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Enhancing electrical resistivity of Nd-Fe-B-type magnet with addition of

dielectric oxide with low melting point

Min Seok Kang

Department of Materials Science and Engineering, The Graduate School,

Pukyong National University

Abstract

Ceramics-bonded Nd-Fe-B-type magnet with high electrical

resistivity was fabricated with the intention of suppressing

induction of eddy current thus lowering operating temperature of

the magnet used as rotor magnet in high speed motor. The

ceramics-bonded Nd-Fe-B-type magnets were fabricated by

consolidating mixture of melt-spun flake and HDDR-treated

powder and oxide ceramics with low melting point. The

ceramics-bonded Nd-Fe-B-type magnets had remarkably

enhanced electrical resistivity with respect to the magnet without

ceramics binder. Coercivity of the isotropic ceramics-bonded

magnet decreased with increasing the addition of ceramics binder,

and this was attributed to the increased demagnetizing factor.

Thin oxidized layer on the flake surface formed by reaction

between the flake and oxide binder also contributed to reducing

coercivity in the ceramics-bonded magnet. Highly resistive

ceramics-bonded magnet containing 30 vol% ceramics binder still

had good magnetic performance and high mechanical strength at

175 oC: iHc = 5 kOe, Mr = 4.8 kG, (BH)max = 4.3 MGOe, and
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over 900 MPa. In the anisotropic ceramics-bonded magnet, thanks

to low temperature consolidation of Nd-Fe-B-type particles using

oxide ceramic binder with low melting point the detrimental

reaction between magnetic particle surface and oxide was

profoundly suppressed, thus retaining the high coercivity of initial

magnetic particles even in the ceramics-bonded magnets.

Ceramics-bonded (15 vol%) magnet, which had good room

temperature magnetic performance (iHc = 12.7 kOe, Mr = 9.4 kG,

and (BH)max = 17.0 MGOe), still had reasonably good

performance(iHc = 5.0 kOe, Mr = 8.7 kG, and (BH)max = 10.2

MGOe) at 150 °C.
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1. 서론

Nd-Fe-B계 영구자석은 신재생에너지 및 각종산업분야를 중심으로

사용분야가 확대되고 있으며, 특히, 높은 자기적 특성으로 인해

EV(Electric Vehicle) 및 HEV(Hybrid Electric Vehicle)의 구동모터

에서의 사용이 증가하고 있다[1-3]. 기존 Nd-Fe-B계 영구자석은 정

방정계(tetragonal system) Nd2Fe14B 금속간 화합물을 기초로 하고

있으며, 상온에서 포화자화(Ms = 16 kG), 이방성자장(HA = 67 kOe),

최대에너지적((BH)max = 64 MGOe)이 우수한 것으로 보고되어지고

이다[4-5]. 그러나 Nd-Fe-B계 영구자석은 낮은 큐리온도(Tc = 315

℃)를 가지기 때문에, EV나 HEV의 구동모터에 사용되는 영구자석

의 작동온도인 200 ℃ 부근에서 보자력이 현저히 감소하는 문제점이

있다. EV 혹은 HEV의 구동모터용 영구자석은 고온에서도 충분한

보자력이 요구되기 때문에, 이를 해결하기 위해 Nd-Fe-B계 영구자

석의 보자력을 높이기 위한 여러 가지 해결방법들이 개발되어 왔다.

Nd-Fe-B계 영구자석의 보자력 향상은 일반적으로 입계확산공정

(Grain Boundary Diffusion Process, GBDP)을 통해 이루어진다

[6-10]. 입계확산공정은 중희토류 원소(Dy, Tb)의 확산에 의해

Nd2Fe14B 결정립 표면의 일부 Nd 원자를 중희토류 원자로 치환시켜

결정립 표면의 결정자기이방성을 향상시켜 보자력을 향상시킨다

[11-12]. 그러나 중희토류의 치환은 필연적으로 잔류자화(Mr)의 감소

와 더불어 중희토류의 비싼 가격으로 인한 비용의 상승이 문제가 된

다. EV 및 HEV의 구동모터용 영구자석의 가열은 작동 중 모터내부
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의 전기자에서 생성되는 교차 슬롯자장에 의해 발생하는 와전류

(eddy current)에 의해 발생한다[13-16]. 따라서, 자석의 전기비저항

을 향상시키면 구동모터용 영구자석에 발생하는 와전류를 억제하여

구동모터의 작동온도를 감소시키는데 효과적일 것이다. 그러나

Nd-Fe-B계 영구자석은 기본적으로 금속이 다량 함유된 금속합금이

기 때문에 전기비저항을 향상시키는 것은 쉽지 않았다. 이전, 절연체

인 fluoride염을 첨가하여 Nd-Fe-B계 영구자석의 전기비저항을 향

상시키기 위한 시도가 있었다[17]. 그러나 fluoride염을 첨가한

Nd-Fe-B계 영구자석은 fluoride염을 첨가하지 않은 Nd-Fe-B계 영

구자석과 비교하여 압축강도가 상당량 감소함을 보였다. 때문에 본

연구에서는 높은 전기비저항을 갖는 저융점 세라믹바인더를

Nd-Fe-B계 영구자석에 첨가하여 자기적 특성 및 압축강도의 감소

를 최소화 하며, 전기비저항을 향상시키는 연구를 진행하였다.
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2. 경자성 기초이론

