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Recently, the demand of high efficient/miniaturized parts is increasing with the development of industry. Especially, the hybrid/

electric vehicle market is rapidly growing because of the energy saving and environmental problems. The Nd-Fe-B magnet is one of

the most important material in the automobile industry, which determines the efficiency and performance of traction motors. However,

the issues on the resource and the price of heavy rare-earth (HRE) metals which are used to improve thermal stability of the magnet

are constantly emerging. In addition, as the demand for Nd-Fe-B magnets is rapidly increasing with the growth of the electric vehicle

market, Nd is also expected to be in short supply to meet the demand. Thus, there is a growing interest in research to replace Nd/Pr

with Ce/La which is more abundant and cheaper than Nd along with the development of HRE lean/free magnets. The present article

introduces the trend in research and development of a Nd-reduced rare-earth magnet to solve the problem of rare-earth resources.
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최근 산업의 발달과 함께 전자기 부품의 고효율화/소형화가 요구되고 있다. 특히, 에너지 및 환경문제가 대두되면서 친환경 자

동차인 하이브리드/전기자동차 시장이 빠르게 성장하고 있다. 이러한 산업의 발달과 변화에 핵심이 되는 소재 중 하나가 Nd-Fe-

B 자석이며, 자석의 특성에 따라 구동 모터와 같은 자동차 부품의 효율 및 성능이 결정된다. 하지만 Nd-Fe-B 자석의 내열특성을

개선하기 위해 사용되는 중희토 금속은 자원편중 및 가격문제가 지속적으로 대두되고 있다. 또한 전기자동차 시장의 성장과 함

께 Nd-Fe-B 자석의 수요가 급격하게 증가하고 있으며, 향후 Nd 역시 수요에 대한 공급에 차질이 예상된다. 이에 최근에는 중희

토 금속 저감/배제 자석 개발과 더불어 Nd-Fe-B 자석 제조에 주로 사용되고 있는 Nd, Pr을 자원이 풍부하고 가격이 저렴한 Ce,

La 등으로 대체하기 위한 연구에 대한 관심이 커지고 있다. 따라서 본 논문에서는 이러한 희토류 자원의 문제를 해결하기 위한

Nd 저감형 Nd-Fe-B 자석의 연구 개발 동향에 대해 살펴보고자 한다.

주제어 :영구자석, Nd-Fe-B, Nd 저감형 자석
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I. 서 론

에너지 및 환경문제를 해결하기 위해 풍력발전과 같은 친

환경 발전방식이 확대되고 자동차 산업 역시 하이브리드/전

기자동차와 같은 전력구동기반으로 변화함에 따라 발전기 제

너레이터 또는 자동차 구동모터에 사용하기 위한 영구자석의

수요가 급격하게 늘어나고 있다[1,2]. 영구자석은 모터의 성

능과 효율을 결정하는 핵심 소재이며, 영구자석에서 희토 금

속은 중요한 성분으로 자리 잡고 있다. Sagawa 박사에 의해

발명된 Nd-Fe-B 자석은 현재까지 개발된 영구자석 중에 가

장 높은 자기특성을 나타내고 있으며 고효율, 고성능이 요구

되는 부품에 필수적으로 사용되고 있다[3]. 한편, 자동차 구

동모터에 사용되는 자석은 사용온도가 약 200 oC까지 상승하

게 되는데 이때 내열특성이 취약한 Nd-Fe-B 자석의 보자력

은 급격하게 저하된다[4]. 따라서 Dy와 같은 중희토 금속을

Nd-Fe-B 자석에 첨가하여 자석이 고온 사용 환경에서도 안

정적인 특성을 낼 수 있도록 보자력을 향상시켜 사용하고 있

다. 하지만 현재 중국이 세계 희토류 생산량의 대부분을 점

유하고 있고 특히 중희토 금속은 중국의 남부지역에서만 분

리, 정제되고 있기 때문에 자원의 수급이 매우 불안정하며,

2010년 희토류 금속의 가격이 급격하게 증가하면서 희토류

자원부족 및 수급불균형 문제가 대두된 이후 지금까지 지속

되고 있다. 또한 중희토 금속을 첨가할 경우 자석의 내열특

성은 개선되지만 자석의 세기를 나타내는 최대에너지적은 오

히려 감소하게 되어 첨가량이 증가됨에 따라 모터의 성능은

저하될 수 있다. 이에 2010년 희토류 파동 이후 중희토류 금

속의 사용량을 줄이거나 사용하지 않고 자석의 미세구조를 제

어하여 중희토 저감/배제형 자석을 제조하기 위한 연구가 많

이 수행되었다[5-8].

