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DESCRIPCION
Iman sinterizado a base de R-T-B
Campo técnico
La presente invencion se refiere a un iman sinterizado a base de R-T-B.
Antecedentes de la técnica

Un iman sinterizado a base de R-T-B que incluye un compuesto de tipo Nd2Fe14B como una fase principal (R es al
menos uno de los elementos de tierras raras e incluye inevitablemente Nd, y T es un elemento de metal de
transicion e incluye inevitablemente Fe) se conoce como un iman permanente con el rendimiento mas alto de entre
los imanes permanentes, y se ha usado en diversos motores para vehiculos hibridos, vehiculos eléctricos y
electrodomésticos.

No obstante, en el iman sinterizado a base de R-T-B, la coercividad Hc, (a la que a veces se hace referencia, en lo
sucesivo en el presente documento, simplemente como “H,”) disminuye a una temperatura elevada para dar lugar a
una desmagnetizacion térmica irreversible. Por lo tanto, cuando se usa particularmente en motores para vehiculos
hibridos y vehiculos eléctricos, existe la necesidad de mantener una Hg, alta incluso a una temperatura elevada.

Para aumentar la Hcy, hasta la fecha se han afiadido numerosos elementos de tierras raras pesadas (principalmente,
Dy) al iman sinterizado a base de R-T-B. No obstante, surgié un problema de que disminuye la densidad de flujo
magnético residual B, (a la que a veces se hace referencia, en lo sucesivo en el presente documento, simplemente
como “By”). Por lo tanto, se ha empleado recientemente un método en el que los elementos de tierras raras pesadas
se difunden desde la superficie al interior del iman sinterizado a base de R-T-B para aumentar de ese modo la
concentracion de los elementos de tierras raras pesadas en la parte de la cubierta exterior de los granos de cristal
de la fase principal, obteniendo por lo tanto una Hg, alta al tiempo que se inhibe una disminucién en la B..

El Dy presenta problemas tales como un suministro inestable y fluctuaciones en el precio debido a la restriccion del
lugar de produccion. Por lo tanto, existe una necesidad de desarrollar una tecnologia para aumentar la Hey del iman
sinterizado a base de R-T-B sin usar elementos de tierras raras pesadas tales como Dy tanto como sea posible.

El documento de patente 1 divulga que una concentracion de B se disminuye en comparacion con una aleacion a
base de R-T-B convencional, y se incluyen uno o mas elementos metalicos M que se seleccionan de entre Al, Ga 'y
Cu para formar una fase de R;T17, y una fraccién en volumen de una fase rica en metal de transicion (RsT13M) que
se forma a partir de la fase de R.T47 como una materia prima se asegura suficientemente para obtener un iman
sinterizado de tierra rara a base de R-T-B que tiene una coercividad alta al tiempo que se inhibe el contenido de Dy.

El documento JP2009/231391A divulga un iman sinterizado de Ndzg 2Fe€restoCU0,08Al0.2Gao,1Bo,92 (% en peso) con una
estructura cristalina de tipo a base de RxT14B.

Documento de la técnica anterior

Documento de patente

Documento de patente 1: WO 2013 / 008756 A

Sumario de la invencion

Problemas que van a ser solucionados por la invencion

No obstante, el documento de patente 1 presentaba un problema de que, debido a que la concentracion de B se
disminuye significativamente mas de lo habitual, disminuye una relacion de existencia de una fase principal,
conduciendo a una reduccion significativa en la B,.. A pesar de que aumenta la Hgy, la Hey es insuficiente para

satisfacer requisitos recientes.

La presente invencion se ha realizado con el fin de resolver los problemas anteriores y un objeto de la misma es
proporcionar un iman sinterizado a base de R-T-B que tiene una B; alta y una H, alta sin usar Dy.

Medios para solucionar los problemas
La presente invencion se refiere a los siguientes aspectos:

1. Un iman sinterizado a base de R-T-B que incluye un compuesto de tipo Nd;Fe14B como una fase principal que
comprende:
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la fase principal;

una primera fase de frontera de grano que esta ubicada entre dos fases principales; y
una segunda fase de frontera de grano que esta ubicada entre tres o mas fases principales,

en donde se encuentra presente la primera fase de frontera de grano que tiene un espesor de 5 nm o mas y
30 nm o menos, y la composicion del iman sinterizado a base de R-T-B comprende:

R: un 13,0 % atémico o mas y un 15 % atémico o menos (con R siendo Nd y / o Pr),

B: un 5,2 % atémico o mas y un 5,6 % atémico o menos,

Ga: un 0,2 % atémico o mas y un 1,0 % atdomico o menos,

Al: 0,69 % atémico o menos (incluyendo un 0 % atémico), y

con el resto siendo T (T es un elemento de metal de transicion e incluye inevitablemente Fe) e impurezas
inevitables.

2. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con el aspecto 1, que comprende adicionalmente:
Cu: un 0,01 % atémico o mas y un 1,0 % atdomico o menos.

3. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con el aspecto 1 0 2, en donde el contenido de Al es un 0,3 %
atdmico o menos (incluyendo un 0 % atémico).

4. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con uno cualquiera de los aspectos 1 a 3, en donde el
contenido de B es un 5,2 % atomico o mas y un 5,43 % atémico o menos.

5. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con uno cualquiera de los aspectos 1 a 4, en donde el
contenido de Ga es un 0,4 % atdmico o mas y un 0,6 % atémico o menos.

6. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con uno cualquiera de los aspectos 1 a 5, que satisface la
siguiente expresion de desigualdad (1):

0,8<<Ga>/(1/17x100-<B>)=<3,0 1)

en donde <Ga> es la cantidad de Ga en términos de % atdmico y <B> es la cantidad de B en términos de %
atomico.

7. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con el aspecto 6, que satisface la siguiente expresion de
desigualdad (2):

1,03 <<Ga>/(1/17 x 100 - <B>) < 1,24 @)

en donde <Ga> es la cantidad de Ga en términos de % atdmico y <B> es la cantidad de B en términos de %
atomico.

8. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con el aspecto 2 o uno cualquiera de los aspectos 3 a 7
citando el aspecto 2, que satisface la siguiente expresion de desigualdad (3):

1,0=s<Ga+Cu>/(1/17 x 100 - <B>) =< 3,0 3)

en donde <Ga + Cu> es la cantidad total de Ga y Cu en términos de % atémico y <B> es la cantidad de B en
términos de % atémico.

9. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con uno cualquiera de los aspectos 1 a 8, en donde la primera
fase de frontera de grano tiene un espesor de 10 nm o mas y 30 nm o menos.

10. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con uno cualquiera de los aspectos 1 a 9, en donde una
relacion en numero atémico de la cantidad de B con respecto a la cantidad de R satisface la siguiente expresion
de desigualdad (4):

0,37 < <B>/ (<R>) < 0,42 4)

en donde <B> es la cantidad de B en términos de % atdmico y <R> es la cantidad de R en términos de %
atomico.

11. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con uno cualquiera de los aspectos 1 a 10, en donde el
contenido de Fe o (Fe + Co) de la primera fase de frontera de grano es un 20 % atémico o menos (incluyendo un
0 % atomico).
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Efectos de la invencion

De acuerdo con la presente invencion, es posible proporcionar un iman sinterizado a base de R-T-B que tiene una B;
alta y una Hg, alta sin usar Dy.

Breve descripcion de los dibujos

La figura 1 es una grafica que muestra los resultados de la B; y la Hey en la Tabla 2.
Las figuras 2(a) y 2(b) son unas vistas esquematicas para explicar un método para medir un espesor de una
primera fase de frontera de grano.

Modo para llevar a cabo la invencién

Los inventores de la presente invencién han realizado un estudio intensivo con el fin de resolver los problemas
anteriores y han hallado que, tal como se muestra en el aspecto 1 de la presente invencion, se obtiene un iman
sinterizado a base de R-T-B que tiene una Br alta y una Hg, alta sin usar Dy a través de la existencia de una primera
fase de frontera de grano que tiene un espesor de 5nm o mas y 30 nm o menos (a la que a veces se hace
referencia, en lo sucesivo en el presente documento, como “fase de frontera de dos granos”) en un iman sinterizado
a base de R-T-B.

Aun quedan puntos por aclarar en lo que respecta al mecanismo en el que se obtiene un iman sinterizado a base de
R-T-B que tiene una B, alta y una Hg, alta sin usar Dy por la existencia de una primera fase de frontera de grano que
tiene un espesor de 5 nm o mas y 30 nm o menos. Se realizara una descripcién acerca del mecanismo propuesto
por los inventores de la presente invencién basandose en las conclusiones que los mismos han obtenido hasta la
fecha. Se ha de hacer notar que la descripcion en lo que respecta al siguiente mecanismo no tiene por objeto limitar
el alcance técnico de la presente invencion.

Se considera que la composicion y el espesor de la primera fase de frontera de grano (la fase de frontera de dos
granos) en el iman sinterizado a base de R-T-B ejercen una influencia significativa sobre el comportamiento de
inversion de magnetizacion del iman sinterizado a base de R-T-B. Por ejemplo, si la fase de frontera de dos granos
tiene un espesor pequefio, es imposible desacoplar suficientemente la interaccion magnética entre los granos de
cristal. Por lo tanto, se espera que la inversion de magnetizacion se propague facilmente sobre los granos de cristal,
haciendo por lo tanto dificil obtener una H¢, alta. Se considera asegurar una cantidad suficiente de una fase de
liquido (una fase de frontera de grano) durante la sinterizacion o el tratamiento térmico con el fin de aumentar el
espesor de la fase de frontera de dos granos. No obstante, incluso si la cantidad de R meramente se aumenta para
aumentar la cantidad de una fase de liquido en una aleacion de NdisFegoBs que se emplea, en general, como el
iman sinterizado a base de R-T-B, el espesor de la fase de frontera de dos granos que se va a medir por medio de
una técnica tal como TEM (microscopio electrénico de transmision) es, como maximo, 5 nm, haciendo dificil, por lo
tanto, aumentar adicionalmente el espesor.

Al percatarse del hecho de que se encuentra presente una cantidad numerosa de Fe en la fase de frontera de dos
granos, lo que ha quedado claro recientemente, (divulgado, por ejemplo, en el documento con nombre: H. Sepehri-
Amin. y col., Acta Materialia 60, P819 (2012)), los inventores de la presente invencién han considerado que las
propiedades fisicas de la fase de frontera de dos granos, sobre la que se encuentra presente una cantidad
numerosa de Fe, podrian haber contribuido a inhibir que el espesor de la fase de frontera de dos granos aumente
suficientemente. Como resultado de un estudio intensivo, los inventores de la presente invencién han hallado que la
cantidad de B en el iman sinterizado a base de R-T-B es mas baja que una relacion estequiométrica y se incluye Ga
para formar de ese modo una fase de R-T-Ga en la fase de frontera de grano en lugar de una fase de R2T47,
conduciendo a una disminucion en el contenido de Fe en la fase de frontera de dos granos, y que el espesor de la
fase de frontera de dos granos se puede aumentar mediante la formacién de una fase de R y una fase de R-Ga en la
fase de frontera de dos granos cuando no se incluye Cu alguno, o mediante la formacion de una fase de R, una fase
de R-Ga y una fase de R-Ga-Cu en la fase de frontera de dos granos cuando se incluye Cu.

