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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　少なくとも一種の目的物質と、他種物質とを含有する固体状物から、前記目的物質を分
離し、回収する方法であって、
　減圧雰囲気下で前記固体状物を当該固体状物の一の面側から加熱して固液共存物とし、
前記固体状物中の前記目的物質を選択的に蒸発させる減圧加熱工程と、
　前記減圧加熱工程により蒸発した前記目的物質を固体状で捕集する捕集工程と
を含み、
　前記減圧加熱工程において、前記固液共存物における加熱面の温度が、前記目的物質の
蒸気圧が前記他種物質の蒸気圧よりも高くなる温度であって、前記目的物質は蒸発するが
、前記他種物質は実質的に蒸発しない温度になるように加熱するとともに、前記固液共存
物に少なくとも一方向の温度勾配を付与するように前記固体状物の一の面側から加熱する
ことを特徴とする分離・回収方法。
【請求項２】
　前記減圧加熱工程において、酸素分圧が１．０×１０- 2 Ｐａ以下の雰囲気で前記固体状
物の一の面側から加熱することを特徴とする請求項１に記載の分離・回収方法。
【請求項３】
　前記目的物質が、希土類元素であることを特徴とする請求項１又は２に記載の分離・回
収方法。
【請求項４】
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　前記固体状物が、前記目的物質としての希土類元素及び前記他種物質としての鉄族元素
を含有する使用済希土類焼結磁石であることを特徴とする請求項１～３のいずれかに記載
の分離・回収方法。
【請求項５】
　前記固体状物の加熱面に析出してなる前記希土類元素の酸化物を回収する工程をさらに
含むことを特徴とする請求項３又は４に記載の分離・回収方法。
【請求項６】
　前記固体状物の加熱面に析出してなる前記希土類元素の酸化物をハロゲン化して、前記
希土類元素のハロゲン化物を回収する工程をさらに含むことを特徴とする請求項５に記載
の分離・回収方法。
【請求項７】
　前記希土類元素のハロゲン化物に脱ハロゲン化処理を施す脱ハロゲン化工程をさらに含
み、
　前記脱ハロゲン化工程により得られたハロゲンを用いて前記希土類元素の酸化物をハロ
ゲン化することを特徴とする請求項６に記載の分離・回収方法。
【請求項８】
　前記目的物質の融点が、前記他種物質の融点よりも低く、
　前記減圧加熱工程における前記固液共存物中に含まれる液状物の温度が、前記目的物質
の融点よりも高く、かつ前記他種物質の融点よりも低い状態において、前記固液共存物か
ら液状物を回収する工程をさらに有することを特徴とする請求項１～７のいずれかに記載
の分離・回収方法。
【請求項９】
　少なくとも一種の目的物質と、他種物質とを含有する固体状物から、前記目的物質を固
体状で分離・回収するシステムであって、
　減圧雰囲気下で前記固体状物を当該固体状物の一の面側から加熱することのできる加熱
手段を有する減圧加熱炉と、
　前記固体状物から前記目的物質を選択的に蒸発させるように、かつ前記固体状物を固液
共存物とし、当該固液共存物に少なくとも一方向の温度勾配を付与するように前記加熱手
段を制御する制御部と、
　前記減圧加熱炉内に設けられ、前記固体状物から選択的に蒸発させた前記目的物質を捕
集する捕集部材と
を備えることを特徴とする分離・回収システム。
【請求項１０】
　前記目的物質が、希土類元素であることを特徴とする請求項９に記載の分離・回収シス
テム。
【請求項１１】
　前記固体状物が、前記目的物質としての希土類元素及び前記他種物質としての鉄族元素
を含有する使用済希土類焼結磁石であることを特徴とする請求項９又は１０に記載の分離
・回収システム。
【請求項１２】
　前記減圧加熱炉内で加熱された前記固体状物の加熱面側に析出した前記希土類元素の酸
化物をハロゲン化するハロゲン化処理部をさらに備えることを特徴とする請求項１０又は
１１に記載の分離・回収システム。
【請求項１３】
　前記ハロゲン化処理部によりハロゲン化された前記希土類元素を回収するハロゲン化物
回収部をさらに備えることを特徴とする請求項１２に記載の分離・回収システム。
【請求項１４】
　前記ハロゲン化物回収部により回収された前記希土類元素のハロゲン化物を脱ハロゲン
化処理する脱ハロゲン化処理部と、
　前記脱ハロゲン化処理部と前記ハロゲン化処理部とを連通する連通管と