2.1 포화자화 및 잔류자화

그림 1은 강자성체의 자기이력곡선을 나타낸 그림이다. 자기이력곡

선이란, 가해준 외부의 자기장에 따라 변화하는 자화값의 변화를 나

타낸 곡선이다. 완전한 탈자상태의 강자성체에 외부자장을 가해서

원점에서부터 강자성체에 가해주는 자장의 세기를 증가시키면 자화

값(M)은 그림 1의 초기자화곡선과 같은 경로를 통해 그림 1(a)까지

증가한다. 그러나 그림 1(a) 이상의 자장을 가해주어도 자화 값은 포

화에 도달하여 더 이상 증가하지 않는다. 이때, 그림 1(a)지점을 포

화자화라 하며, 기호로 Ms로 나타낸다. 이 포화자화는 영구자석이

공급 가능한 자속을 결정하는 중요한 특성이다. 강자성체 재료에서

는 재료를 구성하는 각 원자의 자기모멘트가 교환상호작용으로 주위

원자와 동일한 방향으로 향하며, 그로인해 자화가 발생한다. 이때 자

기모멘트의 합을 자발자화라고 하며, 포화자화는 이 자발자화의 세

기와 같다. 또한, 포화자화는 자화와 자장의 세기의 관계를 나타내는

곡선(M – H 곡선)에서는 존재하지만, 자속밀도와 자장의세기의 관

계를 나타내는 곡선(B – H 곡선)에서는 자속밀도는 자화 값과 그

때의 자장의 세기의 합(B = M + H)이므로 포화 값이 존재하지 않

고 가해주는 자장의 세기가 증가할수록 계속해서 증가한다. 이런 포

화자화에서부터 서서히 자장의 세기를 감소시키면. 자화 값은 초기

자화곡선을 통해 원점으로 돌아오는 것이 아니라 다른 경로를 통하
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여 감소하게 된다. 이후, 외부에서 가해주는 자장의 세기가 ‘0’일 때

남아있는 자화 값은 그림 1(b)점에 도달하게 된다. 그림 1(b)점은 자

화와 자장의 세기의 관계를 나타내는 곡선(M – H 곡선)에서는 잔

류자화라 하며, 기호 Mr로 나타낸다. 자속밀도와 자장의 세기의 관

계를 나타내는 곡선(B – H 곡선)에서는 잔류자속밀도라고 하며 기

호로 Br로 나타낸다. 다만, 자장의 세기가 ‘0’이기 때문에 잔류자화와

잔류자속밀도는 같은 값을 가진다. 이 잔류자화는 자기회로에서 자

석으로부터 나올수 있는 최대의 자화값이라 할 수 있다.

2.2 결정자기이방성 및 보자력

결정자기이방성은 영구자석의 결정구조에 따라 자화의 방향이 특정

한 방향으로 배향되려고 하는 성질이다. 자화가 쉬운 방향을 자화

용이 방향(Easy Magnetization Direction, EMD)이라 하며, 반대로

자화가 어려운 방향을 자화 곤란 방향(Hard Magnetization

Direction, HMD)이라 한다. 원자 내의 자기모멘트를 자화 용이 방향

으로부터 자화 곤란 방향으로 회전시키는데 필요한 에너지를 결정자

기이방성에너지(Ea)라 부른다. 결정자기이방성에너지는 결정의 구조

에 따라 실험식을 이용하여 구할 수 있으며 Nd2Fe14B와 같은 정방정

계 결정구조에서는 식 (1)과 같이 나타낸다.

  sin
 (1)
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이 식에서 는 자화 용이 방향에서 벗어난 각도, 은 결정자기이방

성 상수이다. 만약    면 자화 용이 방향은 c 축에 수직인 평면

이 되고,    면 자화 용이 방향은 c 축이 된다.

영구자석의 이방성 자장(HA)은 보자력을 결정하는 중요한 요소이며

영구자석 재료의 이론적 최대보자력이다. 이 이방성 자장은 결정자

기이방성 상수(K1)와 관련된 식 (2)로 나타낼 수 있다.

 


(2)

이방성 자장은 식 (2)와 같은 계산식이 아닌 열탈자 상태의 자성재

료를 자화 용이 방향과 자화 곤란 방향으로 자장을 가하여 측정한

자기이력곡선을 통해 실험적으로 구할 수 있다. 그림 2는 강자성체

의 자화 용이 방향 및 자화 곤란 방향으로 측정한 자화곡선이다. 이

두 자화곡선의 교점에서부터 자장이 ‘0’일 때 까지 곡선의 면적을 결

정자기이방성 에너지(Ea)라 한다.