한편, 일본에서는 자석의 미세구조를 제어하여 자석 자체의

특성을 개선할 뿐만 아니라 실제 자석이 적용되는 자동차 모

터의 형상을 재설계하여 자석의 사용 환경을 개선함으로써 중

희토류를 사용하지 않고도 고효율/고성능을 나타내는 모터를

제작하였고 실제 전기자동차에 적용하였음을 발표하였다. 이

연구결과는 앞으로 자석을 개발하는 연구팀과 모터를 설계하

는 연구팀의 융합연구에 의해서 소재에 요구되는 특성은 점

차 낮아질 수 있음을 의미한다. 따라서 최근에는 자석의 성

능을 향상시키는 연구에만 집중하기 보다는 자원문제를 해결

하기 위해 경희토 금속 중에서도 상대적으로 자원이 부족하

고 가격이 높은 Nd 역시 저감/대체하여 기존의 Nd-Fe-B 자

석보다 성능은 좀 낮지만 경제성이 큰 자석을 제조하기 위한

연구에 대한 관심도 증가하고 있다. 또한 친환경 발전기, 전

기자동차 시장이 확대됨에 따라 Nd-Fe-B 자석의 수요가 급

격하게 증가하면서 향후 2025년에는 Nd의 수요가 공급을 초

과할 것으로 예상되는데, 이러한 Nd 저감형 영구자석의 개발

은 Nd 자원의 수급 문제 해결에도 크게 기여할 수 있을 것

으로 기대된다.

이에 본 고에서는 Nd 저감형 Nd-Fe-B계 영구자석 제조

기술 개발 동향에 대해서 살펴보고자 한다.

II. 희토류 영구자석 산업 동향

영구자석 소재는 자동차, 가전, IT, 의료산업 등 다양한 분

야에서 핵심소재로 사용되고 있다. 특히 Nd-Fe-B 자석은 현

재까지 알려진 영구자석 중 가장 우수한 자기특성을 나타내

기 때문에 부품의 소형화, 경량화가 요구되는 제품에 대부분

쓰이고 있다. Nd-Fe-B 자석의 적용분야를 살펴보면, 먼저 세

탁기와 같은 가전제품의 모터에 사용함으로써 제품의 성능향

상은 물론이고 사용 시 발생하는 소음을 크게 감소시킬 수

있었다. 또한 휴대전화, 전자기기의 박형화/소형화에도 크게

공헌하였으며, 보이스 코일 모터(VCM)에 사용하여 컴퓨터,

카메라, 미세가공 엑츄에이터 등에 널리 사용되어 왔다[2].

하지만 최근 산업전반의 패러다임이 에너지/환경문제 해결

을 위한 방향으로 전환되면서 발전기, 모터용 자석에 대한 관

심과 수요가 커지고 있다. 예를 들어 전기 자동차 구동모터

1대에 약 2 kg 자석의 Nd-Fe-B 자석이 사용되며, 특히 풍력

발전에서는 MW 발전에 250~600 kg의 Nd-Fe-B 자석이 사

용된다. 그 수요는 점차 증가되어 향후 10년 내에 수요가 공

급을 초과할 것으로 예상되며, 이에 Nd 자원 수급이 중요한

문제로 대두될 것으로 사료된다[2].

또한, Nd-Fe-B 자석은 일반적으로 약 30 wt.%의 희토 금

속을 포함하고 있는데, 이때, Nd를 기본으로 사용분야에 따

라 Nd의 일부를 Pr, Dy, Tb 등으로 치환하여 사용하고 있다.

Nd는 중희토 금속인 Dy, Tb보다 저렴하고 자원이 풍부하지

만 Ce, La, Y 등의 다른 경희토 금속에 비해 생산량이 적고

가격이 높은 편이다(Fig. 1)[9]. 그럼에도 불구하고 생산되는

희토 금속 중 산업에 사용되는 자원의 대부분을 Nd가 차지

하고 있어 최근 다른 경희토 금속의 활용이 하나의 이슈로

대두되었다.