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を備えることを特徴とする請求項１３に記載の分離・回収システム。
【請求項１５】
　前記目的物質の融点が、前記他種物質の融点よりも低く、
　前記加熱手段による加熱により前記固体状物を固液共存物とし、当該固液共存物中に含
まれる液状物の温度が、前記目的物質の融点よりも高く、かつ前記他種物質の融点よりも
低い状態において、前記固液共存物から液状物を回収する液状物回収手段をさらに有する
ことを特徴とする請求項９～１４のいずれかに記載の分離・回収システム。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、目的物質を含む固体状物から当該目的物質を分離し、回収する方法及び当該
方法を実施するためのシステムに関し、特に希土類元素等の有価元素を回収する方法及び
当該方法を実施するためのシステムに関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、希土類（レアアース）元素は、永久磁石（希土類磁石）、蛍光体、触媒等の材料
として幅広い分野で使用されており、今後もその需要が拡大する傾向にある。この希土類
元素は、我が国の産業にとって極めて重要な資源であるにもかかわらず、我が国からはほ
とんど産出されないため、専ら外国資源に依存している。そして、今後も世界的に希土類
元素の需要が拡大することが予想される中、省資源化、資源の安定供給等の観点から、希
土類元素が材料として用いられた製品、当該製品の生産時に発生する屑や不良スクラップ
から、非常に高価な希土類元素を分離・回収して再利用するリサイクル技術が盛んに開発
されている。
【０００３】
　このような希土類元素の分離・回収技術としては、従来、抽出剤を含有する有機相と、
抽出すべき希土類元素を含有する水相とを接触させることにより特定の希土類元素を有機
相に抽出し、その後有機相を酸水溶液にて逆抽出することで選択的に特定の希土類元素を
分離する方法が提案されている（特許文献１～４参照）。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開２０１１－１５８３号公報
【特許文献２】特開２０１１－１５８４号公報
【特許文献３】特開２０１１－１５８６号公報
【特許文献４】特開２００９－２４９６７４号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　しかしながら、特許文献１～４に記載のような、いわゆる湿式リサイクル法においては
、希土類元素を抽出するために用いられる抽出剤を含有する有機溶媒や、酸、アルカリ等
の廃液が大量に発生してしまうため、その廃液処理に要するエネルギーやコストが増大し
、分離・回収された希土類元素が非常に高価なものとなってしまうという問題がある。
【０００６】
　このように、市中から製品等を回収して当該製品に含まれる希土類元素を分離・回収し
、当該希土類元素を再利用する、いわゆるリサイクル技術が盛んに開発されているものの
、リサイクル費用の観点等から実用化には至っていないという現状がある。
【０００７】
　このような状況に鑑みて、本発明は、目的物質（例えば希土類元素等）を含む製品（例
えば希土類磁石等）等から当該目的物質を低エネルギー及び低コストで分離・回収する方
法及び当該方法を実施するための分離・回収システムを提供することを目的とする。
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【課題を解決するための手段】
【０００８】
　上記目的を達成するために、本発明は、少なくとも一種の目的物質と、他種物質とを含
有する固体状物から、前記目的物質を分離し、回収する方法であって、減圧雰囲気下で前
記固体状物を当該固体状物の一の面側から加熱して固液共存物とし、前記固体状物中の前
記目的物質を選択的に蒸発させる減圧加熱工程と、前記減圧加熱工程により蒸発した前記
目的物質を固体状で捕集する捕集工程とを含み、前記減圧加熱工程において、前記固液共
存物における加熱面の温度が、前記目的物質の蒸気圧が前記他種物質の蒸気圧よりも高く
なる温度であって、前記目的物質は蒸発するが、前記他種物質は実質的に蒸発しない温度
になるように加熱するとともに、前記固液共存物に少なくとも一方向の温度勾配を付与す
るように前記固体状物の一の面側から加熱することを特徴とする分離・回収方法を提供す
る（発明１）。
【０００９】
　上記発明（発明１）によれば、固体状物を一の面側から、当該加熱面の温度が、他種物