강자성체의 자기이력곡선에서 초기에 강자성체에 가하던 자장을 제

거한 후 잔류자화 상태에 있는 강자성체에 초기에 가해준 방향과는

반대방향의 자장을 가해주어 자화 값이 ‘0’가 되는 지점을 보자력이

라 한다. 이러한 보자력은 Y축의 종류에 따라 고유보자력과 유도보

자력으로 분류된다. 그림 1의 자화와 자장의 세기의 관계를 나타내

는 곡선(M – H 곡선)에서 자화 값이 ‘0’가 되는 (c)점을 고유보자

력이라 하며 기호로 iHc로 나타낸다. 영구자석 재료 관련 분야에서

는 고유보자력을 보자력이라 부른다.
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그림 1의 자속밀도와 자장의 세기의 관계를 나타내는 곡선(B – H

곡선)에서 자속밀도의 값이 ‘0’가 되는 (d)점을 유도보자력이라 하며

기호로 bHc로 나타낸다. 자기회로 관련분야에서 유도보자력을 보자

력이라 부른다.

2.3 각형비 및 최대에너지적

각형비는 잔류자속밀도(Br)의 90 %에 해당하는 자속밀도가 가지는

자장의 세기와 고유보자력의 비로 정의한다. 이러한 각형비는 탈자

가 이루어지는 동안 영구자석의 안정성을 평가하는데 사용되며, 각

형비가 ‘1’에 가까울수록 유리하다. 최대에너지적은 자속밀도와 자장

의 세기의 관계를 나타내는 B – H곡선에서 자속밀도(B)와 자장(H)

의 곱의 최대치로 기호 (BH)max로 나타낸다(그림 1(e)). 높은 최대

에너지적을 얻기 위해서는 앞서 설명한 유도보자력, 고유보자력, 잔

류자화, 각형비와 같은 기본적인 자기적 특성이 높아야하기 때문에

자석으로서의 종합적인 성능을 나타내는 지표로서 널리 이용되고 있

으며 현재 대중적으로 사용되고 있는 영구자석인 Nd-Fe-B계 영구

자석의 최대에너지적은 약 64 MGOe로 보고되어 있다.
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Fig. 1. Hysteresis loop of permanent magnet.
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Fig 2. Magnetization curves of hard magnetic material for easy

magnetization and hard magnetization direction.
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2.4 큐리온도 (Curie Temperature)

그림 3와 같이 강자성체가 높은 온도로 가열되면 대부분의 강자성

체는 자기모멘트의 배향이 흐트러지게 되며, 결과적으로 일정온도에

도달하면 강자성체는 자기모멘트의 배향이 사라진 상자성체로 바뀌

어 자성을 상실하게 된다. 이렇게 강자성체에서 상자성체로 변하는

온도를 큐리온도(curie temperature)라 하며 기호 Tc로 나타낸다.

Nd-Fe-B계 영구자석의 큐리온도는 약 315 ℃로 그리 높지 않기 때

문에 산업에 적용하기 위해 여러 가지 제약을 받는다. 반면, Sm-Co

계 영구자석 및 AlNiCo자석 등은 상온에서의 자기적 특성은

Nd-Fe-B계 영구자석에 비하여 낮지만 높은 큐리온도를 가지기 때

문에 비교적 높은 온도에서도 구동이 가능하다는 장점을 가지고 있

다. 이와 같이 영구자석에서는 온도에 따른 특성 또한 중요시 되는

데 이러한 특성 중 하나는 온도의 안정성이다. 온도의 안정성은 온

도계수로 나타내며, 온도가 증가할수록 영구자석의 자기적 특성이

감소하는 비율을 나타낸다. 이러한 온도계수는 잔류자화의 온도계수

(α)와 보자력의 온도계수(β)로 분류되며, α, β는 식 (3), (4)를 이용

하여 구할 수 있다.
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 ×


× (3)

×

  
× (4)

※ α  : 잔류자화의 온도계수

β  : 보자력의 온도계수

T : 측정하는 온도

RT : 상온

 : 측정온도에서의 잔류자화

 : 상온에서의 잔류자화

 : 측정온도에서의 보자력

 : 상온에서의 잔류자화
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Fig 3. Temperature dependence of magnetic moment of

ferromagnetic material.
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3. 실험 방법

3.1 초기 시작재료의 물성

본 연구는 등방성, 이방성의 열간 압축성형 자석을 제조하여 실험

을 진행하였다. 등방성 열간 압축성형 자석의 초기재료로서 급냉응

고법(melt-spinning)으로 제조된 상업용 Nd-Fe-B계 플레이크 분말

(MQU-F : Nd13.6Fe73.6Co6.6Ga0.6B5.6)을 사용하였으며, 이 플레이크 분

말의 감자곡선을 그림 4에 나타내었다. 플레이크 분발의 너비는

SEM으로 관찰한 결과 너비는 약 150 μm – 300 μm 이며, 두께는

약 20 μm 이다(그림 5). 열간 압축성형 자석의 제조 시 첨가되는

Bi2O3 – SiO2 – B2O3계 세라믹 분말(약 1μm, HTCB)의 융점을 조

사하기 위해 시차열분석법(Differential Thermal Analysis, DTA)을

이용하여 아르곤분위기에서 약 800 ℃로 가열하여 열 반응을 조사하

였으며 시차열분석장치의 모식도를 그림 6 에 나타내었다. 그림 7(a)

