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This　paper　presents　 res しLlts　 obtained 　in　development　of 　Nd −Fe−B　based　micro 　permanent　rnagrrets 　by　 using 　rapid

cooling 　techniques 　fbr　applications 　il1皿 ioro　magnetie 　actuators ，　 The　samples 　aro 　preduced　by　using 　thc　spinning

method 　in　rotating 　liquid．　Since　it　is　necessary 　to　selecL 　sujtable 　coolant 　as　a　Totating 　ljquid　f（）r　tlle　spinnlng 　method ．
we 　choose 　a　heat　treating　oiL 　It　has　low　density，　high　ignition　point　and 　low　activatiorl 　in　regard 　to　ne ｛〕dymium ．　The
cooLant ［ayer

，
　which 　is　called 　double　layer　system 　is　made 　by　water 　and 　the 　heat　treating 　oil．As　a　result，　we 　were 　able

to　make 　wire 　that　contained 皿 eodymium 　enough ．　Th （＞ugh 　the　coercive 　foエce 　is　small，　but　thermal −magnetic 　character

showed 山e　existence 　of 　Nd2Fel4B　Phase．　These　 sarnples 　have血 e　possibility　 of 　improvlng　the　coercive 　fbrce　by
changing 　the じrystalstructure 血rough 　heat　treatments．
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1 緒言

　　高エ ネル ギ ー積 を有する希土類系永久磁 石 が 開

発 され ，小型化が要求 され る家電 ，電装，OA ，　 FA 等

の 分 野，また ぽ電気機器 の 省 エ ネル ギ
ー

化を達成す る

た め の 重要 な手段とし て利用され て い る。これ らの希

．ヒ類系永久磁 石材料 を近年，マ イ ク ロ マ シ ン に応用 し

よ うとい う試み が あ る。 現在 ，
マ イク ロ マ シ ン は光学

分野，情報通信分野，医療福祉分野，教育 ・ア ミ ュ
ー

ズ メ ン ト分野など多岐に わたっ て使用 され て い る 。

　永久磁石 の 使われ方 として は，単純 に定常磁界 の 発

生源 と して利用 され る ほ か ，情報通信分 野 で は 永久磁

石 による自己保持特性 が，医療分野 で は外部磁 界によ

る ワ イヤ レ ス 駆動が 多く利用 され て い る ［1〕。希 土 類系

永久磁 石 はそ の 磁気特性 か らする とマ イ ク ロ マ シ ン に

有用 な材料 で あ る と い え る。本研究 で は微小 （直径

O．2mm ，長 さ 2mm ）な希十類永久磁石 の作成を日的と

し た。

　希上類系永久磁石 は 大きく2 種類に分け られ るc ひ

とつ は焼結磁 石 で あ り，原料合金 を粉砕 し，プ レ ス 成

型，焼結，熱処理，加工 ，表面処理など の 工 程 をた ど

り着磁 され るもの である。焼結タイプ の 磁石 は高性能

な磁 石 が 得 られ る 反 面 ，寸法精度 が悪 く，ど う して も

後加 工 が避け られ ない 。 そ の た め非常に 小 さな磁 石を
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作製 しよ うとする とバ ル ク材か らの 切 り出し となる。