Ce, La 등의 경희토 금속은 Nd에 비해 자원이 풍부하고

가격이 낮은 장점이 있다. 하지만 Ce(또는 La)-Fe-B 자석은

Nd-Fe-B 자석에 비해 고유 자기특성이 낮기 때문에 Ce/La을

첨가하면 보자력, 포화자화, 내열특성 모두 크게 저하된다. 일

반 소결자석에서 자석의 미세구조를 조성이 서로 다르고 불

균일한 다상 구조의 자석으로 제조하여 자기특성의 저하를 줄

이는 것이 가능함이 보고되고 있지만[9], 자석의 미세구조 제

어만으로 Nd-Fe-B 자석과 동일하거나 높은 특성 특히, 높은

잔류자화 값을 가지는 자석으로 제조하기는 어렵다. 하지만
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Ce의 가격 대비 자석의 성능(가성비)을 비교해 보았을 때 Ce

이 첨가된 자석의 가치가 Nd-Fe-B 자석에 비해 낮다고 보기

는 힘들다. 실제 다상 구조를 가지는 소결자석의 Ce/La 첨가

량에 따른 가성비는 Ce/La의 첨가량이 증가할수록 더 크게

증가되는 것을 확인하였다[9]. 따라서 Ce/La이 첨가된 Nd 저

감 Nd-Fe-B 자석은 향후 Nd-Fe-B 자석의 수요가 늘어남에

따라 예상되는 희토 자원의 수급과 공급의 불균형 문제를 해

결해줄 중요한 자성소재 중 하나라고 말할 수 있을 것이다

(Fig. 2)[9].

III. 희토류 영구자석의 Nd 저감 기술

1. 결정립 미세화 기술

희토류 자원 문제가 대두되면서 가장 먼저 Nd-Fe-B 자석

의 내열특성을 개선하기 위해 사용되어온 값비싼 중희토 금

속을 저감, 배제하기 위한 연구들이 주목받기 시작하였다

[4,5,8,10-14]. 이와 같이 중희토 사용량을 저감, 배제하기 위

해서 이용되는 대표적인 방법으로 입계확산공정과 미세구조

제어가 있다[4]. 전자는 중희토 사용량을 저감하기 위한 가장

효율적인 공정법으로 합금제조 단계에서 중희토 금속을 첨가

하여 균일한 조성을 가지는 자석을 제조하는 종래의 방식이

아니라 중희토 금속을 자화반전이 일어나기 쉬운 결정립 계

면에 선택적으로 확산/치환하여 이방성자계를 향상시키므로써

보자력을 증가시키는 방식이다[15-19]. 후자는 중희토 금속을

사용하지 않고도 자석의 보자력을 크게 증가시킬 수 있는 방

법으로 이론적으로 자석의 결정립을 미세화시킴으로써 보자

력을 향상시키는 것이 가능하며 결정립이 단자구 크기를 가

질 때 가장 높은 보자력을 가진다[4]. 한편, 위에서 언급한

중희토 금속의 사용량을 저감/배재하기 위한 방법은 중희토

금속에만 국한되는 것은 아님을 인지하여야 한다. 다시 말해

Nd-Ce-Fe-B 자석 역시 입계확산을 통해 결정립 표면영역의

이방성 자계를 개선하고, 결정립 크기를 단자구 크기까지 미

세화한다면 자석의 보자력이 크게 개선되기 때문에 이러한 기

술은 Nd 저감 자석을 제조하기 위한 연구에도 적용이 가능

하다(Fig. 3).

한편, 자석의 결정립 미세화 기술과 관련하여 일반 소결자

Fig. 1. (Color online) Abundance and price of rare-earth elements [9].

Fig. 2. (Color online) (a) Demagnetization curves, (b) (BH)max and (BH)max/cost versus La-Ce content for MMP magnets [9]
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석 제조에서는 미세 분말을 제조하기 위해 strip-casting 법으

로 제조된 합금을 수소파쇄 및 젯밀법을 이용하여 수 µm 크

기의 분말로 제조하고 있는데 분말의 크기를 더욱 미세화하기

위해 일본에서는 strip-casting 합금의 층상조직 간격을 제어하

는 방법과 젯밀 공정 시 기존에 사용했던 질소가스 대신 보다

가벼운 헬륨가스를 이용하여 분말을 분쇄하는 방법 등을 시도

하였다. 실험 결과 헬륨가스를 이용하여 분쇄함으로써 약

1 µm 크기의 자분을 얻는데 성공하였으며 약 1 µm 크기의 미

세 분말을 소결하기 위해서 PLP(Pressless Process) 방식도

새로이 개발되었다. 일본에서는 이 방법을 이용하여 미세 분

말 소결 시 발생하는 산화, 성형 문제를 해결하였을 뿐만 아

니라 중희토 금속을 사용하지 않고도 20 kOe 이상의 보자력

을 나타내는 자석 제조에 성공하였다[5]. 한편, melt-spinning

법과 HDDR(Hydrogenation-Dispropertionation-Desorption-

Recombination) 공정법은 Nd-Fe-B 자석의 결정립을 단자구

크기 이하로 미세화시킬 수 있는 대표적인 방법이다[7,20-24].