는 HTCB의 시차열분석 결과를 나타낸 그림이다. 시차열분석 결과

약 550 – 570℃의 범위에 걸쳐 흡열반응이 일어나는 것을 볼 수 있

다. 그림 7(b)는 HTCB의 X-선 회절패턴을 나타내었다. X-선 회절

패턴에서 20 –40 도의 범위에서 단범위 규칙성이 존재함을 확인 할

수 있었으며, 이는 HTCB가 비정질 상태임을 나타낸다. 또한, HTCB

를 약 800 ℃에서 1시간동안 가열 시킨 후 급냉시켜 벌크 상태로 만

든 뒤, 비커스경도계를 이용하여 HTCB의 비커스 경도를 측정하였

다.
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표 1.은 위에서 측정한 HTCB의 기본적인 물성을 나타내었다.

이방성 열간 압축성형 자석의 초기재료로서 HDDR(Hydroenation

Disproportionation Desorption Recombination) 처리를 통하여 제조

된 Nd12.5Fe80.6B6.4Ga0.3Nb0.2 조성의 이방성 분말을 사용하였다. 이

HDDR분말의 감자곡선을 그림 8에 나타내었으며 입자크기는 약 150

μm 이었다(그림 9). 열간 압축성형 자석의 제조시 첨가되는 V2O5 –

P2O5 – TeO2 계 세라믹 분말(약 2 μm, LTCB)의 융점을 조사하기

위해 시차주사열량분석법(Differential Scanning Calorimetry, DSC)

을 이용하여 아르곤분위기에서 약 400℃까지 가열하여 열 반응을 조

사하였다. 그림 10(a)는 LTCB의 시차주사열량분석 결과를 나타내었

다. 시차주사열량분석 결과 260 – 284 ℃의 범위에 걸쳐 흡열반응

이 일어났다. 또한 그림 10(b)는 X-선 회절패턴을 나타내었다. X-선

회절패턴에서 20 – 40 도의 범위에서 단범위 규칙성이 존재하여

LTCB가 비정질 상태임을 알 수 있었다. 또한, LTCB를 약 800℃까

지 가열 후 급냉시켜 벌크상태로 만든 뒤, 비커스 경도계를 이용하

여 LTCB의 비커스 경도를 측정하였다. 표 2.는 LTCB의 기본적인

물성을 나타내었다.
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Fig 4. Demagnetization curve of MQU-F melt-spun flake
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Fig. 5. SEM image showing the morphology of

Nd13.6Fe73.6Co6.6Ga0.6B5.6 MQU-F flake.
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Fig 6. Schematic diagram of DTA equipment.
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Fig. 7. (a) DTA (3℃/min, in Ar) result, (b) XRD (CuKα) patterns

of Bi2O3 – SiO2 – B2O3 ceramics binder.
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Table. 1. Physical properties of the Bi2O3 – SiO2 – B2O3

ceramics binder.
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Fig 8. Demagnetization of HDDR treated powder.
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Fig. 9. SEM image showing the morphology of

Nd12.5Fe80.6B6.4Ga0.3Nb0.2 HDDR powder.
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Fig. 10. (a) DTA (3℃/min, in Ar) result, (b) XRD (CuKα)

patterns of V2O5 – P2O5 – TeO2 ceramics binder.
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Table. 2. Physical properties of the V2O5 – P2O5 – TeO2

ceramics binder.
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3.2 열간 압축성형 자석의 제조

등방성 열간 압축성형 자석의 제조를 위해 등방성 플레이크 분말

에 HTCB를 첨가하여 690℃에서 열간 압축성형 자석을 제작하였다.

HTCB를 690 ℃에서 열간 압축성형을 제조한다면 첨가한 세라믹 분

말은 열간 압축성형을 하는 동안 액상으로 존재하게 되며, 각 플레

이크 분말의 계면에 균일하고 연속적으로 존재할 것이다. 열간 압축

성형법으로 0 – 38 vol%의 HTCB를 첨가하여 400 ℃에서부터 약

460 MPa의 압력을 가하여 일정하게 유지한 후 690 ℃에 도달하면

압력을 제거하고 아르곤가스를 흘리며 냉각시켜 등방성 자석을 제조

하였다. 이때, 첨가한 세라믹 분말이 진공에서 가열되어 부풀어 올랐

다. 이를 방지하기 위해 열간 압축성형중의 분위기를 아르곤으로 만

들고 열간 압축성형을 실시하였다. 실제 열간 압축성형에 사용된 장

치를 그림 11에 나타내었다. 이방성 열간 압축성형 자석의 제조를

위해 이방성 HDDR 분말에 LTCB를 첨가하여 혼합 후, 혼합물을 자

장성형기를 이용하여 한 방향으로 배향시킨 후 압력을 가해 성형체

를 제작하였다. 그 후, 성형체를 420 ℃에서 열간 압축성형을 실시하

여 열간 압축성형 자석을 제조하였다. LTCB를 420℃에서 열간 압축

성형을 통해 열간 압축성형 자석을 제조한다면 첨가한 LTCB는 열

간 압축성형을 하는 동안 액상으로 존재하게 되며, 각 분말 계면에

균일하고 연속적으로 존재할 것이다. 열간 압축성형법을 통해 10 –

30 vol% 세라믹 분말을 첨가하여 약 200 ℃에서부터 약 660 MPa의

압력을 가하여 일정하게 유지한 후 420 ℃에 도달하면 압력을 제거
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하고 아르곤가스를 흘리며 냉각시켜 이방성 자석을 제조하였다. 이