質よりも目的物質の蒸気圧が高くなる温度であって、他種物質が実質的に蒸発しない温度
になるように加熱することで、他種物質よりも当該加熱温度での蒸気圧の高い目的物質を
選択的に蒸発させることができ、その蒸発物が冷却されて固体状で捕集されることで、当
該目的物質を高純度で回収することができる。また、上記発明（発明１）のように、有機
溶媒や酸等を用いない乾式処理により目的物質を分離し、回収することで、それらの廃液
処理に要するエネルギーやコストが不要となるため、低エネルギー及び低コストでの目的
物質の分離・回収が可能となる。さらに、固体状物の加熱面から目的物質を選択的に蒸発
させることで、当該加熱面側における目的物質濃度が低下し、そのまま加熱を続けてもそ
れ以上の目的物質の回収を見込めないばかりか、他種物質が蒸発してしまい、捕集された
目的物質の純度が低下してしまうおそれがあるが、上記発明（発明１）によれば、加熱中
の固液共存物に温度勾配を付与することで、目的物質濃度の低下した加熱面側に向けて当
該目的物質が拡散及び対流するため、目的物質を高純度で回収することができるとともに
、目的物質の回収率を向上させることができる。　
【００１０】
　なお、本発明において「固液共存物」とは、固体状物の一部が溶融（熔融）して液体と
固体とが共存している状態の物を意味し、液体中に固体が分散した状態の物のほか、固体
状物の一部が溶融（熔融）して液相と固相とに分離した状態の物も含むものとする。
【００１１】
　また、本発明において「他種物質が実質的に蒸発しない」とは、固体状物中の目的物質
と他種物質との合計量に対する他種物質量（原子％）を１００％としたときに、蒸発物中
の目的物質と他種物質との合計量に対する他種物質量（原子％）が１５％以下、好ましく
は５％以下であることを意味するものとする。
【００１２】
　さらに、本発明において「他種物質」とは、固体状物中に含まれる目的物質以外の物質
であって目的物質とは異なる種類の物質（成分）であって、固体状物を構成する物質（成
分）のうちの主要な物質（成分）を意味するものである。例えば、本発明における固体状
物がネオジム磁石等の希土類磁石である場合、ネオジム、ジスプロシウム等の希土類元素
が目的物質であって、鉄やホウ素等が他種物質であるが、ネオジム磁石等に含まれ得る酸
素（主に希土類酸化物や酸化鉄として含まれ得る酸素）は、他種物質には含まれないもの
とする。
【００１４】
　上記発明（発明１）においては、前記減圧加熱工程において、酸素分圧が１．０×１０
- 2 Ｐａ以下の雰囲気で前記固体状物の一の面側から加熱するのが好ましい（発明２）。
【００１５】
　上記発明（発明１，２）においては、前記目的物質が、希土類元素であるのが好ましく
（発明３）、前記固体状物が、前記目的物質としての希土類元素及び前記他種物質として
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の鉄族元素を含有する使用済希土類焼結磁石であるのが好ましい（発明４）。
【００１６】
　上記発明（発明３，４）においては、前記固体状物の加熱面に析出してなる前記希土類
元素の酸化物を回収する工程をさらに含むのが好ましい（発明５）。かかる発明（発明５
）によれば、加熱後の固体状物の表面（加熱面）には、目的物質の拡散による偏析が起こ
り、目的物質の酸化物が析出するため、かかる目的物質の酸化物を回収することで、目的
物質の回収率を向上させることができる。
【００１７】
　上記発明（発明５）においては、前記固体状物の加熱面に析出してなる前記希土類元素
の酸化物をハロゲン化して、前記希土類元素のハロゲン化物を回収する工程をさらに含む
のが好ましい（発明６）。かかる発明（発明６）によれば、希土類酸化物よりも希土類ハ
ロゲン化物の方が所定温度における蒸気圧が高いため、希土類酸化物をハロゲン化するこ
とで、気体状の希土類ハロゲン化物として希土類元素を容易に回収することができる。
【００１８】
　上記発明（発明６）においては、前記希土類元素のハロゲン化物に脱ハロゲン化処理を
施す脱ハロゲン化工程をさらに含み、前記脱ハロゲン化工程により得られたハロゲンを用
いて前記希土類元素の酸化物をハロゲン化するのが好ましい（発明７）。かかる発明（発
明７）によれば、ハロゲンを排出することのないクローズドシステムとして希土類元素を
分離・回収することができる。
【００１９】
　上記発明（発明１～７）においては、前記目的物質の融点が、前記他種物質の融点より
も低く、前記減圧加熱工程における前記固液共存物中に含まれる液状物の温度が、前記目