HDDR 공정법을 통해 제조 된 분말은 분말크기는 수백 µm

에서 수 mm 크기를 가지지만 결정립은 약 300 nm로

Nd2Fe14B 상의 단자구 크기와 유사하기 때문에 미세 분말 제

조의 가장 큰 문제점인 분말의 산화를 문제를 해결할 수 있

다. 또한 공정 변수를 적절히 제어하면 각각의 결정립이 결

정학적으로 한 방향으로 배열된 이방성 분말의 제조가 가능

하다. HDDR 분말은 주로 바인더와 혼합하여 본드자석에 사

용되어 왔지만 최근에는 HDDR 분말을 hot-press와 같은 저

온 소결공정을 통해 소결자석으로 제조하기 위한 연구들이 많

은 관심을 받고 있다[25-27]. Melt-spinning은 용융금속을 급

랭하여 등방성의 리본으로 제조하는 방식으로 이때 결정립은

냉각속도에 따라 비정질 또는 수십 nm 크기로 형성된다. 이

는 HDDR 분말의 결정립의 1/10에 해당하는 크기이다. 하지

만 melt-spun 분말의 경우 결정립은 굉장히 미세하지만 결정

학적으로 등방성을 가지기 때문에 열간변형(hot-deformation)

법을 이용하여 이방성 벌크자석으로 제조한다. 열간변형법으

로 제조된 자석은 결정립이 a-축 방향으로 늘어난 판상의 구

조를 가지고 있으며, 공정 동안에 자화용이 방향인 c-축이 가

압방향으로 정렬되어 높은 잔류자화 값을 가지는 이방성 자

석으로 제조된다(Fig. 4)[7,28-31].

한편, 2016년 7월 일본 자동차 제조업체인 혼다는 다이도

특수강과 공동으로 하이브리드자동차 구동모터용 영구자석을

Fig. 3. (Color online) Schematic illustrations for (a) coercivity enhancement and (b) use of rare-earths in Nd based rare-earth magnet [49].
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개발했다고 발표하였다. 이 영구자석은 중희토 금속을 전혀

사용하지 않은 자석으로 다이도의 열간변형 자석제조 기술을

이용하여 자석의 결정립을 기존 소결자석의 1/10 수준으로 미

세화하여 자석의 내열특성을 향상시켰으며 혼다에서 추가로

로터형상을 재설계하여 탑재된 자석이 기존 자석과 동일한 성

능을 달성할 수 있도록 하였다.

2. 다상 구조 제어 기술

2-1. 소결자석

Nd 저감 Nd-Fe-B 자석 제조와 관련하여 기존 소결자석

제조 분야에서 가장 활발한 연구가 진행되고 있다. 최근 연

구동향을 살펴보면 Nd를 저감을 위해서 Nd 대신 상대적으로

풍부하고 저렴한 경희토 금속인 Ce, La, Y을 첨가한 연구들

이 보고되고 있으며, 특히 특정 배합비로 혼합된 Ce/La을 사

용한 연구들이 많이 보고되고 있다. Ce과 La은 주로 Ce : La =

65 : 35의 비율로 혼합되어 사용되고 있는데 이 비율은 희토

류 생산 시 얻어지는 혼합비로써 이 혼합비의 합금을 사용할

경우 자원 이용의 균형을 맞출 수 있을 뿐만 아니라 추가 추

출 공정을 생략할 수 있기 때문에 환경적 문제도 줄일 수 있

다[32].