때, 첨가한 세라믹 분말은 열간 압축성형 과정이 낮은 온도에서 이

루어지기 때문에 HTCB처럼 부풀어 오르지 않을 것으로 생각되어

진공분위기에서 열간 압축성형을 실시하였다.
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Fig. 11. Schematic diagram of hot-press equipment.
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3.3 열간 압축성형 자석의 특성평가

열간 압축성형 자석의 전기비저항은 4침법(4-point probe)를 이용하

여 측정되었으며, 그 모식도를 그림 12 에 나타내었다. 전기비저항을

측정하기 위해 등방성 열간 압축성형 자석은 두께(t) 1.5 mm, 직경

약 9 mm인 동전 형상으로, 이방성 열간 압축성형 자석은 두께(t) =

1.5 mm, 길이 10 mm, 너비 5 mm의 직사각형 형상으로 가공하였다.

그림 12에서와 같이 탐침간의 거리(s)가 2 mm인 탐침 4개를 제조된

시편에 접촉시킨 후 10 mA의 전류를 가하는 동안 발생하는 전압을

측정하여 식(5)를 이용하여 전기비저항을 구하였다.

    

   (5)

시료 진동형 자성측정기(Vibrating Sample Magnetometer, VSM)를

이용하여 시편의 자기적 특성을 측정하였으며 대략적인 모식도를 그

림 13에 나타내었다. 이후, 온도계수의 측정을 위해 상온 – 175 ℃

까지 가열한 기름에 담구어 측정하였다. 미세구조 관찰 및 원소의

분포분석을 SEM(Scanning Electron Microscope) 및

EPMA(Electrone Probe X-ray Microanalyzer)를 이용해 실시하였

다.
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Fig. 12. Schematic diagram of 4-point probe for measuring

electrical resistivity.
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Fig. 13. Schematic diagram of VSM(Vibrating Sample

magnetometer).



- 29 -

4. 실험 결과 및 고찰

4.1 등방성 열간 압축성형 자석

4.1.1 등방성 열간 압축성형 자석의 전기비저항

그림 14는 제조된 열간 압축성형 자석의 HTCB의 첨가량에 따른

전기비저항의 변화를 나타내었다. 그림 14에서 볼 수 있듯이 열간

압축성형 자석의 전기비저항은 HTCB의 첨가량이 증가함에 따라 상

당한 향상을 보여주었으며, HTCB를 첨가하지 않은 열간 압축성형

자석의 전기비저항(200 μΩ.cm)과 비교하여 약 30 vol%의 HTCB를

첨가한 열간 압축성형 자석의 전기비저항(1303 μΩ.cm)은 약 6.5배가

량 높은 전기비저항을 보여주었다. 이처럼 HTCB를 약 30 vol% 첨

가한 열간 압축성형 자석의 전기비저항의 상당한 향상은 HTCB가

690 ℃의 온도에서 열간 압축성형동안 액상으로 존재하여 플레이크

분말을 전기적으로 분리시키기 때문으로 생각된다. 그림 15는

HTCB를 약 30 vol% 첨가하여 제조한 열간 압축성형 자석의 미세

구조를 나타내었다.
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Fig. 14. Dependence of electrical resistivity of the

ceramics-bonded magnet of the amount of added ceramics binder.
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Fig. 15. SEM photos of the ceramics-bonded magnet containing

30 vol% oxide binder. Arrow in (a) indicates pressing direction.
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4.1.2 등방성 열간 압축성형 자석의 자기적 성질

그림 16은 HTCB의 첨가량에 따른 열간 압축성형 자석의 자기적

특성의 변화를 나타낸 그림이다. 열간 압축성형 자석의 잔류자화는

HTCB의 첨가량이 증가 할수록 소량 감소하였다. 이는 비자성 물질

인 세라믹 분말의 첨가에 의한 자화의 희석(dilution of

magnetization) 때문에 감소된 것으로 생각된다. 열간 압축성형 자석

의 고유보자력은 HTCB의 첨가량이 증가 할수록 상당한 비율의 감

소를 보였다. 이는 다음과 같은 두가지 요인으로 추측할 수 있다.

(1)유효반자장계수(Neff)의 증가와 (2)HTCB와 MQU-F 플레이크 분

말 사이의 반응으로 인해 플레이크 분말 표면에 얇은 산화막의 생성

으로 인해 고유보자력이 감소할 것으로 생각된다.

(1)영구자석의 유효반자장계수(Neff)는 세부분으로 구성되며 식 6.과

같이 나타낼 수 있다.