　も うひ とつ はボ ン ド磁石 で あ り，おおま か には磁粉

と樹脂 の 混合，加熱，射 出成型，着磁 とい うτ程をと

る．ボ ン ド磁E の 場合，形状 は焼結磁石 に比べ ると自

由度が あ る が ，樹脂 に よ っ て 固 め ら れ て い る の で 磁 石

含有量が焼結磁 石 に 比 べ る と少な く，磁気特陸が落ち

るの が 現状 で ある。

　本研究で は 液体急冷法など を用 い て 細長 い 形状 の

試料 を作製し，そ れ を短 く切 断す る こ とに よ っ て 所望

の 円柱状磁石形状を得よ うと考えた。一般に液体急冷

法 に よ っ て得 られた希
．it類系永久磁 石材料は 脆い の で，

粉砕 してボ ン ド磁石 の 材料に用 い られ て い る。 しか し

組成，急冷条件や熱処 理 の 最適化をする こ とに よ っ て，

以前に 比 べ 簡単なプ ロ セ ス で所望 とする微小な希土類

系永 久磁石 を得 る こ とが で きる と考え られ る 。 R．

Gr6ssingerらに よ る と，ボ ン ド磁石 用に粉末に した材

料では，もとの リボ ン に比 べ 保磁 力が低 ドする とい う

報告 もあ る こ と か ら，液体急冷 に よ っ て 得 られ た材料

をそ の まま の 形 で利用 で き る こ とが よい と考え られ る

［2］。ま た近年 ， 液体急冷法 の
一
種で ある単ロ

ー
ル 法を

用 い て Nd2Fei4Bの 化学量論比 よ り も Nd 量が 少 ない 組

成に す る こ と で ，Fe の 含有量 を増やす こ とが で き 磁 化

の 向上 につ なが っ て い る 。 この 磁粉は ナ ノ コ ン ポジ ッ

ト磁 石 と して 市販化され て お り，以前の 磁 石 に 比 べ て

耐食性 や 高温 で の 耐酸化性 に優れ た もの に な っ て い る。

現在 の と こ ろ，回転液 中紡糸法によ りNd −Fe−B 系の 細

（123） 303

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Japan Society Applied Electromagnetics and Mechanics