的物質の融点よりも高く、かつ前記他種物質の融点よりも低い状態において、前記固液共
存物から液状物を回収する工程をさらに有するのが好ましい（発明８）。
【００２０】
　また、本発明は、少なくとも一種の目的物質と、他種物質とを含有する固体状物から、
前記目的物質を固体状で分離・回収するシステムであって、減圧雰囲気下で前記固体状物
を当該固体状物の一の面側から加熱することのできる加熱手段を有する減圧加熱炉と、前
記固体状物から前記目的物質を選択的に蒸発させるように、かつ前記固体状物を固液共存
物とし、当該固液共存物に少なくとも一方向の温度勾配を付与するように前記加熱手段を
制御する制御部と、前記減圧加熱炉内に設けられ、前記固体状物から選択的に蒸発させた
前記目的物質を捕集する捕集部材とを備えることを特徴とする分離・回収システムを提供
する（発明９）。
【００２２】
　上記発明（発明９）においては、前記目的物質が、希土類元素であるのが好ましく（発
明１０）、前記固体状物が、前記目的物質としての希土類元素及び前記他種物質としての
鉄族元素を含有する使用済希土類焼結磁石であるのが好ましい（発明１１）。
【００２３】
　上記発明（発明１０，１１）においては、前記減圧加熱炉内で加熱された前記固体状物
の加熱面側に析出した前記希土類元素の酸化物をハロゲン化するハロゲン化処理部をさら
に備えるのが好ましく（発明１２）、かかる発明（発明１２）においては、前記ハロゲン
化処理部によりハロゲン化された前記希土類元素を回収するハロゲン化物回収部をさらに
備えるのが好ましく（発明１３）、かかる発明（発明１３）においては、前記ハロゲン化
物回収部により回収された前記希土類元素のハロゲン化物を脱ハロゲン化処理する脱ハロ
ゲン化処理部と、前記脱ハロゲン化処理部と前記ハロゲン化処理部とを連通する連通管と
を備えるのが好ましい（発明１４）。
【００２４】
　上記発明（発明９～１４）においては、前記目的物質の融点が、前記他種物質の融点よ
りも低く、前記加熱手段による加熱により前記固体状物を固液共存物とし、当該固液共存
物中に含まれる液状物の温度が、前記目的物質の融点よりも高く、かつ前記他種物質の融
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点よりも低い状態において、前記固液共存物から液状物を回収する液状物回収手段をさら
に有するのが好ましい（発明１５）。
【発明の効果】
【００２５】
　本発明によれば、目的物質を含む製品等から当該目的物質を低エネルギー及び低コスト
で分離・回収する方法及び当該方法を実施するための分離・回収システムを提供すること
ができる。
【図面の簡単な説明】
【００２６】
【図１】本発明の一実施形態に係る目的物質の分離・回収システムを示す構成及び処理フ
ローを示す概略図である。
【図２】実施例における捕集板の表面に形成された皮膜の原子組成を示すグラフである。
【図３】実施例における加熱後に残存した希土類磁石の断面写真である。
【発明を実施するための形態】
【００２７】
　以下、本発明の一実施形態に係る目的物質の分離・回収方法について説明する。なお、
本実施形態においては、目的物質としての希土類元素（ネオジム（Ｎｄ）、ジスプロシウ
ム（Ｄｙ）、プラセオジム（Ｐｒ）、テルビウム（Ｔｂ）等）と他種物質としての鉄族元
素（鉄等）とを含む希土類磁石（例えば、ネオジム磁石等）から、希土類元素を分離し、
回収する方法を例に挙げて説明するが、本発明はこの方法に限定されるものではなく、例
えば、市中から回収したアルミスクラップより他種物質としてのアルミニウム（Ａｌ）よ
りも蒸気圧の高い目的物質（Ｍｇ、Ｚｎ等の添加物等）を分離し、回収する方法等が挙げ
られる。なお、本実施形態における希土類磁石には、市中から回収した各種製品（ハイブ
リッド車等のモータ、発電機、ボイスコイルモータ（ＶＣＭ）等）に含まれる希土類磁石
の他、希土類磁石の製造過程（磁石加工工程、研削工程等）にて発生する固形スクラップ
、スラッジ（加工、研削屑等）等も含まれる。
【００２８】
　本実施形態に係る希土類元素の分離・回収方法は、減圧雰囲気下で固体状の希土類磁石
の一面から加熱して希土類磁石中の希土類元素を選択的に蒸発させる減圧加熱工程と、減
圧加熱工程により蒸発した希土類元素を固体状で捕集する捕集工程とを含む。
【００２９】
　まず、減圧雰囲気下で固体状の希土類磁石の一面から加熱して固液共存状態とする。す
なわち、希土類磁石を局所的に加熱する。減圧雰囲気下で加熱することで、低エネルギー
で希土類磁石から希土類元素を蒸発させることができる。このとき、減圧加熱工程におけ