No obstante, la fase de R-T-Ga presenta a veces una ligera magnetizacion vy, si la fase de R-T-Ga existe de forma
excesiva en la fase de frontera de dos granos particularmente por cuenta de la Hgy, la magnetizacion de la fase de R-
T-Ga puede evitar que aumente el espesor de la fase de frontera de dos granos. Si la cantidad de B se disminuye de
forma excesiva con el fin de formar la fase de R-T-Ga, disminuye una relacion de existencia de una fase principal,
teniendo por lo tanto una posibilidad de no obtener una B; alta. Por lo tanto, si la fase de R y la fase de R-Ga, o la
fase de R, la fase de R-Ga y la fase de R-Ga-Cu se pueden formar al tiempo que se inhibe que la fase de R-T-Ga se
forme tan pequefia como sea posible en la fase de frontera de dos granos, el espesor de la fase de frontera de dos
granos se puede aumentar adicionalmente, posibilitando por lo tanto un aumento en la Hgy. No obstante, si se inhibe
de forma excesiva la formacion de la fase de R-T-Ga, es imposible formar suficientemente la fase de R y la fase de
R-Ga, o la fase de R, la fase de R-Ga y la fase de R-Ga-Cu.

En una forma de realizacion, la cantidad de precipitacion de una fase de R;T17 se ajusta mediante el control de la
cantidad de R y la cantidad de B dentro de un intervalo apropiado, y también la fase de R y la fase de R-Ga, o la
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fase de R, la fase de R-Ga y la fase de R-Ga-Cu se pueden formar al tiempo que se inhibe que la fase de R-T-Ga se
forme tan pequefia como sea posible mediante el ajuste de la cantidad de Ga dentro de un intervalo 6ptimo que se
corresponde con la cantidad de precipitacion de la fase de R2T17, con lo que se vuelve imposible inhibir el aumento
en el espesor de la fase de frontera de dos granos y también se inhibe una disminucién en la relacion de existencia
de una fase principal, haciendo por lo tanto posible obtener con mayor certeza un iman sinterizado a base de R-T-B
que tiene una B, alta y una H, alta.

El “espesor de una primera fase de frontera de grano (la fase de frontera de dos granos)” en la presente invencion
quiere decir un espesor de una primera fase de frontera de grano que esta ubicada entre dos fases principales, y
quiere decir, mas en concreto, un valor maximo del espesor cuando se mide una region que tiene el espesor mas
grande de la fase de frontera de grano. El “espesor de una primera fase de frontera de grano (la fase de frontera de
dos granos)” se evalta por medio de los siguientes procedimientos.

1) Se seleccionan de forma aleatoria cinco o mas campos visuales, incluyendo cada uno una fase de frontera de
dos granos, la longitud de la cual en una seccioén transversal de observacion es 3 ym o mas en una observacion
con un microscopio electrénico de barrido (SEM, scanning electron microscope).

2) Para cada campo visual, se procesa una muestra con el fin de incluir la fase de frontera de dos granos por
medio de un método de micromuestreo usando un haz de iones focalizados (FIB, focused ion beam). Ademas, la
muestra se sometié a un procesamiento de corte hasta que el espesor se volviéo 80 nm o menos.

3) La muestra de fragmento delgado obtenida de este modo se observa por medio de un microscopio electronico
de transmision (TEM, transmission electron microscope) para determinar un valor maximo en las fronteras de
grano de dos granos individuales. Por norma, después de determinar la region en la que el espesor de la fase de
frontera de dos granos es el mas grande, el aumento de TEM se puede aumentar con el fin de medir con
precision el espesor cuando se mide el valor maximo del espesor de la region.

4) Se determina un promedio de todas las fronteras de grano de dos granos que se observan por medio de los
procedimientos 1) a 3).

La figura 2(a) es una vista que muestra de forma esquematica un ejemplo de una primera fase de frontera de grano,
y la figura 2(b) es una vista ampliada de una parte que esta rodeada por una linea de puntos en la figura 2(a).

Tal como se muestra en la figura 2(b), una region que tiene un espesor grande 24 y una region que tiene un espesor
pequefio 26 coexisten a veces en una primera fase de frontera de grano 22. En tal caso, un valor maximo del
espesor de la region que tiene un espesor grande 24 se considera como el espesor de la primera fase de frontera de
grano 22. Tal como se muestra en la figura 2(b), la primera fase de frontera de grano 22 se conecta a veces con una
segunda fase de frontera de grano 32 que esta ubicada entre tres o mas fases principales 42. En este caso, en lo
que respecta al “espesor de una primera fase de frontera de grano”, no se medira el espesor cerca del borde, en el
que la frontera cambia de la primera fase de frontera de grano 22 a la segunda fase de frontera de grano 32 en una
seccion transversal de un iman cuyo espesor se va a medir (la region dentro de aproximadamente 0,5 um con
respecto al borde 35A, 35B entre la primera fase de frontera de grano 22 y la segunda fase de frontera de grano 32).
Esto es debido a que existe una posibilidad de que el borde se vea influenciado por el espesor de la segunda fase
de frontera de grano 32. En la figura 2(b), el intervalo que se indica por medio de un signo de apertura de llave
designado por el numero de referencia 22 indica el intervalo en el que se extiende la primera fase de frontera de
grano 22, y se ha de hacer notar que dicho intervalo no indica necesariamente el intervalo en el que se va a medir el
espesor de la primera fase de frontera de grano 22 (es decir, el intervalo que excluye la regién dentro de
aproximadamente 0,5 ym con respecto al borde 35A, 35B).