NII-Electronic Library Service

The 　Japan 　Soclety 　Applled 　 Electromagnetlcs 　and 　 Mechar ユlcs

日 本AEM 学会誌　Vol．17，　，Vo．2　（2009？

線は 作製され て お らず ， こ の 方法 に よ り ハ
ー

ド磁性

Nd−Fe−B 系細線が得られれ ば，　 Nd−Fe−B 系永久磁 石 も

さらに応用 の 範囲 が 広が る と期待 で きる、，

2 試料作成及び特性評価

　母合金 作製に は アーク炉を用 い ，Ar ガ ス 雰囲気で 原

料 の 溶解を行 っ た。細線作製には同転液 中紡糸法 を用

い た 。回 転液中紡糸法 は，回転す る ドラ ム の 内壁 に遠

心力 で 保 持 され た冷媒中に，ガス 圧 によ りノ ズル 孔 か

ら誘導加熱で 融解 し た 溶融 金 属 を噴出 し
，

こ の 溶融金

属を冷却固化 させ て非品質金属細線や結晶質金属細線

な どを製造す る方法で ある。Fig．1 に回転液中紡糸法

の シ ス テ ム 構成図を示す。1口 「転液 中紡糸法 で の 試料作

製条件 は，ノ ズ ノレ先端 孑Lを 0，31  ， ドラ ム 回転速度

6．15m／s ， 噴射 ガ ス 種は Ar と し そ の 圧 力 は O．158〜

O．182MPa と した。島岡や大中らに よ る と 円形度の 高い

細線を得る ため に は ，噴射圧力，回転液表面周速度は

い ずれ も小さい ほ うが望 ま し い とい う報 告 が ある こ と

か ら安定 した 冷却液層が形成で きて い る低速な ドラム

速度，そ の ときに細線が で きやすい 噴射圧 力で 作製 を

行 っ て い る［3］。合金 を加熱す る前には ノ ズ ル 内 に十分

に Ar ガ ス を フ ロ ーさせ て雰囲気の 置換をして ，合金

の 酸化を抑制するよ うに して あ る 。 溶融金属 の 冷却過

程は 金 属 の 焼入れ と考え る と 次 の よ うな行程 を とる こ

とに な る。蒸気膜段階は 処理物 の 表面温度が 高 い た め

に冷却剤の 蒸気圧 が 非常に高く処理物 が 蒸気層 で 覆 わ

れ た状態 で冷却剤 が 直接処 理 物 と接触で きず冷却が ゆ

っ くりした状態 で ある、沸騰段 階は蒸気膜が崩壊後，

冷却剤 が 直接 に 処 理物 と 接触 し て 核沸騰が お こ る冷却

が最も早 い領域で あ る。対流段階は 処 理 物温度が冷却

剤の 沸点 以 ドに冷去llされ冷却剤 の 対流 の み で 冷却 され

るた め最も冷却 の 遅 い 領域で あ る。 こ れ らの 各段階 を

制御す る こ と に よ り，よ り 円形断面 の 細線を得る こ と

が出来 ると考 えられ る．

　Tabie　t に作製 し た 母合金 の 組成を示す。　Table　1 の 試

料  ．は Nd2Fe14Bの 化学量論比 よ りも Nd 最を減 らした

組成 で あ り，そ の こ と で 出 来 る だ け 酸化 を防こ うと し

た もの で あ る。Tabie　1で 示 した 母合金 を用 い て の 細線

作製に は冷却液 に水を用 い たが、  の 組成 で は細線 を

作製す る こ と が 出 来 な か っ た。そ の 理 由 と して 考 え ら

れ るの は Nd が 活性な元素で あ り，冷却液に 用 い た 水

との 反応 が 考 え られ る。更 に こ の 系 の 合金 は 延性
・
展

性が乏 し く液相で の 流動性 が 無 い の で ，溶 融ジ ェ ッ ト

が ノ ズル 先端か ら冷却液に 到達する まで の 僅か な距離

で 不安定 で あっ た り， 冷却液 中 で の 動圧 に よ りバ ラ バ

Liq

鰍
aye 「

メ

oto ooO
○

OO

Clystal　nozzle

lnω ctめn 　coil

Molten　al正oy
　　　　　　　　　　Ar　gas

　　eltjet
kR

・砥ti・g　dl旧 皿

Fig．lIn−rotating −liquid−spinni 皿g　apParatus ．

Tab］e　l　Chemical　composition ．

　　　（Coolant：water ）

sampleNd 匚w ヒ％］ Fe［wt％］ B ［w ヒ％］ X［wt ％］

  21．0078 、001 ．00

  4．0096 ．001 ．00

  3．5496 ．330 ，13

  3．0096 ．001 ．00

  2．5097 ．400 ．10

  X ＝ AI5 ．0089 ．810 ．195 ．00

Fig．2　Photo　ofthe 　break血g　surfLrce （samp 夏e   ）．

Tab】e　2　Chemical　compositioll ．

SampleNd ［wt ％ユ Fe［wt ％］ B［wt ％］ X ［wt ％ユ

  19．0079 ．002 ．00

  19．0078 ．502 ．50

  X＝ Gr19 ．0079 ．001 ．00 1．00

  X＝ Gr19 ．0078 ．50 1．00 1、50

（Coolant ：double　laycr　with 　water 　and 　oil）
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ラ に な っ て い る 可能性 が あ る。  〜   の 母合金 は   の