종래에는 기존의 소결자석 제조 방식인 합금제조, 분말분쇄,

자장성형, 소결공정을 적용하여 Nd-Fe-B 상의 Nd에 Ce/La이

균일하게 치환된 자석을 제조하였으나, 이러한 방식을 적용하

여 자석을 제조할 경우 Ce2Fe14B(포화자화 Js = 11.7 kG, 이

방성 자계 HA = 26 kOe, 큐리 온도 Tc = 151 oC)와 La2Fe14B

(포화자화 Js = 13.8 kG, 이방성 자계 HA = 20 kOe, 큐리 온도

Tc = 243oC) 화합물은 Nd2Fe14B(포화자화 Js = 16.0 kG, 이방

성 자계 HA = 73 kOe, 큐리 온도 Tc = 312 oC) 화합물에 비

해 낮은 고유 자성특성을 나타내기 때문에 제조된 자석은 기

존 Nd 자석에 비해 훨씬 낮은 자기 특성을 가질 수밖에 없

다. 이와 관련하여 최근 중국 Zhejiang University의 Yan 교

수 연구팀은 Ce/La의 함량이 높은 분말과 Ce/La을 포함 않

는 분말을 각각 제조하여 적당한 비율로 혼합한 뒤 소결하여

두 가지 상이 혼합되어 분포하는 구조(MMP, Multi Main

Phase)를 가지는 소결자석에 관한 연구를 발표하였다[9]. 이

러한 다상 구조를 가지는 자석은 같은 양의 Ce/La이 첨가된

기존의 단상(SMP, Single Main Phase) 구조에 비해 월등히

높은 자기 특성을 나타낸다. 또한 두 종류의 분말이 소결되

는 동안에 이웃한 분말 간에 확산이 일어나게 되어 Nd와

Ce/La이 서로 치환되어 하나의 결정립 안에서 core-shell 구

Fig. 4. SEM image of Nd based rare-earth magnet produced by a) melt-spun, (b) HDDR and (c) jet-milling powder.

Fig. 5. (Color online) Schematic illustration of SMP and MMP magnet production [9].
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조를 형성하게 된다(Fig. 5). 이때, 다상의 구조를 가지는

MMP 자석에서는, 1. 각 결정립 내부 또는 결정립과 결정립

계면의 RE-rich 상간의 단거리 교환상호작용(short-range

exchange coupling), 2. 다른 Ce/La 조성을 가지는 독립된

결정립 사이에서의 장거리 정자기 상호작용(Long-range

magnetostatic interactions) 3. RE-rich 계면상에 의한 분리가

잘 되지 못한 인접한 결정립 간의 단거리 교환상호작용 등

세 가지 형태의 자기 상호작용이 나타날 수 있으며 이 세 가

지 상호작용에 의해 자석의 잔류자화 값, 보자력 등 자기특

성이 개선된다고 보고되고 있다[9,33]. 즉, 결정립내 자기적으

로 hard한 영역(Nd 조성이 높은 영역)과 비교적 soft한 영역

(Ce/La 함량이 높은 영역)의 단거리 교환상호작용은 자석의

잔류자화 값 개선에 기여하고, 이웃한 Nd-rich 결정립과 (Ce/

La)-rich 결정립간의 장거리 정자기 상호작용은 자석의 보자

력 개선에 기여함으로써 MMP 자석은 SMP 자석에 비해 월

등히 높은 특성을 나타내게 된다. 따라서 단거리 교환상호작

용과 장거리 정자기 상호작용이 잘 일어날 수 있도록 적절한

조성의 core-shell 구조와 다상구조를 잘 형성하여야 하고 인

접한 결정립 간의 단거리 교환상호작용에 의한 자화반전이 일

어나지 않도록 결정립계를 비자성상으로 균일하고 연속적이

게 잘 제어해야 한다. 즉, 다상구조 자석에서 Ce/La이 함유된

합금 분말의 조성, 혼합 비율 등에 따라 자기특성이 크게 달

라질 수 있으므로 위의 긍정적인 2가지 상호작용은 잘 일어

나고 부정적 상호작용은 방지할 수 있는 구조를 형성할 수

있도록 조성, 혼합 비율을 선정하여 소결하는 것이 중요하다

(Fig. 6(a))[32].

한편, 다상구조 자석의 Ce/La의 치환량을 늘리기 위해서는

Ce/La이 함유된 합금의 Ce/La 함유량을 증가시켜야한다. 하

지만 Ce/La의 함량을 증가시키게 되면 주상인 2-14-1 상

외에 CeFe2 상이 형성되는데 이때 CeFe2 상의 큐리온도는

−46 oC로 상온에서 상자성을 나타낸다. 따라서, 형성되는

CeFe2 상이 증가할수록 자석의 자화 값은 감소되며, 이에

CeFe2 상을 제거하거나 생성을 억제하기 위한 연구에 대한

관심이 증가하고 있다[34]. 하지만 최근 일부 논문에서는

CeFe2 상이 소결 및 후처리 공정 시 두껍고 연속적인 입계상

을 형성하도록 도와줌으로써 보자력 개선에 오히려 도움을 줄

수 있다는 연구결과도 보고되고 있어[33], Ce/La이 치환된

Nd-Fe-B 자석에서 CeFe2 상이 미치는 영향에 관해서는 조금

더 정확한 연구결과가 필요할 것이다.