En la presente invencion, se pueden obtener una B; y una Hg, altas permitiendo que se encuentre presente una
primera fase de frontera de grano que tiene un espesor de 5 nm o mas y 30 nm o menos. Si el espesor de la primera
fase de frontera de grano es menos de 5 nm, es imposible desacoplar suficientemente la interaccion magnética entre
los granos de cristal, no obteniendo por lo tanto una Hg, alta. Mientras tanto, si el espesor de la primera fase de
frontera de grano es mas de 30 nm, se puede obtener una Hg, alta. No obstante, disminuye la relacién de existencia
de la fase principal, teniendo por lo tanto una posibilidad de no obtener una Br alta. El espesor de la primera fase de
frontera de grano se encuentra preferiblemente dentro de un intervalo de 10 nm o mas y 30 nm o menos.

[Composicién de un iman sinterizado a base de R-T-B]

Una composicién preferida de un iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con una forma de realizacion de la
presente invencion es tal como sigue:

R: un 13,0 % atémico o mas y un 15 % atémico o menos (con R siendo Nd y / o Pr),

B: un 5,2 % atémico o mas y un 5,6 % atémico o menos,

Ga: un 0,2 % atémico o mas y un 1,0 % atdomico o menos,

Al: un 0,3 % atémico o menos (incluyendo un 0 % atémico), y

con el resto siendo T (T es Fe, y un 10 % o menos de Fe se puede sustituir con Co) e impurezas inevitables.

Como alternativa, una composicion preferida de un iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con una forma de
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realizacion de la presente invencion es tal como sigue:

R: un 13,0 % atémico o mas y un 15 % atémico o menos (con R siendo Nd y / o Pr),

B: un 5,2 % atémico o mas y un 5,6 % atémico o menos,

Ga: un 0,2 % atémico o mas y un 1,0 % atdomico o menos,

Cu: un 0,01 % atémico o mas y un 1,0 % atdomico o menos,

Al: un 0,3 % atdmico o menos (incluyendo un 0 % atémico), y

con el resto siendo T (T es Fe, y un 10 % o menos de Fe se puede sustituir con Co) e impurezas inevitables.

Se pueden obtener una B; alta y una Hc, alta mediante la combinacion de la cantidad de R, la cantidad de B y la
cantidad de Ga dentro del intervalo anterior. Si una cualquiera de la cantidad de R, la cantidad de B y la cantidad de
Ga se desvia con respecto al intervalo anterior, la formacion de la fase de R-T-Ga disminuye de forma excesiva, y en
la totalidad del iman sinterizado a base de R-T-B, aumenta la fase de frontera de dos granos, sobre la que no se
forma(n) la fase de R y la fase de R-Ga, o la fase de R, la fase de R-Ga y la fase de R-Ga-Cu, no aumentando por lo
tanto el espesor de la fase de frontera de dos granos. Mientras tanto, si la fase de R-T-Ga se forma de forma
excesiva en la fase de frontera de grano, la magnetizaciéon de la fase de R-T-Ga inhibe la separacion magnética
entre los granos de cristal, y también inhibe que aumente el espesor de la fase de frontera de dos granos en la
totalidad del iman sinterizado a base de R-T-B.

R es Nd y / o Pr. El contenido de R se ajusta dentro de un intervalo de un 13 % atémico o mas y un 15 % atémico o
menos. El contenido de B se ajusta dentro de un intervalo de un 5,2 % atémico o mas y un 5,6 % atéomico o menos.
El contenido de Ga es un 0,2 % atomico o mas y un 1,0 % atémico o menos y, preferiblemente, un 0,4 % atémico o
mas y un 0,6 % atdomico o menos. El resto T es Fe, y un 10 % o menos de Fe se puede sustituir con Co. No es
preferible que la cantidad de sustitucion de Co de mas de un 10 % conduzca a una reduccion en la B;.

Ademas de cada elemento que se menciona en lo que antecede, se puede incluir un 0,01 % atémico o mas y un
1,0 % atémico o menos de Cu. La inclusién de Cu conduce a la formacion de una fase de R-Ga-Cu en la fase de
frontera de dos granos, junto con una fase de R y una fase de R-Ga. La formacion de la fase de R-Ga-Cu conduce a
un aumento adicional en la Hgy en comparacion con el caso de la fase de R-Ga sola. El iman puede incluir el mismo
grado de contenido de Al que habitualmente. El intervalo de la cantidad de Al en el que se ejercen efectos conocidos
se ajusta a un 0,3 % atémico o menos (incluyendo un 0 % atémico).

En la presente invencion, la fase de R-T-Ga puede incluir: R: un 15 % en masa o mas y un 65 % en masa o menos
(preferiblemente, R: un 40 % en masa o mas y un 65 % en masa o menos), T: un 20 % en masa o mas y un 80 % en
masa o menos, Ga: un 2 % en masa o mas y un 20 % en masa o menos (cuando el contenido de R es un 40 % en
masa o mas y un 65 % en masa o menos, el contenido de T puede ser un 20 % en masa o mas y un 55 % en masa
0 menos, y el contenido de Ga puede ser un 2 % en masa o mas y un 15 % en masa o menos), y los ejemplos de la
misma incluyen un compuesto de RsFei3Gas que tiene una estructura cristalina de tipo LagCo11Gas. La fase de R-T-
Ga puede incluir otros elementos, excepto por los R, T y Ga que se mencionan en lo que antecede. La fase de R-T-
Ga puede contener, como estos otros elementos, uno o mas elementos que se seleccionan de entre tal como Al y
Cu. La fase de R puede incluir un 95 % en masa o mas de R, y los ejemplos de la misma incluyen Nd metalico que
tiene una estructura de dhcp. La fase de R-Ga puede incluir un 70 % en masa o mas y un 95 % en masa o menos de
R, un 5 % en masa o mas y un 30 % en masa o menos de Ga, y un 20 % en masa o menos (incluyendo 0) de Fe, y
los ejemplos de la misma incluyen un compuesto de R3Ga;. La fase de R-Ga-Cu puede ser una fase en la que el Ga
de la fase de R-Ga se sustituye parcialmente con Cu, y los ejemplos de la misma incluyen un compuesto de
R3(Ga,Cu)+. La fase de R-Ga forma a veces una fase con una composicion pobre en Fe, que tiene otras estructuras
tales como una estructura amorfa.