結果 を踏ま えて Nd 添加量 を減 らして い っ た結果，細

線を作製で きた組成で あ る、、Nd ，　Fe，　B の みで 作製 した

場合，Nd 量を 4wt％ 以
．
ド添加 で の み細線を作製する こ

とが で きた。  は第 4 の 元素 として Al を 5w既 添加す

るこ とに よ っ て Nd を 5wV ／／o 添加する こ と が出来，細線

を作製する こ とが出来た。得られた試料は円形細線で ，

径 は 0296   ， 長 さ約 40cm で ある。こ れ ら  〜  の

細線に は延性があ り，そ の 要 1眉は Nd を減 ら した こ と

に よる と思われ る 。 Fig．2 には サ ン プ ル   の 引っ 張 り試

験 に よる破断面 を示す が 、デ ィ ン プ ル が 確認 で き、塑

性変形を伴 っ て破断した こ と が分か る。こ の こ とか ら

こ の 試料は延性彼壊 を起 こ した こ とが確認で きた。

　Fig．3 は Nd4Feg6Bl　 wt ％ の 試料 の 磁 気特性 を VSM に

よ り測定 し たもの で あ る tt   〜  で Fe の 含有量が 多い

ほ うが飽和磁化は高 くな っ たが ， 保磁力 は どれ も1司じ

よ うに非常に小 さな値を示 した。そ の 理 Ll［は Nd 量 を

増や せ な か っ た こ とに よ り主相で あ る Nd2Fei4B相が

形成 されて い ない か ， も しくは主相 が形成 され て い た

と して もそ の 量 が 少 な い た め に，ソフ ト相とハ
ー ド相

の 相互作用 が小 さか っ た もの と考えられ る 。 市販化 さ

れ て い るナ ノ コ ン ポジ ッ ト磁石 で の Nd 量は 4．5a慨 稚

度 で ある こ とを考えると，いずれに し て も合金組成で

の Nd 量が少な い の で，保磁 力増強 の ため に は 逆 に Nd

量を増やす必要 がある［4　
一一

　6］。

　そ こ で 合金 の 酸化を抑制す る こ とを 目的 と して 冷

却液 に H 本 グリ
ー

ス 社製 の ハ イ ス ピー
ドクエ ン チ ン グ

オ イル No ．1017 を用い た 。作製条件は ノ ズル 先端孔を

0．3mm ， ドラ ム 回転速度 6．15m ！s
， 噴射ガ ス 種は Ar と

しそ の 圧力は 0．158　一一　O．182MPa と した。　 Table　2 に示す

組成がそ の ときに用い た母合金の 組成で ある。Nd は

19・Wt °

／。に固定 した。    に関 して は Nd の 酸化を抑制

す る 日的で Cr を 添加 した 。

　 まずクエ ン チ ン グオイ ル の みを用い て Table　2 の組

成 で 細線作製を試 みた が   の とき と 同様 ， 細線 を形成

する こ とが出来な か っ た tt ク エ ン チ ン グオ イ ル を用い

る こ と で 冷却液に よ る溶融 ジェ ッ トの 酸化 は抑制され

て い る と思われ る が，水に 比 べ る と冷却性能が 落ちる。

そ の ため溶融金属 の 凝固点が下流側 に シ フ トす る と考

え ら れ，未凝 固区問 が 長 くなっ て液相中で 破断 して 細

線が得 られ なか っ た もの と思われ る，、

　 そ こ で冷却特性 を 向 ．E させ る た め に 冷 却液層 を水

と ク エ ン チ ン グオ イル の 二 層構造 に した。クエ ン チ ン

グオ イル 層 の 厚 さは約 5mm とした。そ の 結果 Tab］e2

250
　　　　　　　　　　 　　

1器

電。o
Σ

　
一1　　　　　　

−05　　　　　　　0　　　　　　　 0．5　　　　　　　 1

　　　　 　　　　 Fieid　Strength〔Oe）　　　　　　　　　　　x104

　　 Fig．3　Field　intensity　versus 　magnetization 　of

　　　　　　 Nd4Feg6Blwt％ sample ．

　

　

0

馳

0ロ

　

　

　

一
　
−

（
b。＼
畫
Φ）
匚
。

焉
N

富
勗・5
Σ

25ロ　　　
コ
　　

、，。
L− L− L− L −

　 　 　　 　　 　 　　　 　　 　

畔
一一

「
一一1−一…一一

　 　 　 　 　　　 　　 　
　　 　　

　
　　　　

　
　 　　　　　　　　　

13 ！　 1

50−一一广
一一一一一

1
．
　
一一

 

一150

一am

　 1　 　　 　 1　 　　 　 1　　 　　 1−
　
一ト 　

ー
　
一

ト　
ー
　
一一　

一
　
一1−　一　一

　 I　　　　I　　　　．　　　　I

　 I　 　　 　 I　 　　 　 I　　 　　 I

　：　
1

−一一一
1

−
：　 ：

一一

一一L −一：一一一1　 ：一一
　 　 　 I　 　　 　 I　　 　　 I

、．⊥ ．⊥ ⊥

　　 一：一一：一⊥ r

　：　 ：　 i　 ：一．
：　 「

II
−．

「
’

　 I　 　 　　 I　　 　　
．
　 　 　　 1

　 I　 　　　 I　　　　 I　 　　　 I−
　
−1−　一　一1−　一　一　一　一　一1．　一　一

　　　　　　　　　　　　　　　　　