る雰囲気の酸素分圧が、１．０×１０- 2 Ｐａ以下であるのが好ましく、１．０×１０- 4 Ｐ
ａ以下であるのがより好ましい。このような酸素分圧の雰囲気で希土類磁石を加熱するこ
とで、希土類磁石から蒸発させた希土類元素の酸化を可能な限り抑制することができる。
【００３０】
　なお、減圧加熱工程における雰囲気の酸素分圧を上記範囲に設定する方法としては、従
来公知の方法を用いることができ、例えば、アルゴン、窒素等の乾燥不活性ガスで雰囲気
中の酸素を置換する方法等が挙げられる。
【００３１】
　希土類磁石の一面から加熱する際に、希土類磁石の加熱面の表面温度が、希土類元素の
蒸気圧が鉄族元素の蒸気圧よりも高くなるような温度であって、希土類元素は蒸発するが
、鉄族元素は実質的に蒸発しない温度（２０００℃以下）になるようにする。このような
条件で加熱することで、希土類元素を高純度で分離・回収することができる。
【００３２】
　また、希土類磁石の加熱面から当該加熱面の対向面に向けて当該希土類磁石に温度勾配
を付与するように希土類磁石の一面側から加熱するのが好ましい。希土類磁石の加熱面か
ら希土類元素を選択的に蒸発させることによって、当該加熱面の近傍における希土類元素
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濃度が低減し、鉄族元素濃度が相対的に増大するため、そのまま加熱を継続すると鉄族元
素の蒸発量が増大し、高純度での希土類元素の回収が困難となるおそれがある。しかしな
がら、希土類磁石に温度勾配を付与することによって、希土類元素濃度の低下した加熱面
側に向けて希土類元素を拡散・対流させることができる。その結果、鉄族元素の実質的な
蒸発を抑制しつつ、希土類元素を選択的に蒸発させることができ、高純度での希土類元素
の回収が可能となる。
【００３３】
　なお、市中から回収された製品等に含まれる希土類磁石は、表面にめっき、塗料、接着
剤等が付着していたり、着磁されたままの状態であったりするため、当該希土類磁石を減
圧加熱工程に付する前に、所定の前処理工程に付することが好ましい。具体的には、前処
理工程は、回収された希土類磁石をキュリー温度以上で加熱して脱磁（消磁）する工程、
ショットブラスト等により希土類磁石の表面の付着物（めっき、塗料、接着剤等）を除去
する工程、希土類磁石を所定の粒度に粉砕する工程等を含むのが好ましい。
【００３４】
　続いて、上記のようにして加熱された希土類磁石から蒸発した希土類元素を固体状で捕
集する。具体的には、希土類磁石の上方や、必要に応じて側方にステンレス製の捕集板等
を設置することで、希土類磁石から蒸発した希土類元素からなる薄膜を当該捕集板表面に
成膜することができる。
【００３５】
　かかる捕集板表面の成膜物は、希土類元素の純度が高く、鉄族元素を実質的に含まない
ものであるため、当該成膜物を、例えば機械的に切削することにより、高純度の希土類元
素を回収することができる。
【００３６】
　本実施形態における減圧加熱工程において、希土類磁石の一の面（上面）側から加熱し
て、加熱中の希土類磁石に加熱面から当該加熱面の対向面に向けて温度勾配を付与するこ
とで、加熱後の希土類磁石の表面（上面、加熱面）に希土類元素（希土類酸化物）が偏析
する。そのため、本実施形態においては、希土類磁石の表面（上面、加熱面）に偏析した
希土類酸化物を回収する工程をさらに含むのが好ましい。これにより、希土類元素の回収
率をさらに向上させることができる。
【００３７】
　希土類酸化物を回収する方法として、例えば、加熱後の希土類磁石の表面（上面、加熱
面）に析出した希土類酸化物層をスクレーパ等で切削する方法；希土類磁石の表面に析出
した希土類酸化物をさらに加熱して蒸発させ、回収する方法；希土類酸化物をハロゲン化
し、当該ハロゲン化物を回収する方法等が挙げられる。これらのうち、希土類酸化物層を
切削する方法は、希土類磁石の表面（上面、加熱面）に析出する希土類酸化物層が極めて
薄膜であると、切削処理が困難になるおそれがある。また、希土類酸化物を蒸発・回収す
る方法については、希土類酸化物は希土類元素単体等に比べて所定温度における蒸気圧が
極めて低いため、当該希土類酸化物を蒸発させるのも困難である。
【００３８】
　一方、希土類酸化物は、ハロゲンとの接触により、下記反応式（１）に示すようにハロ
ゲン化されるものと考えられる。
　１／３Ｄｙ2Ｏ 3 　＋　Ｆ2  → ２／３ＤｙＦ3  ＋１／２Ｏ2　…（１）
【００３９】