En la presente invencion, el contenido de Fe o (Fe + Co) de una primera fase de frontera de grano que esta ubicada
entre dos fases principales (es decir, la fase de frontera de dos granos) es preferiblemente un 20 % atémico o
menos (incluyendo un 0 % atémico). Esto es debido a que el espesor de la fase de frontera de dos granos se puede
aumentar mediante la disminucién de la concentracion de Fe o (Fe + Co) en la fase de frontera de dos granos. Una
disminucion en la concentracion de (Fe + Co) también presenta el efecto de poder aumentar la Hey mediante el
desacoplamiento de la interacciéon magnética entre las fases principales.

La cantidad de B en la presente invencion se ajusta a la cantidad mas baja que la cantidad de B (1/ 17 x 100 (= un
5,88 % atémico)) que se define en la composicion estequiométrica de la fase de R>T1B. Por lo tanto, si no se
incluyen Ga y Cu dentro de un intervalo que se corresponde con un déficit de la cantidad de B (es decir,
1/17 x 100 - <B>) (<B> es la cantidad de B en términos de % atémico), se forma una fase de R,T17 ademas de una
fase de R-T-Ga, conduciendo a una reduccion en la Hg. Mientras que, si Ga y Cu existen de forma excesiva,
disminuye la proporcion de la fase principal (la fase de R2T14B), no obteniendo por lo tanto una B, alta. Por lo tanto,
es preferible determinar las cantidades de adicién de Ga y Cu que se corresponden con un déficit de la cantidad de
B (es decir, 1/17 x 100 - <B>). En concreto, cuando la composicion no incluye Cu alguno, el contenido de Ga, en
concreto, <Ga>/ (1/17 x 100 - <B>) (<Ga> es la cantidad de Ga en términos de % atémico) es preferiblemente 0,8
o mas y 3,0 o menos en términos de una relacion en ndmero atémico. Cuando se incluye Cu, los contenidos de Ga y
Cu, en concreto, <Ga + Cu>/(1/17 x 100 - <B>) (<Ga + Cu> es la cantidad total de Ga y Cu en términos de %
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atomico) es preferiblemente 1,0 o mas y 3,0 o menos en términos de una relacion en nimero atémico. Ademas, la
cantidad de R y la cantidad de B, es decir, <B>/ <R> (<R> es la cantidad de R en términos de % atomico) es
preferiblemente 0,37 o mas y 0,42 o menos en términos de una relacién en niumero atémico. En cualquier caso, una
reduccion en la B, se inhibe en mayor medida y también la Hey se aumenta en mayor medida mediante el ajuste a un
intervalo preferible.

En otra forma de realizacion preferida de la presente invencién, una composicion preferida del iman sinterizado a
base de R-T-B es tal como sigue:

R: un 13,0 % atémico o mas y un 15 % atémico o menos (con R siendo Nd y / o Pr),

B: un 5,2 % atémico o mas y un 5,6 % atémico o menos,

Ga: un 0,2 % atémico o mas y un 1,0 % atdomico o menos,

Al: 0,69 % atémico o menos (incluyendo un 0 % atémico), y

con el resto siendo T (T es un elemento de metal de transicion, e incluye inevitablemente Fe) e impurezas
inevitables.

Se pueden obtener una Br alta y una Hg, alta mediante la combinacion de la cantidad de R, la cantidad de B y la
cantidad de Ga dentro del intervalo anterior. Si una cualquiera de la cantidad de R, la cantidad de B y la cantidad de
Ga se desvia con respecto al intervalo anterior, la formacion de la fase de R-T-Ga disminuye o aumenta de forma
excesiva. Si la fase de R-T-Ga disminuye de forma excesiva, la fase de frontera de dos granos, sobre la que no se
forma(n) la fase de R y la fase de R-Ga, o la fase de R, la fase de R-Ga y la fase de R-Ga-Cu, aumenta en la
totalidad del iman sinterizado a base de R-T-B, no aumentando por lo tanto el espesor de la fase de frontera de dos
granos. Mientras tanto, si la fase de R-T-Ga se forma de forma excesiva en la fase de frontera de grano, la
magnetizacion de la fase de R-T-Ga inhibe la separacion magnética entre los granos de cristal en la totalidad del
iman sinterizado a base de R-T-B, y también inhibe que aumente el espesor de la fase de frontera de dos granos.

R es Nd y / o Pr. El contenido de R se ajusta dentro de un intervalo de un 13 % atémico o mas y un 15 % atémico o
menos. El contenido de B es un 5,2 % atémico o mas y un 5,6 % atdomico o menos y, preferiblemente, un 5,2 %
atémico o mas y un 5,43 % atomico o menos. El contenido de Ga es un 0,2 % atémico o mas y un 1,0 % atémico o
menos Y, preferiblemente, un 0,4 % atémico o mas y un 0,6 % atdomico o menos. El resto T es un elemento de metal
de transicion, e incluye inevitablemente Fe. Los ejemplos del elemento de metal de transicion, excepto por Fe,
incluyen Co. No es preferible que la cantidad de sustitucion de Co de mas de un 10 % conduzca a una reduccion en
la Br. También se puede incluir una cantidad pequefa de V, Cr, Mn, Zr, Nb, Mo, Hf, Ta, W y similares.