∴ill…÷…ll
　 　 　 I　 　　 　 I　 　 　　 I

　 　 　 I　 　　 　 I　 　 　　 I

一25D−1　　 ゆ S 　　
−afi　　

−O．4　　 づ 2 　　　ロ　　　 ロ　　　　ロ4 　　　O．fi　　 O，8
　 　 　 　 　 　 　 同eld 　Strength（Qe＞　　　　　　　　　　　　　xID

Fig．4　Field　intensity　versus 　magnetization 　of

　　　　 Nd ］gFe アgB2 　wt ％ sample ．

励

　 　

。 1：
l・・

1。

量一、。。
一
「50

一200

一25D
　 　 　 　 a2　　　 a4　　　 o，6　　　 o．B
日eld　Strength（Oe）　　　　　　　　　　　　　xlo

Fig，5　Field　intensity　versus 　magnetization 　of

　　　 Nd ［gFe7s ．5B2 ．s　wtO／o　sample ，

（／25） 305

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Japan Society Applied Electromagnetics and Mechanics

NII-Electronic Library Service

TheJapanSocietyAppliedElectromagnetics  and  Mechanics

NzNAEM\k'asfoL1Z  M.2  eOO9

-tu>EeE･--ge"MJs{

a1Eegtth･:-oaaE

,sor2DOeIM100

 50

 omo-1oo--L50-mo-2M

 ･-1 {B  n.6 -･O.4 -a2

r
...t'

111''r1

r"
-'

1 11ttt

e-1ttttltttltttlttt't"1"'1"'1-'

1･1/ 111

/11/tt11tl..'r'"r"F'
111'r1-r-'/"'/"'/"1 11

.t.L..L..1......
1 111/.t.1'ttt:....1...1....1r111

1111...l

/'''r"r'-1"'r'1111 //

tltttltttlttttltt
111

1111

111

111

1--1---e--1---/

111/

111t' "1"'1"'1"'1-'j
111

111ttttttttttt11tt1111////ttt ttt-g
r111/ 1-7"'1'1

1･/1/ 1111
..1..,F..-1...1---1---1-･

11

111/

1111

1111t-.........--1---1---,--
1

ttttt1

±

-t11--11
1111

-..Ltt

ijfivmn

-2.000

::l
,oooF-6.eoo'.

-7.000

-s.ooo

142.9Cal'2.522ntiW

        323.5Cal
276,9Cel -4,2S5nfW
-3.86BniW

-1

a o.2 o,4 a6 o.s

            Held strergLh  (Oe) xlo

Fig.6 Field intensity versus  magnetization  of

      NdigFe7gB:Cri  wt%  sample.

:

250amIM100

 su

 o{o-･100V-IM-moo-250

 -1 -o.s -o.fi -ep -o2 o o2  o.4 o,6 o.E 1

             fieldstrength(Oe) xlo`

  Fig.7 Field intensity versus  magnetization  of

       NdigFe7s.sBiCri.s wt%  sample.

/1tttt11-t

1- --ll
1..1.-1--l

-t--T--T･
1111

////''
.L.-...11ttttt11tt-t--･･1-･-Ltt1111

11//-t

11tttt1../..1t-t-1ttttt/

1''r-1-/ =TT7--,

11/1 11//

-1---1---･---1---ll..1..l..Ltt1111
111/tt

1111 11//

/11 11//

L.1.1･1 l･. L'tttt
/lttt1/

ttt-//...L.1/....t.

''1 ttttt11..L.11tt/ttttt/.1
r1.1..11-11 IT11//t.1

11--1.tttt"t''t..l..L

1111 / //ttt

11 11//,1---/---1---"1"T"T"Ttt
/ / 11//

L.....L- ... '/

      2oo.o 4eo.o 6Do.o
             Tbinrp ca
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口本AEM 学会誌　VoLI7，　No．2　（2009）