일반적으로 Nd-Fe-B 소결자석은 자석의 미세구조 및 자기

특성 특성을 개선하기 위해서 소결 후 열처리를 시행한다. 이

때, 후열처리공정에서 공정 온도, 시간, 열처리 분위기가 자

석의 자기특성 변화에 크게 영향을 미치고 있음이 보고되고

있다. 다상 구조를 가지는 Nd-Ce-Fe-B 소결 자석은 저온에

서 열처리를 했을 경우 소결시 형성되는 core-shell 구조를

유지하면서 균일하고 연속적인 입계상을 형성하여 제조된 자

석의 자기특성이 크게 증가될 수 있다. 하지만 너무 높은 온

도에서 열처리할 경우 결정립 계면은 두껍고 연속적인 입계

상을 형성하지만 입내의 다상 구조가 균일한 조성을 가지는

단상의 구조로 변화되면서 오히려 자기특성을 저하시킬 수 있

다. 따라서 다상의 구조를 가지는 자석의 경우 균일하고 연

속적인 입계상을 형성하면서 결정립의 core-shell 구조는 유지

할 수 있는 최적의 후열처리 온도에서 열처리하는 것이 중요

하다(Fig. 7)[35].

한편, 기존 Nd-Fe-B 자석은 보자력 증대를 위해 중희토

금속을 자석 내부로 확산시켜 결정립표면의 이방성자계을 높

이거나 비자성 저융점 합금을 결정립계면에 균일하게 분포할

수 있는 입계확산 공정을 수행하였다. Nd-Ce-Fe-B 자석 또

한 보자력을 개선하기 위해 입계확산 공정을 적용할 수 있으

며, Nd-Ce-Fe-B 자석은 주로 Nd, Pr 화합물 및 Nd, Pr 기

반 저융점 합금을 확산 물질로 사용한다. Ce이 첨가된 자석

에 Nd 화합물 또는 Nd 기반 합금을 확산처리 했을 경우 두

Fig. 6. (Color online) (a) Demagnetization curves and (b) dependences of irreversible flux loss on the temperature for SMP and MMP magnet with

12 wt.% La/Ce contents [32].
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가지의 긍적적인 효과를 기대할 수 있다. 첫 번째는 Ce-Fe-B

에 비해 Nd-Fe-B 조성의 자석이 상대적으로 높은 자기특성

(포화자화, 이방성자계, 큐리온도)을 나타내기 때문에 자화반

전이 일어나기 쉬운 결정립 표면 영역의 Nd 농도를 증가시

켜 입계의 이방성 자계 및 포화자화 값을 높임으로써 자석의

보자력과 세기를 향상시킬 수 있다. 두 번째는 결정립 계면

의 비자성상의 부피가 증가되면서 연속적이고 두꺼운 입계상

을 형성하여 이웃한 결정립간의 자기적 상호작용을 억제하여

보자력이 개선시킬 수 있다. 하지만 여기서 중요한 점은 단

상의 Nd-Ce-Fe-B 자석은 입계확산에 의해 core-shell 구조형

성, 주상의 Nd 농도 증가에 의한 이방성자계 및 포화자화 값

증가, 그리고 이웃한 결정립간의 자기 교환상호작용 억제 효

과에 의해 자기특성이 크게 증가할 수 있으나, 다상의 구조

를 가지는 결정립은 공정 온도가 높아지게 되면 결정립의 조

성 불균일성이 감소하여 오히려 자기특성을 감소시킬 수 있

다. 따라서 다상 구조의 MMP 자석의 경우에는 후열처리와

마찬가지로 입계확산 역시 최대한 조성이 불균일한 다상 구

조를 유지하면서 입계를 제어할 수 있도록 해야 한다[36,37].

2-2. 열간변형 자석

Melt-spun 분말을 열간변형하여 결정립이 미세한 이방성

Nd-Ce-Fe-B 자석을 제조하기 위한 연구도 많이 보고되고 있

다[38,39].