En la presente forma de realizacién, ademas de cada elemento que se menciona en lo que antecede, se puede
incluir un 0,01 % atémico o mas y un 1,0 % atémico o menos de Cu. La inclusién de Cu conduce a la formacion de
una fase de R-Ga-Cu junto con la fase de R y la fase de R-Ga sobre la fase de frontera de dos granos. La formacion
de una fase de R-Ga-Cu conduce a un aumento adicional en la Hey en comparacién con el caso de la fase de R-Ga
sola. El iman puede tener el mismo grado de contenido de Al que habitualmente. El intervalo en el que se ejercen
efectos conocidos se ajusta a un 0,69 % atémico o menos y, mas preferiblemente, un 0,3 % atébmico o menos
(incluyendo un 0 % atémico).

En la composicion, el contenido de Ga se encuentra preferiblemente dentro de un intervalo de la siguiente expresion
de desigualdad (1):

0,8<<Ga>/(1/17x100-<B>)=<3,0 1)

en donde <Ga> es la cantidad de Ga en términos de % atomico y <B> es la cantidad de B en términos de %
atomico.

Mas preferiblemente, el contenido de Ga es dentro de un intervalo de la siguiente expresion de desigualdad (2):
1,03<<Ga>/(1/17 x 100 - <B>)< 1,24 (2)

en donde <Ga> es la cantidad de Ga en términos de % atomico y <B> es la cantidad de B en términos de %
atomico.

En el caso de incluir Cu, los contenidos de Ga y Cu se encuentran, preferiblemente, dentro de un intervalo de la
siguiente expresion de desigualdad (3):

1,0=s<Ga+Cu>/(1/17 x 100 - <B>) =< 3,0 3)

en donde <Ga + Cu> es la cantidad total de Ga y Cu en términos de % atomico y <B> es la cantidad de B en
términos de % atémico.

Una relacion en numero atémico de la cantidad de B con respecto a la cantidad de R se encuentra preferiblemente
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dentro de un intervalo de la siguiente expresion de desigualdad (4):
0,37 <<B>/(<R>)< 0,42 (4)
en donde <B> es la cantidad de B en términos de % atomico y <R> es la cantidad de R en términos de % atomico.

En cualquier caso, un ajuste dentro de un intervalo preferible conduce a una inhibicion adicional de una reduccion en
la Br y un aumento adicional en la H,.

[Método de produccion de un iman sinterizado a base de R-T-B]

Se describira un ejemplo de un método de produccién de un iman sinterizado a base de R-T-B. El método de
produccion de un iman sinterizado a base de R-T-B incluye una etapa de obtencién de un polvo de aleacién, una
etapa de moldeo, una etapa de sinterizacién y una etapa de tratamiento térmico. Cada etapa se describira en lo
sucesivo.

(1) Etapa de obtencién de polvo de aleacion

Se preparan metales o aleaciones de los elementos respectivos con el fin de obtener la composicién que se
menciona en lo que antecede, y una aleacion en copos se produce a partir de los mismos usando tal como un
método de colada en tiras. La aleacidon en copos obtenida de este modo se somete a una decrepitacion con
hidrégeno para obtener un polvo triturado grueso que tiene un tamario de 1,0 mm o menos. A continuacion, el polvo
triturado grueso se pulveriza finamente por un medio tal como un molino de chorro para obtener un polvo finamente
pulverizado (un polvo de aleacién) que tiene un diametro de particula D50 (un valor que se obtiene por medio de un
método de difraccion por laser usando un método de dispersion de flujo de aire (mediana de tamario)) de 3 a 7 ym.
Un lubricante conocido se puede usar como un adyuvante de pulverizacion en un polvo triturado grueso antes de la
pulverizacion con molino de chorro, o un polvo de aleaciéon durante y después de la pulverizacion con molino de
chorro.

(2) Etapa de moldeo

Usando el polvo de aleacion obtenido de este modo, se realiza un moldeo en un campo magnético para obtener un
cuerpo moldeado. El moldeo en un campo magnético se puede realizar usando métodos opcionales conocidos de
moldeo en un campo magnético, incluyendo un método de moldeo en seco en el que un polvo de aleacion seco se
carga en una cavidad de un troquel y, a continuacién, se moldea al tiempo que se aplica un campo magnético, y un
método de moldeo en humedo en el que una pasta que contiene el polvo de aleacién que se dispersa en la misma
se inyecta en una cavidad de un troquel y, a continuaciéon, se moldea al tiempo que se descarga un medio de
dispersion de la pasta.

(3) Etapa de sinterizacion

El cuerpo moldeado se sinteriza para obtener un iman sinterizado. Se puede usar un método conocido para
sinterizar el cuerpo moldeado. Para evitar la oxidacién debida a una atmésfera durante la sinterizacion,
preferiblemente la sinterizacion se realiza en una atmésfera de vacio o un gas atmosférico. Es preferible usar, como
el gas atmosférico, un gas inerte tal como helio y argon.

(4) Etapa de tratamiento térmico

Preferiblemente, el iman sinterizado obtenido de este modo se somete a un tratamiento térmico para el fin de
mejorar las propiedades magnéticas. Se pueden emplear condiciones conocidas para la temperatura de tratamiento
térmico, el tiempo de tratamiento térmico y similares. Para ajustar el tamarfio del iman sinterizado, el iman se puede
someter a un mecanizado tal como molienda. En ese caso, el tratamiento térmico se puede realizar antes o después
del mecanizado. El iman sinterizado también se puede someter a un tratamiento superficial. El tratamiento superficial
puede ser un tratamiento superficial conocido, y es posible realizar un tratamiento superficial, por ejemplo,
deposicion en estado de vapor de Al, electrodeposicion de Ni, recubrimiento con resina y similares.