      (6)

Nmacro는 자석의 외형에 의해 결정되는 거시적 반자장계수를 나타낸

다. Ngrain은 자석내부의 고립된 결정립의 반자장계수를 나타내며,

Nstructure는 비자성 물질들이 만드는 결정립들 사이의 다중 접합부에

생기는 누설자장(stray field)에 의한 반자장계수를 나타낸다. 본 연

구에서 사용된 열간 압축성형 자석의 경우는 외형이 모두 동일하기

때문에 첨가한 HTCB의 첨가 여부에 상관없이 Nmacro는 동일하다.
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Ngrain의 경우는 플레이크 내 결정립들은 대단히 미세하고 결정립들

상호간에 자기적 결합(magnetic coupling)이 잘 되어있기 때문에

Ngrain은 본 연구에서 사용된 열간 압축 성형자석의 경우에는 전체

반자장계수에 기여하는 정도가 대단히 작다. Nflake는 본 연구에서

사용된 열간 압축성형 자석의 경우는 그 기여가 다소 클 것으로 판

단된다. 그림 15에서 보는 것처럼 플레이크들은 첨가한 HTCB에 의

해 거의 완벽하게 고립되어 있기 때문에 플레이크들은 그 판상의 형

상으로 인하여 상당히 큰 반자장 계수를 가지는 것으로 판단된다.

또 플레이크의 판상의 형상에 더하여, 열간 압축시 압축으로 인하여

플레이크들의 넓은 표면이 압축방향과 수직한 방향으로 배열되어 그

판상의 형상에 의한 반자장계수의 증가도 있을것으로 판단된다. 자

기적 특성을 압축방향과 평행한 방향으로 측정하였기 때문에 Nflake

는 더 크게 될 것으로 판단된다. 마지막으로, 산화물 다중점(multiple

junction)에서 발생하는 누설자장에 의한 Nstructure는 본 연구에서 사

용한 열간 압축성형 자석의 경우 산화물 다중점이 크고 더 많이 형

성되기 때문에 그 크기가 더욱 커질 것으로 판단된다. 따라서 본 연

구에서 사용한 자석의 경우 더 정확한 유효반자장계수는 식 7과 같

이 나타낼 수 있다.

       (7)

Nstructure는 본 연구에서 제작한 세라믹 본드자석의 경우 HTCB의 첨

가량이 많아질수록 더 커지고 따라서 보자력은 낮아진다. 또 세라믹
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본드자석에서 보자력 저하의 영향을 주는 또 다른 중요 인자는 플레

이크와 HTCB사이의 반응으로 생긴 플레이크 표면의 얇은 산화층의

존재이다. 열간 압축을 첨가한 HTCB가 액상이 되는 온도인 670℃

의 고온에서 실시하였기 때문에 플레이크 표면의 산화는 불가피하고

신속하게 일어난다. 그 결과, 그림 17에서 보는 것처럼 플레이크의

표면 아주 가까운 곳에 수 마이크로미터 두께의 산화물 층이 형성된

다. Nd2Fe14B상과 산소의 반응은 Nd상의 분해를 일으켜 NdOx+ 혼

합물이 형성되도록 한다. 분해된 혼합물 중 Fe와 FeB상은 연자성

상이다. 따라서 플레이크 표면의 산화물 층은 결정자기이방성이 크

게 낮아지며 반대방향의 자장 하에서 쉽게 탈자가 진행되며 그로 인

하여 보자력이 감소한다.
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Fig. 16. Dependence of magnetic performance of the

ceramics-bonded magnet on the amount of added ceramics binder.
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Fig. 17. EPMA X-ray mapping and distribution of elements in the

interface between magnetic flake and oxide binder in the

ceramics-bonded magnet with 30 vol% oxide binder.
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그림 18은 HTCB의 첨가량에 따른 열간 압축성형 자석의 자기적

특성의 온도의존성을 나타낸다. 그 중 HTCB가 30 vol% 첨가된 열

간 압축성형 자석은 상온에서 고유보자력이 11.6 kOe, 잔류자화가

5.2 kG, 최대에너지적이 5.5 MGOe의 의미있는 결과를 보였다.

HTCB가 30 vol% 첨가된 전기비저항이 대단히 큰 열간 압축세라믹

본드자석은 175 ℃에서도 고유보자력은 5 kOe, 잔류자화는 4.8 kG,

최대에너지적은 4.3 MGOe 정도의 우수한 자기적 성능을 보여주었

다. HTCB를 첨가하지 않은 자석과 30 vol%의 HTCB를 첨가한 세

라믹 본드자석의 잔류자화의 온도계수(α) 및 보자력의 온도계수(β)

는 상온에서부터 175℃ 온도구간에서 거의 동일하였다.
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Fig. 18. Temperature dependence of magnetic performance of the

ceramics-bonded magnet with and without 30 vol% oxide binder.
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4.2 이방성 열간 압축성형 자석