먼저, melt-spun 분말 제조와 관련하여 높은 자기특성과 최

적의 미세구조를 가지는 분말을 제조하기 위해 적절한 조성

을 설계하는 것이 중요하다. 일반적으로 Nd-Ce-Fe-B 분말을

제조할 때, Ce의 첨가량이 증가함에 따라 자기특성이 점차

감소되게 된다. 이것은 Ce-Fe-B의 고유 자기특성이 Nd-Fe-B

보다 낮기 때문이다. 하지만 한 가지 특이한 점은 Ce이 약

20%가 치환되었을 경우 분말의 보자력이 비정상적으로 증가

되는 경향이 나타나고 있다[40-43]. 이러한 보자력 변화는 Ce

첨가에 의해 고유 자기특성인 HA는 낮아지지만 제조된 분말

의 결정립 크기 및 분포, 균일한 입계상 형성으로 미세구조

가 개선될 경우 나타날 수 있으며, Ce2Fe14B의 혼합 전자상

태에 의해 c-축으로의 격자 상수가 증가하여 보자력이 증가

할 수 있다. 즉, Nd2Fe14B와 Ce2Fe14B의 결정구조는 같지만

Nd2Fe14B의 Nd는 3가 (3+)의 단일 전자상태를 가지고 있는

반면 Ce2Fe14B의 Ce은 3가 (3+)와 4가 (4+)가 혼합되어 있

는 전자상태를 가진다. 이때, Ce의 원자반경은 3+가 102 pm

로 98.3 pm인 Nd보다 크며 4+가 87 pm으로 Nd보다 작다.

그리고 이 Ce의 원자상태 비율은 Ce의 첨가 조성에 따라 달

라질 수 있으며, 3+의 비율이 커질 경우 c-축으로 팽창되어

보자력이 증가하는 것이 가능하다[42,44].

한편, Nd-Ce-Fe-B melt-spun 분말의 미세구조 및 특성개선

을 위해 분말제조 시 다양한 물질이 첨가되고 있다. 최근 보

고에 따르면 소량의 La, Ta을 첨가할 경우 분말의 결정립이

미세화 될 뿐만 아니라 CeFe2 상의 형성을 억제하는 것이 가

능하다고 보고되고 있다[45,46]. 따라서 제조된 분말은 결정립

미세화에 의해 보자력이 개선되고, 상온에서 상자성을 나타내

는 CeFe2 상의 형성이 줄어들면서 잔류자화 값도 증가되게 된

다. 그 외에 Ti, Si 등의 물질을 첨가한 연구가 발표되었으며

Ti의 첨가에 의해 결정립 미세화가 가능하며 특히, 결정립계에

Fe2Ti 상을 형성하여 보자력을 크게 향상시킬 수 있다고 보고

되었다[47]. 또한, Si를 첨가할 경우에도 CeFe2 상의 형성을

억제하여 자기 특성이 개선될 수 있다고 보고되고 있다[34].

한편, 제조된 melt-spun 분말은 이방성 벌크자석으로 제조

하기 위하여 열간변형법이 사용된다. 하지만 두 종류의 미세

분말을 혼합하여 다상구조를 만드는 일반소결법과 비교하여

열간변형법은 상대적으로 큰 분말 내부에 결정립이 미세화된

분말을 이용하여 이방성 벌크자석을 제조하는 방법으로 일반

소결법으로 제조 된 자석과 같이 분말 내부에 다상구조를 형

성하기는 어렵다. 따라서 Ce이 치환된 열간변형의 자석은 단

일상을 가지는 구조의 이방성 자석으로 먼저 제조한 뒤 Nd

기반의 저융점 합금을 입계확산 처리하여 core-shell 구조를

가지는 자석으로 제조하여 자석의 성능을 개선한다. 제조된

자석은 입계확산 전 단일상의 열간변형 자석과 비교하여 입

계에서의 이방성 자계가 높아지면서 보자력이 크게 향상되고,

자석의 주상의 Nd 함량이 높아짐에 따라 포화자화 값 역시

Fig. 7. (Color online) Schematic illustrations of the rare earth distributions in the Nd-Ce-Fe-B magnets. (a) Initial MMP magnet. (b) Post-annealed

magnet at low temperature and (c) high temperature. (d) SMP magnet [35].
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증가하게 된다(Fig. 8)[38,39,48].

이와 관련하여 2018년 2월 일본 토요타에서는 열간변형법

과 입계확산법을 통해 중희토 금속은 물론 Nd를 최대 50%

저감하여 기존에 사용되는 자석과 동일한 수준의 내열특성을

가지는 자석을 제조하였다고 발표하였다. 토요타에서 새로이

개발한 자석은 Ce/La이 특정 배합비로 혼합된 자분을 열간변

형하여 제조한 자석으로 Nd-Fe-B의 단자구 크기와 유사한

결정립을 가지는 이방성 벌크자석이다. 제조된 자석은 자화반

전이 일어나기 쉬운 결정립계면에 Nd을 입계확산 처리하여

보자력 및 내열성을 효율적으로 향상시켰다[49].

