ま る 効果 に 加え て ，磁

石粉末同士の 静磁気的 な相互 作用 に よ っ て ， 磁 気特性が そ

れ ぞ れ の 単純な 重ね 合わ ぜ よ り向 ヒす る こ とが報告 されて

い る
22）．しか しな が ら Sm −Fe−N 一フ ェ ラ イ ト ハ イ ブ リ ッ ド

磁石で は こ れ らの 効果 は 認 め られ な い．

5．お わ り に

　Sm2Fei7N3 化合物 を 主 相 と す る Sm −Fe −N 系磁石粉末

の 製 造 方法 とそれ を用 い た ボ ン ド磁 石 に っ い て 紹 介 した，

Sln系の 磁石は，　 Sm −Co 系磁石の El」象か ら高価 で あ る と

思われが ちで あ る．Co は，地金価格が 10＄／1　b 台に
．
ドが っ

たか と思 え ば 30＄／lb を超 え る な ど，供給不安定 に 基 づ く

価格変動 の 大 きい 原料で あ る．一
方，

Sm は希土類鉱石中

の 含有量が La，　Ce，　Nd ，　Y な どに 比 べ て 少 な い こ とか ら，

か っ て は 高価 な原料 で あ っ た， しか し Nd −Fe−B 系焼結磁

石 の 生 産 量 が急 増 して い る中 で 添 加 元素 と して 用 い られ る

Dy の 消費 が 進み ，分離 して 得 ら れ る Sm に 余剰感が 出て

きて い る，こ の た め近年酸化 サ マ リ ウ ム は酸化 ネオ ジ ム よ

り も安価 に な っ て お り，こ の 状態 は今後も続 くもの と思 わ

れ る．あ らゆ る 方面 か ら コ ス ト削減 が 求め られ る 巾で ，Co

を含 まずまた 酸化 サ マ リ ウ ム か ら還元拡散法で 製造 され る

Sm −Fe−N 系磁 石材料で 新 しい マ
ーケ ッ トを展開 して い き

た い と考 え て い る．

　 な お，本文中の 押出成形磁石 の 開発 は，株式会社 マ グ

エ
ッ ク ス との 共同開発 と して 行わ れ て い る もの で あ る，
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