4.2.1 이방성 열간 압축성형 자석의 전기비저항

그림 19는 열간 압축성형 자석의 LTCB의 첨가량에 따른 전기비저

항 변화를 나타내었으며, 그림 19에서와 같이 LTCB가 첨가되지 않

은 열간 압축성형 자석의 전기비저항(220 μΩ.cm)과 비교하여 LTCB

가 15 vol% 첨가된 열간 압축성형 자석의 전기비저항(730 μΩ.cm)은

약 3.3배 향상되었다. 이는 그림 20과 같이 열간 압축성형 과정 중

LTCB가 420 ℃에서 용융되어 HDDR 분말을 둘러싸서 전기적으로

분리시키기 때문으로 판단된다. 다만, 전기비저항의 측정 시 LTCB

가 첨가되지 않은 열간 압축성형 자석은 밀도가 높지 않았고, 부서

지기 쉬워 전기비저항을 측정하는데 적합하지 않았다. 때문에, 훨씬

더 높은 온도인 735℃에서 열간 압축성형을 실시하여 높은 밀도의

열간 압축성형 자석을 제조하여 전기비저항을 측정하였다.
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Fig. 19. Dependence of electrical resistivity of the anisotriopic

ceramics-bonded Nd-Fe-B-type magnet from mixture of HDDR

powder and V2O5 – P2O5 – TeO2 ceramics-binder on the

amount of added ceramics binders.
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Fig. 20. SEM photo showing magnetic particles separated by

dielectric ceramics binder in the ceramics-bonded magnet with 30

vol% V2O5 – P2O5 – TeO2 ceramics binder.



- 42 -

4.2.2 이방성 열간 압축성형 자석의 자기적 성질

그림 21은 LTCB의 첨가량에 따른 열간 압축성형 자석의 자기적

특성의 변화를 나타낸 그림이다. 그림 21에서 고유보자력은 첨가된

LTCB의 첨가량에 관계없이 큰 변화를 보이지는 않았다. 이는, 첨가

된 LTCB가 열간 압축성형과정에서 액상이 되었지만, 420 ℃의 낮은

압축성형온도로 인해 HDDR 입자 표면과 LTCB가 산화반응을 일으

키지 않아 입자의 표면손상을 방지하고 초기의 고유보자력을 유지하

게 되었으리라 판단된다(그림 22). 잔류자화는 비자성상인 LTCB의

첨가량이 증가함에 따라 감소하였다. 그러나 LTCB를 첨가한 열간

압축성형 자석의 잔류자화는 자화의 희석(dilution of magnetization)

에 의해 감소되는 잔류자화 값보다 낮았다. 이는 열간 압축성형 자

석에서 HDDR 분말의 정렬의 정도가 감소되었기 때문으로 생각된

다. 그 이유는, HDDR 분말은 입자의 크기가 더 컸고(150 - 200 μ

m), 윤활제가 없는 조건에서 큰 입자로 인해 자기장 중에서 HDDR

분말의 정렬(magnetic alignment)은 분말사이의 마찰로 인해 다소

방해를 받았을 가능성이 있다. 이는 그림 23에서 서로 다른 조건 하

에서 정렬된 HDDR 분말의 감자곡선으로 인해 확인되었다. 윤활제

의 역할을 하는 액상 파라핀 왁스와 함께 정렬된 HDDR 분말(그림

23(a))은 높은 잔류자화(13.2 kG)를 가졌지만, 윤활제 없이 정렬시킨

HDDR 분말(그림 23(b))은 훨씬 낮은 잔류자화(11.2 kG)를 보였다.

이로 인해 액상 윤활제가 첨가되지 않으면 HDDR 분말의 정렬이 크

게 방해받아 액상 윤활제와 함께 정렬된 HDDR 분말에 비해서 약
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85 %의 정렬정도를 보였다. 또한, HDDR 분말과 15 vol%의 LTCB

를 첨가한 혼합물(그림 23(c))은 9.4 kG의 잔류자화를 가지며 이는

HDDR 분말 단독으로 정렬한 잔류자화 값에서 15 vol% 자화의 희

석(dilution of magnetization)에 기초해 추정된 값과 유사하다. 이는

LTCB의 첨가유무와 관계없이 HDDR 분말의 정렬의 정도가 동일함

을 나타내며, 이는 LTCB가 HDDR 분말의 정렬을 방해하지 않는다

는 것을 나타낸다. HDDR 분말과 15 vol%의 LTCB 혼합물의 성형

체는 열간 압축성형을 통해 제작된 자석에서도 9.4 kG의 동일한 잔

류자화를 보였다. 이는 열간 압축성형 과정에서 HDDR 분말의 흐트

러짐이 거의 발생하지 않았고 열간 압축성형 후에도 성형체의 정렬

이 손상되지 않았음을 보여주었다. 이로 인해, 더 우수한 입자정렬방

법을 개발하면 LTCB를 첨가한 열간 압축성형 자석의 자기적 성능

이 훨씬 향상될 것으로 보인다.
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Fig. 21. Dependence of magnetic performance of the anisotropic

ceramics-bonded Nd-Fe-B-type magnet from mixture of HDDR

and V2O5 – P2O5 – TeO2 ceramic binder on the amount of

added ceramics binders.
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Fig. 22. EPMA element mapping showing surface oxidation of

HDDR particle in the anisotropic ceramics-bonded Nd-Fe-B-type

magnet with V2O5 – P2O5 – TeO2 ceramics binder.
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Fig. 23. Demagnetization curves of the HDDR particles aligned