Ejemplos

La presente invenciéon se describira con mas detalle en lo sucesivo por medio de Ejemplos, pero la presente
invencion no se limita a los mismos.

Nd que tiene una pureza de un 99,5 % en masa o mas, hierro electrolitico, Co electrolitico, Al, Cu, Ga y aleacion de
ferroboro se prepararon de tal modo que la composicién de un iman sinterizado se volvié cada composicién que se
muestra en la Tabla 1 y la Tabla 2 y, a continuacién, estas materias primas se fundieron y se sometieron a una
colada por medio de un método de colada en tiras para obtener una aleacién en copos que tiene un espesor de 0,2
a 0,4 mm. La aleacién en copos obtenida de este modo se sometio a fragilidad con hidrégeno en una atmésfera de
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hidrégeno presurizada y, a continuacion, se sometié a un tratamiento de deshidrogenacion de calentamiento a
550 °C a vacio y enfriamiento para obtener un polvo triturado grueso. Al polvo triturado grueso obtenido de este
modo, se anadio estearato de zinc como un lubricante en la proporciéon de un 0,04 % en masa sobre la base de un
100 % en masa del polvo triturado grueso, seguido por mezclado. Usando un pulverizador de tipo flujo de aire (una
magquina de molienda por chorro), la mezcla se sometié a una pulverizacion en seco en un flujo de gas nitrégeno
para obtener un polvo finamente pulverizado (un polvo de aleacion) que tiene un diametro de particula D50 (mediana
de tamario) de 4 ym. La concentracion de oxigeno en un gas nitrogeno durante la pulverizacién se controlé a 50 ppm
o menos. El diametro de particula D50 es el valor que se obtiene por medio de un método de difracciéon por laser
usando un método de dispersion de flujo de aire.

El polvo de aleacion obtenido de este modo se mezcld con un medio de dispersiéon para preparar una pasta. Se usé
dodecano normal como un disolvente, y se afiadié caprilato de metilo como un lubricante. En lo que respecta a la
concentracion de la pasta, la proporcion del polvo de aleacion se ajusté a un 70 % en masa y la del medio de
dispersion se ajustd a un 30 % en masa, mientras que la proporcién del lubricante se ajusté a un 0,16 % en masa
sobre la base de un 100 % en masa del polvo de aleacioén. La pasta se molde6 en un campo magnético para obtener
un cuerpo moldeado. El campo magnético durante el moldeo era un campo magnético estatico ajustado a 0,8
MA /m, y la presion de moldeo se ajustdé a 5 MPa. Un dispositivo de moldeo usado era un asi denominado
dispositivo de moldeo de campo magnético perpendicular (un dispositivo de moldeo de campo magnético
transversal) en el que una direccion de aplicacion de campo magnético y una direccion de presion son
perpendiculares la una con respecto a la otra.

El cuerpo moldeado obtenido de este modo se sinterizé a vacio a, Pagina de descripcion de sustitucion para la
entrada en la fase Europea, 1.020 °C durante 4 horas para obtener un iman sinterizado. El iman sinterizado tenia
una densidad de 7,5 Mg/m3 o mas. El cuerpo sinterizado obtenido de este modo se sometid a un tratamiento
térmico de retencion a 800 °C durante 2 horas y enfriamiento a temperatura ambiente, seguido por una retencion a
500 °C durante 2 horas y enfriamiento a temperatura ambiente para producir las muestras con n.° 1 a 11 de un iman
sinterizado a base de R-T-B.

Los resultados del andlisis de componentes (% en masa y % atdmico) de las muestras con n.° 1 a 11 del iman
sinterizado, y los resultados de las mediciones de oxigeno (O), nitrégeno (N) y carbono (C) se muestran en la Tabla
1 y la Tabla 2. El porcentaje atdmico obtenido, cuando se ignoraron las impurezas, excepto por el oxigeno, €l
nitrégeno y el carbono, y la cantidad de Fe se ajusté de tal modo que la cantidad total se volvioé 100 % en masa, y los
valores de <Ga>/(1/17 x 100 -<B>), <Ga+ Cu>/(1/17 x100-<B>) y <B>/<R> (en relacion atéomica en
cualquier caso) determinados a partir de estos resultados, se muestra en la Tabla 1y la Tabla 2.
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A continuacion, cada una de las muestras con n.° 1 a 11 del iman sinterizado se corté mediante mecanizado,
seguido por el pulido de una seccion transversal y una observacion con SEM adicional. Cinco campos visuales de
una primera fase de frontera de grano que esta ubicada entre dos fases principales (es decir, una fase de frontera de
dos granos) la longitud de la cual en una seccién transversal de observacion es 3 ym o mas se seleccionaron de
forma aleatoria. Para cada campo visual, la muestra se procesé hasta dar una forma de columna de
aproximadamente 5 ym de espesor x aproximadamente 20 um de anchura x aproximadamente 15 um de altura en
una cara de la observacion con SEM con el fin de incluir la primera fase de frontera de grano seleccionada por
medio de un método de micromuestreo usando un haz de iones focalizados (FIB, focused ion beam). Ademas, una
muestra para un microscopio electrénico de transmision (TEM, fransmission electron microscope) se produjo por
medio de un procesamiento de corte hasta que el espesor se volviéo 80 nm o menos.