3. Nd 저감 자석의 열 안정성

영구자석의 응용분야가 전기자동차 구동모터에 집중되면서

자석의 열 안정성을 향상시키는 것은 굉장히 중요한 연구 분

야이다. 일반적으로 Nd 자석의 보자력을 향상시키기 위해 중

희토류 금속을 첨가하거나 소량의 Co를 첨가하여 자석의 내

열특성을 개선한다. 하지만 자원문제로 인해 Nd 저감 자석이

주목받으면서 Nd 대신 Ce/La을 치환하여 특성을 향상시키기

위한 연구들이 최근 많이 보고되고 있다. 이와 관련하여 Ce

이 첨가된 자석에서는 자석의 미세구조에 따라 내열특성이 크

게 달라짐이 보고되고 있으며, 단상의 SMP 구조에 비해 다

상의 MMP 구조를 가지는 자석의 열 안정성이 월등히 뛰어

나며 특히 온도에 따른 보자력의 감소비율이 크게 개선된다

(Fig. 6(b))[9,32]. 한편, Nd-Ce-Fe-B 자석의 열 안정성을 개

선하기 위해 첨가되는 대표적인 물질은 Y이다. Y 역시 Nd에

비해 저렴하고 풍부한 희토 금속으로 Y2Fe14B 자석은

Ce2Fe14B 자석과 동등한 HA, 월등한 Js(1.41 T), 높은 큐리온

도 Tc(565 K)를 지닌다. 특히 이방성자계의 열 감자율이 우수

하기 때문에 Nd-Ce-Fe-B 자석을 대체할 수 있는 희토 자석

으로 주목받고 있다. 실제 중국 Zhejiang 대학의 Mi Yan 교

수팀에서는 Ce-Nd-Fe-B 자석에 Y를 첨가하여 고온에서의 보

자력을 크게 개선하는 연구결과를 발표하였다(Fig. 9)[50]. 또

한, melt-spun 분말 제조와 관련하여 Si과 Ta의 첨가 역시

분말의 열안정성을 향상시킬 수 있다고 보고되고 있다[34,51].

IV. 결 론

산업의 발달과 더불어 에너지 저감 및 환경/자원 문제를 해

Fig. 8. (Color online) (a) Demagnetization curves of initial hot-

deformed magnet and Nd-Cu diffusion processed magnet. (b,c) Ce, Nd

and Cu mapping images of Nd-Cu diffusion processed magnets [38].

Fig. 9. (Color online) (a) Demagnetization curves of the magnet with (a) 9 wt.% Y0.35Ce0.65 substitution and (b) 9 wt.% Ce substitution for Nd at

selected temperatures. (c) Temperature coefficients of coercivity of initial magnet, the magnets with 6, 9 and 12 wt.% Y0.35Ce0.65 and 9 wt.% Ce

substitution in different temperature intervals [50].
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결하기 위해 에너지 소비와 관련된 소재부품에도 변화가 나

타나고 있다. 특히, 친환경 자동차 산업이 성장하면서 자동차

구동모터의 핵심 소재인 Nd-Fe-B 자석의 수요가 급격하게

증가하고 있다. 사용되는 Nd-Fe-B 자석은 경희토 금속인 Nd

를 기반으로 자석의 내열특성을 개선시키기 위해 중희토 금

속인 Dy 또는 Tb이 상당량 첨가되는데, 향후 Nd-Fe-B 자석

의 수요증가와 함께 Nd, Dy, Tb와 같은 자원문제가 대두될

것으로 예상된다. 따라서 상대적으로 매장량이 많고 활용도가

낮은 희토 자원을 이용하여 고성능의 자석을 제조할 수 있는

기술 개발이 필요한 실정이다. 이에 최근에는 중희토는 물론

Nd가 저감된 자석을 제조하기 위해서 Nd-Fe-B 자석의 일부

Nd를 Ce, La, Y 등 상대적으로 풍부하고 저렴한 희토 금속

으로 대체하는 기술 개발이 주목받고 있으며, 중국, 일본 등

많은 연구자들이 자석의 미세구조 제어를 통해 고성능 Nd 저

감 Nd-Fe-B 자석을 제조하기 위한 기술을 개발하기 위해 노

력하고 있다. 이러한 노력은 향후 산업의 발전과 환경/자원

문제 해결에 크게 기여할 것으로 예상되며, 희토자원 문제 해

결을 위한 영구자석 개발에 대한 지속적인 관심이 필요하다.
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