(a) with liquid paraffin wax, (b) particles alone, (c) with 15 vol%

V2O5 – P2O5 – TeO2 ceramics binder.
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그림 24는 LTCB를 15 vol% 첨가한 열간 압축성형 자석의 자기적

특성의 온도의존성을 나타낸다. 그림 24에서 열간 압축성형 자석은

상온에서 고유보자력이 12.7 kOe, 잔류자화가 9.4 kG, 최대에너지적

이 17.0 MGOe로 좋은 자기적 특성을 보였다. 또한, HEV 및 EV 구

동모터에서 사용되는 Nd-Fe-B계 영구자석의 작동온도로 알려진 약

150 ℃의 고온에서도 고유보자력이 5.0 kOe, 잔류자화는 8.7 kG,

10.2 MGOe의 최대에너지적으로 여전히 좋은 성능을 보였다. 또한

잔류자화의 온도계수(α)와 고유보자력의 온도계수(β)는 각각 –0.074

%/K, -0.476 %/K으로 HEV 또는 EV의 구동모터에 사용되는 상용

Nd-Fe-B계 영구자석의 온도계수와 비슷한 값을 보였다.
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Fig. 24. Temperature dependence of magnetic performance of the

anisotropic 15 vol% V2O5 – P2O5 – TeO2 ceramics-bonded

Nd-Fe-B-type magnet with highly enhanced electrical resistivity.



- 49 -

4.2.3 이방성 열간 압축성형 자석의 압축강도

HEV 및 EV의 구동모터에 사용되는 Nd-Fe-B계 영구자석은 회전

구동 시 원심력의 작용으로 높은 압축응력(수백 MPa)을 받는 것으

로 알려져 있다[20-21]. 그림 25는 LTCB를 15 vol% 첨가한 열간 압

축성형 자석의 파괴강도를 나타낸 그림이다. 파괴강도의 측정에 사

용된 시편은 시편제작의 편의를 위해 이방성이 아닌 등방성 열간 압

축성형 자석(φ9 mm X 6mm)을 사용하였다. 이는 이방성 열간 압축

성형 자석의 기계적 강도가 등방성 열간 압축성형 자석의 기계적 강

도와 큰 차이가 없다고 가정했기 때문이다. 여기에서도 LTCB가 첨

가되지 않은 열간 압축성형 자석은 앞서 설명한 이유 때문에 735 ℃

에서 열간 압축성형을 실시한 시편을 사용하였다. 그림 25에서 볼

수 있듯이 LTCB를 15 vol% 첨가한 열간 압축성형 자석의 파괴강도

는 LTCB가 첨가되지 않은 열간 압축성형 자석보다 파괴강도가 약

간 낮았다. 그러나 HEV 혹은 EV의 구동모터의 작동온도인 약 15

0℃에서 요구되는 수백 MPa정도 이상의 충분한 파괴강도를 보였다.
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Fig. 25. Fracture strength of the anisotropic ceramics-bonded

Nd-Fe-B-type magnets with and without 15 vol% V2O5 – P2O5

– TeO2 ceramics binder.
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5. 결론

높은 전기비저항을 가지는 열간 압축성형 자석의 제조는 융점이 낮

은 산화물을 첨가하여 가능해졌다. 등방성 열간 압축성형 자석에서

HTCB의 첨가량이 증가함에 따라 고유보자력은 감소하였으며, 이는

유효반자장계수의 증가 및 플레이크 분말과 HTCB사이의 반응에 의

해 형성된 플레이크 분말 표면의 얇은 산화층에 의해 일어난다. 또

한 30 vol%의 HTCB를 첨가한 열간 압축성형 자석의 전기비저항

(1303 μΩ.cm)은 HTCB를 첨가하지 않은 열간 압축성형 자석의 전기

비저항(200 μΩ.cm)에 비해 현저하게 향상되었고, 자기적 특성 또한

상온에서 좋은 자기적 특성(iHc = 11.3 kOe, Mr = 5.2 kG, (BH)max

= 5.5 MGOe)을 보였으며, 175 ℃에서도 좋은 자기적 특성(iHc = 5.1

kOe, Mr = 4.8 kG, (BH)max = 4.3 MGOe)을 보였다. 이방성 열간 압

축성형 자석에서 15 vol%의 LTCB을 첨가한 열간 압축성형 자석의

전기비저항(730 μΩ.cm)은 LTCB을 첨가하지 않은 열간 압축성형 자

석의 전기비저항(220 μΩ.cm)에 비해 현저히 향상되었다. 자기적 특

성은 낮은 열간 압축성형 온도로 인해 HDDR 분말 표면과 LTCB

사이의 유해한 반응이 크게 억제되어 열간 압축성형 자석에서도 초

기의 HDDR 분말의 높은 보자력을 유지할 수 있었다. 15 vol%의

LTCB가 첨가된 열간 압축성형 자석의 상온 자기적 특성(iHc = 12.7

kOe, Mr = 9.4 kG, (BH)max = 17.0 MGOe)은 좋은 특성을 보였고

150 ℃에서도 좋은 자기적 특성(iHc = 5.0 kOe, Mr = 4.8 kG,

(BH)max = 4.3 MGOe)과 충분한 파괴강도(360 MPa)를 보였다.
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