で 示 され た 組成 で の 細線作製 が 可能 と な っ た 、それ ら

の試料は最長 20cm 程度、長径 0，4nlm，短径 03mm の

扁平形 の 細線で あ 6 ，、

　Fig．4〜Fig．7 に VSM によ り測定 した磁気特性 を示す。

NdJgFe7gB2　wt °

／。
，
　NdsgFe7s．sB2、5　wt ％ の 磁気特性を 見 る と

B を 05 吋 ％ 増やす と保磁力 の 向上が見 られた 。 また

Cr を添加 した試料で は ，添加 して い な い 試料に 比 べ 磁

化が高 い 値 を示 して い る。 こ れ は Cr が Nd の 酸化抑制

に効果があるも の と思わ れ る。

　Fig．8〜Fig，15に熱 一磁気特性 を vsM とDsc に よ っ

て それ ぞれ測定 した結果 を示す．VSM による熱
一

磁気

特性では 300℃付近 と 700℃付近 で 2度にわた る磁化 の

減少が確認で き，主相の Nd2Fel4B と α
一Fe を確認する

こ とが 出来た 。
DSC で も 300℃付近 と 700℃付近 に微

小な変化を見 る こ とが出来，それ らの 存在を確認する

こ とが出来る 。

　Fig．16 に は NdlgFe7gB2wte／。の XRD 回折 パ タ
ー

ン を

示 して い る。図 の よ うに 主相で あ る Nd2Fe
且4B 相 の 存

在 を確認す る こ とが 出来た。しか し微結 晶材料や ア

モ ル フ ァ ス に 見 ら れ る よ うな ブ ロ
ー ドな シ グ ナ ル は

み られず，Fig．17 の SEM 像か らも分か る よ うに ，結

品 が 成長 して 粒 界構造 を とっ て い る こ とが分 か る。

結晶粒が大 きい た め に ，交換相互 作用が は た らか ず，

ハ
ー

ド磁性 と し て の 保磁 力 が 得 られ な か っ た もの と

思わ れ る、，

そ の た め には．B の 添加量 を変化させ
，

ア モ ル フ ァ ス

生成能の高い 系 にする必要が ある。但 し，回転液中紡

糸法 は 同 じ液体 急冷法 で あ る 市 ロ ール 法 に 比 べ ，試料

を作成 で きる条件 が狭 い こ とから，他 の 元素 の 添加 も

検討す る 必 要 が あ る。さ ら に冷却液 の 検討 も行 い ，冷

却行程 の 制御を行 う必要がある 。 これ らの 作製条件の

検討を彳∫うこ とに よ り「口 1転液中紡糸法で Nd −Fe−B 系 の

ハ ー ド磁性細線 を得 られ る と考え られ る．

（2008 年 10月 23 日受付，2008 年 12月 25U 再受付）
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4 結言

　本研究で は 回転液中紡糸法を用い て Nd −Fe−B 系ハ
ー

ド磁性細線 の 作製を試みた 。
Nd が活性な元素で あ る こ

とか ら，冷却液に 水 を用 い た 場合に は酸化に よ りワ イ

ヤ
ーの 作成が困難で あっ たた め ，ハ

ー
ド磁性を発現さ

せ るの に十分 な Nd を添加す る こ とが 出来 なか っ た。

　合金 の 酸化 を 抑制す る た め に ク エ ン チ ン グ オ イ ル

を使用 し，クエ ン チ ン グオイル の み で は冷却能 が悪 い

の で 、水 と クエ ン チ ン グオ イ ル を 二 層構造 に す る こ と

で ，ハ
ー ド磁性を得る に十分な Nd を添加 した細線を

作製する こ とが V∫能と な っ た 。冷却液層を 二層構造 で

作成 した試料 の 熱
一

磁気特性や XRD 回折 パ タ
ー

ン か

ら 主相で あ る Nd2Fei4Bを確 認す る こ とは で きたが，ハ

ード磁 性 と して の 保 磁 力 は 得 られ なか っ た。そ の 原 因

の ひ とつ に結晶粒径 が 大 き い こ とが 挙げられ る。ハ
ー

ド磁 「生 と し て の 保磁力 を得る た め に は粒径を 小 さく し，

ハ
ー ド相 と ソ フ ト相の 交換相 kl作用 をは た らか せ る 必

要がある。本報告で は詳細に検討 して い な か っ たが，
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