　上記反応式（１）による反応に関するギブス自由エネルギー変化（ΔＧ）を、熱力学平
衡計算ソフトウェア（FactSage，研鑚力学研究センター社製）を用いて算出したところ、
当該ΔＧは負の値を示した。この結果から、上記反応式（１）に示す反応は、希土類酸化
物とハロゲンとの接触により自発的に進行するものと考えられる。
【００４０】
　そのため、希土類酸化物を、当該希土類酸化物よりも所定温度における蒸気圧の高いハ
ロゲン化物とした上で、当該ハロゲン化物を回収する方法が好ましい。すなわち、本実施
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形態に係る希土類元素の分離・回収方法は、加熱後の希土類磁石の表面（上面、加熱面）
に析出した希土類酸化物をハロゲン化するハロゲン化工程と、希土類ハロゲン化物を回収
するハロゲン化物回収工程とをさらに含むのが好ましい。
【００４１】
　ハロゲン化工程においては、例えば、希土類磁石の表面に析出した希土類酸化物にフッ
素ガス等を、所定の温度条件下（１０００～２０００℃程度）及び所定の圧力条件下（酸
素分圧：０．１０１３２５～１０１３２５Ｐａ）で接触させることにより、希土類酸化物
を気体状の希土類ハロゲン化物とすることができる。
【００４２】
　そして、ハロゲン化物回収工程において、この気体状の希土類ハロゲン化物をコールド
トラップ等により冷却して回収する。
【００４３】
　本実施形態においては、このようにして回収された希土類ハロゲン化物から脱ハロゲン
化する脱ハロゲン化工程をさらに含むのが好ましい。かかる脱ハロゲン化工程においては
、例えば、希土類ハロゲン化物と金属カルシウムとを混合し、当該混合物に熱処理を施す
方法（熱還元法）；希土類ハロゲン化物を溶融させて電解する方法（溶融電解法）等を用
いることにより、希土類元素を得ることができる。
【００４４】
　なお、脱ハロゲン化工程において得られるハロゲン（フッ素ガス）、又は脱ハロゲン化
工程において得られたハロゲン化カルシウムから所望の方法により単離されたハロゲン（
フッ素ガス）を、ハロゲン化工程におけるハロゲン化剤として再利用するのが好ましい。
これにより、ハロゲン化工程、ハロゲン化物回収工程及び脱ハロゲン化工程においてハロ
ゲンのクローズドフローとして処理することができる。
【００４５】
　上述した本実施形態に係る希土類元素の分離・回収方法によれば、希土類磁石から希土
類元素を選択的に蒸発させることにより、高純度で希土類元素を分離・回収することがで
きる。しかも、加熱後の希土類磁石の表面（上面、加熱面）に析出する希土類元素の酸化
物を回収することで、希土類元素の回収率をさらに向上させることができる。
【００４６】
　次に、上述した本実施形態に係る希土類元素の分離・回収方法を実施するためのシステ
ムの一構成例について、図面を参照しながら説明する。図１は、本実施形態における希土
類元素の分離・回収システムの構成及び処理フローを示す概略図である。
【００４７】
　図１に示すように、本実施形態における希土類元素の分離・回収システム１は、希土類
元素を含有する希土類磁石ＲＭを減圧雰囲気下で加熱し得る減圧加熱炉２と、減圧加熱炉
２にて加熱後の希土類磁石ＲＭにハロゲン化処理を施し得るハロゲン化処理部３と、ハロ
ゲン化処理部３にハロゲン化剤を供給するハロゲン化剤供給部４と、ハロゲン化処理が施
された希土類磁石から希土類元素ハロゲン化物を回収するハロゲン化物回収部５と、ハロ
ゲン化物回収部５において回収された希土類元素ハロゲン化物に脱ハロゲン化処理を施し
得る脱ハロゲン化処理部６と、脱ハロゲン化処理部６とハロゲン化処理部４とを連通する
連通管７とを備える。
【００４８】
　減圧加熱炉２は、希土類磁石ＲＭを保持するための試料ホルダ２１と、試料ホルダ２１
に保持された希土類磁石ＲＭの一の面（上面）から加熱し得る加熱手段２２と、希土類磁
石ＲＭから蒸発した希土類元素を捕集する捕集板２３とを有する。
【００４９】
　加熱手段２２としては、希土類磁石ＲＭの一の面（上面）から加熱し得るもの、すなわ
ち希土類磁石ＲＭを局所的に加熱し得るものであれば特に限定されるものではなく、例え
ば、電子線照射装置、真空アーク溶解炉、プラズマアーク溶解炉、高周波誘導加熱溶解炉
等が挙げられ、特に照射スポット径を容易に調整し得る電子線照射装置が好適である。
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【００５０】
　捕集板２３は、本実施形態においては希土類磁石ＲＭの上方に設けられてなる、略平板
上のものであるが、捕集板２３の形状は、希土類磁石ＲＭから蒸発した希土類元素を捕集
し得る限り特に制限されるものではない。
【００５１】
　また、本実施形態に係る希土類元素の分離・回収システム１は、加熱手段２２を制御す
る制御部８を備える。この制御部８が加熱手段２２を制御することで、希土類磁石ＲＭの
加熱面（上面）の表面温度を、希土類元素の蒸気圧が鉄族元素（Ｆｅ等）の蒸気圧よりも
高くなる温度であって、希土類磁石ＲＭから希土類元素を選択的に蒸発させるが、鉄族元
素等を実質的に蒸発させることのない温度にすることができる。具体的には、制御部８は
、加熱中の希土類磁石ＲＭにその加熱面（上面）から下方に向けて温度勾配を付与するよ
うに、加熱手段２２を制御する。例えば、加熱手段２２として電子線ビーム加熱装置を用
いる場合、制御部８は、当該電子線ビーム加熱装置に通電される電流値を制御して、希土
類磁石ＲＭの加熱面の表面温度を制御することができる。
【００５２】
　ハロゲン化処理部３は、希土類磁石の表面に偏析した希土類酸化物を希土類ハロゲン化
物ガスとし得るような機能を有する装置であれば、その装置構成が限定されるものではな
い。このような装置としては、例えば、所望により粉砕した、表面に希土類酸化物が偏析
してなる希土類磁石を内部に収容し、減圧加熱条件下でハロゲンガス（フッ素ガス）を通
気することにより、希土類酸化物を気体状の希土類ハロゲン化物とし得る気相流通反応装
置等が挙げられる。
【００５３】
　ハロゲン化物回収部５は、ハロゲン化処理部３からの希土類ハロゲン化物ガスを冷却し
て回収し得る機能を有する装置であれば、その装置構成が限定されるものではない。この
ような装置としては、例えば、希土類ハロゲン化物ガスを冷却して液体状又は固体状の希
土類ハロゲン化物として捕集し得るコールドトラップ等が挙げられる。
【００５４】
　脱ハロゲン化処理部６は、ハロゲン化物回収部５にて回収（捕集）された希土類ハロゲ
ン化物を脱ハロゲン化し得る機能を有する装置であれば、その装置構成が限定されるもの
ではない。このような装置としては、例えば、希土類ハロゲン化物と金属カルシウムとの
混合物を加熱することにより希土類ハロゲン化物を熱分解し得る熱分解装置、希土類ハロ
ゲン化物を溶融電解させ得る溶融電解装置等が挙げられる。
【００５５】
　このような構成を有する分離・回収システム１において、所定の前処理が施された希土
類磁石ＲＭを試料ホルダ２１に保持させ、加熱手段２２により希土類磁石ＲＭの上面を加
熱する。このとき、制御部８により加熱手段２２が制御されることで、希土類磁石ＲＭか
ら希土類元素が選択的に蒸発し、鉄族元素が実質的に蒸発しないことになる。そして、希
土類磁石ＲＭから蒸発した希土類元素は、捕集板２３の表面に析出するため、当該捕集板
２３表面から希土類元素を回収することができる。
【００５６】
　また、減圧加熱炉２にて加熱された希土類磁石ＲＭの加熱面には、希土類元素の酸化物
が偏析するため、かかる希土類磁石ＲＭ表面の希土類酸化物をハロゲン化処理部３にて希
土類ハロゲン化物とし、得られた希土類ハロゲン化物をハロゲン化物回収部５にて回収す
る。回収された希土類ハロゲン化物は、脱ハロゲン化処理部６にて脱ハロゲン化処理に付
され、これにより希土類元素を回収することができる。一方、脱ハロゲン化処理部６にて
得られたハロゲン（ハロゲンガス）は、連通管７を介してハロゲン化処理部３に供給され
、ハロゲン化剤として用いられる。したがって、ハロゲン化処理部３、ハロゲン化物回収
部５及び脱ハロゲン化処理部６を、ハロゲンが環境中へ排出されることのないクローズド
システムとして機能させることができる。
【００５７】
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　以上説明した実施形態は、本発明の理解を容易にするために記載されたものであって、
本発明を限定するために記載されたものではない。したがって、上記実施形態に開示され
た各要素は、本発明の技術的範囲に属する全ての設計変更や均等物をも含む趣旨である。
【００５８】
　上記実施形態においては、減圧加熱工程における加熱後の希土類磁石の表面に析出した
希土類酸化物をハロゲン化し、得られた希土類ハロゲン化物から脱ハロゲン化することに
より希土類元素を回収しているが、本発明はこれに限定されるものではなく、例えば、希
土類ハロゲン化物から脱ハロゲン化しなくてもよい。例えば、希土類磁石から回収された
希土類ハロゲン化物を、そのまま蛍光体等の原料として再利用してもよい。
【００５９】
　また、上記実施形態の減圧加熱工程において、希土類磁石の加熱面の温度を、希土類元
素が選択的に蒸発し得る温度で所定の時間維持するように希土類磁石を加熱する加熱工程
、及び加熱後の希土類磁石を冷却し、当該希土類磁石の加熱面の温度が、希土類磁石の固
相部分から加熱面側に希土類元素が拡散し得る温度で所定の時間希土類磁石を保温する保
温工程を複数回繰り返し行ってもよい。これにより、希土類磁石の加熱面側に希土類元素
を拡散・対流させることができるため、希土類元素の蒸発による回収量を増大させること
ができる。
【００６０】
　さらに、上記実施形態においては、減圧加熱中の希土類磁石の熔融物（液状物）の温度
が、希土類元素の融点以上、鉄族元素の融点未満であるときに、希土類磁石の熔融物（液
状物）を回収する工程を有していてもよい。希土類元素の融点は鉄族元素の融点に比して
低いことから、かかる熔融物（液状物）は希土類元素を高純度で含むものである。そのた
め、当該熔融物を回収することで、希土類元素の回収量（回収率）を増大させることが可
能となる。かかる工程を実施すべく、上記実施形態における希土類元素の分離・回収シス
テム１においては、減圧加熱炉２内又は減圧加熱炉２外に熔融物槽と、当該熔融物槽及び
試料ホルダ２１を連通する熔融物流出路とが設けられていてもよく、これにより、試料ホ
ルダ２１内で加熱された希土類磁石の熔融物（液状物）が熔融物流出路を通じて熔融物槽
に取り出され得る。
【実施例】
【００６１】
　以下、実施例等を挙げて本発明をさらに詳細に説明するが、本発明は下記の実施例等に
何ら限定されるものではない。
【００６２】
〔実施例１〕
　市中より回収したネオジム磁石をキュリー温度以上に加熱して消磁した後、表面を研磨
して試料とした（厚さ：６ｍｍ，ネオジム磁石０．１ｋｇ相当）。電子ビーム照射装置を
有する真空加熱装置（ALD Vacuum Technologies社製，製品名：ELECTRON BEAM MELTING F
URNACE）であって、坩堝の側方から上方に向けて立設したステンレス製の捕集板を折曲し
て、坩堝の上方にも捕集板が位置するように、捕集板を設けた真空加熱装置を用い、当該
真空加熱装置内の坩堝に試料を収容し、真空加熱装置内の初期圧力条件を３．０×１０- 2

Ｐａ（酸素分圧：６．３×１０- 3 Ｐａ程度）として、１５分間、電子ビーム照射装置から
試料の上面に向けて電子ビームを照射した。なお、電子ビームへの出力電流を制御するこ
とで、試料の加熱面の温度を段階的に上昇させ（試料の加熱面の温度が１３３０℃で５分
間、１４７０℃で５分間、１５７０℃で５分間加熱（１５７０℃（試料の加熱面の温度）
におけるネオジムの蒸気圧：１１Ｐａ、ジスプロシウムの蒸気圧：１．３×１０2Ｐａ、
鉄の蒸気圧：１．４Ｐａ））、試料に加熱面から下方に向けて温度勾配を付与するように
加熱した。
【００６３】
　そして、捕集板の表面に形成された皮膜の組成分析を、全自動走査型Ｘ線光電子分光分
析装置（ＰＨＩ社製，製品名：Quantera SXM）を用いて行った。結果を図２に示す。
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　図２は、捕集板の表面に形成された皮膜の原子組成を示すグラフであり、縦軸が原子濃
度、横軸が皮膜の膜厚を示し、グラフ中に記載された縦線の左側が皮膜表面を、右側が捕
集板を表す。図２から明らかなように、捕集板の表面に形成された皮膜は、ネオジム酸化
物とジスプロシウム酸化物とを含むが、鉄をほとんど含まないものであった。このことか
ら、希土類元素を選択的に蒸発させ、鉄族元素を実質的に蒸発させないように試料を減圧
下で加熱することで、希土類元素を高純度で回収可能であることが確認された。
【００６５】
　また、加熱後に残存した希土類磁石の断面写真を図３に示す。図３中、上方が加熱面で
ある。図３から明らかなように、希土類磁石の加熱面に希土類酸化物が偏析していた。こ
のことから、偏析した酸化物を回収することで、希土類元素の回収率のさらなる向上が可
能であると確認された。
【産業上の利用可能性】
【００６６】
　本発明の分離・回収方法は、希土類磁石のリサイクル産業において有用である。
【符号の説明】
【００６７】
１…分離・回収システム
２…減圧加熱炉
　２２…加熱手段
　２３…捕集板（捕集部材）
３…ハロゲン化処理部
５…ハロゲン化物回収部
６…脱ハロゲン化処理部
７…連通管
８…制御部
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