La muestra obtenida de este modo se observé por medio de un microscopio electréonico de transmision (TEM) para
medir el espesor de la primera fase de frontera de grano. Después de confirmar que la longitud de la fase de frontera
de dos granos en la muestra es 3 um o mas, se evaluo6 el espesor de la primera fase de frontera de grano de la
region (que tiene una longitud de 2 um o mas) que excluye la regién dentro de aproximadamente 0,5 pm desde
cerca del borde con una segunda fase de frontera de grano que esta ubicada entre tres o mas fases principales. El
valor maximo se consideré como el espesor de la fase de frontera de grano. Después de determinar la region en la
que el espesor de la fase de frontera de dos granos es el mas grande, el valor maximo del espesor de la fase de
frontera de dos granos se midié aumentando el aumento de TEM con el fin de medir con precision el espesor. Se
realizé un analisis similar para la totalidad de las cinco muestras de la primera fase de frontera de grano. Los
resultados del promedio se muestran en la Tabla 3.

Las muestras con n.° 1 a 11 del iman sinterizado se mecanizaron para producir las muestras de 7 mm de
longitud x 7 mm de anchura x 7 mm de espesor, y la B; y la Hey de cada muestra se midieron por medio de un
trazador de B-H. Los resultados obtenidos de este modo se muestran en la Tabla 3.

[Tabla 3]
muestra | o arano (sromedior ne &y ol | BT [T | HeJ M/ mi Observaciones
1 5,8 1,39 1,30 Ejemplo de la presente invencion
2 6,3 1,40 1,35 Ejemplo de la presente invencion
3 15,2 1,36 1,55 Ejemplo de la presente invencion
4 18,9 1,30 1,57 Ejemplo de la presente invencion
5 24.8 1,30 1,60 Ejemplo de la presente invencion
6 9,8 1,30 1,43 Ejemplo de la presente invencion
7 4.1 1,34 1,16 Ejemplo comparativo
8 3,9 1,37 1,03 Ejemplo comparativo
9 3,3 1,39 1,00 Ejemplo comparativo
10 14,2 1,33 1,52 Ejemplo de la presente invencion
11 16,7 1,35 1,53 Ejemplo de la presente invencion

Tal como se muestra en la Tabla 3, todas las muestras con n.° 1 a 6, 10 y 11 de la presente invencion, en las que
una primera fase de frontera de grano (es decir, la fase de frontera de dos granos) tiene un espesor de 5 nm o mas y
30 nm o menos, mostraron una B; alta y una Hg, alta. También se puso de manifiesto que las muestras con n.° 3, 4,
5, 10 y 11, en las que una primera fase de frontera de grano tiene un espesor de 10 nm o mas, mostraron una Hg,
particularmente alta. Los resultados de la B; y la Hey en la Tabla 3 se muestran en la figura 1. Las representaciones
graficas en forma de rombo de color negro 1 a 6, 10 y 11 en la figura 1 indican las muestras conn.° 1a 6, 10y 11 de
los Ejemplos de la presente invencion, mientras que las representaciones graficas en forma de triangulo de color
blanco 7 a 9 indican las muestras con n.° 7 a 9 de los ejemplos comparativos. Tal como se muestra en la figura 1,
cuando se realiza una comparacion entre dos muestras en las que la composicién, excepto por la cantidad de B, es
casi la misma, en concreto, entre el n.° de muestra 3 (un ejemplo de la presente invencion) en la que la primera fase
de frontera de grano tiene un espesor de 15,2 nm y el n.° de muestra 7 (un ejemplo comparativo) en la que la
primera fase de frontera de grano tiene un espesor de 4,1 nm, es evidente que el n.° de muestra 3 (un ejemplo de la
presente invencion) muestra una B, mas alta y una Hgy mas alta.

Tal como se muestra de forma esquematica en la figura 2(b) que es una vista ampliada de una seccién transversal
del iman sinterizado que se muestra en la figura 2(a), hubo un caso en el que una region que tiene un espesor mas
grande y una region que tiene un espesor mas pequefio coexisten en la primera fase de frontera de grano. En tal
caso, el valor maximo de la regién que tiene un espesor mas grande se definid como el espesor de la primera fase
de frontera de grano. En lo que respecta a la primera fase de frontera de grano, se evalua la regién que excluye la
region dentro de al menos 0,5 pm con respecto a la segunda fase de frontera de grano que se confirma en los
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campos visuales de observacion de TEM.

En lo que respecta a la composicion de la fase de frontera de grano cuando se realizé una observaciéon con TEM del
n.° de muestra 5, se realizd un analisis de puntos (tamafio de haz de 2 nm) de Nd, Fe, Co, Cu, Ga, Al y O por medio
de una espectroscopia de rayos X por energia dispersiva (EDX). Como resultado del calculo del porcentaje atdmico
a partir de los resultados de analisis de estos elementos, la proporcién de (Fe + Co) era de un 16 % atomico.

Aplicabilidad industrial

El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con la presente invencion se puede emplear de forma conveniente
en motores para vehiculos hibridos y vehiculos eléctricos.

Descripcion de los niumeros de referencia

20, 22: primera fase de frontera de grano

24: Regiodn que tiene un espesor mas grande
26: Regiodn que tiene un espesor mas pequefio
30, 32: segunda fase de frontera de grano
35A, 35B: Borde

40, 42: Fase principal

13
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REIVINDICACIONES

1. Un iman sinterizado a base de R-T-B que incluye un compuesto de tipo Nd2Fe14sB como una fase principal que
comprende:

la fase principal;
una primera fase de frontera de grano que esta ubicada entre dos fases principales; y
una segunda fase de frontera de grano que esta ubicada entre tres o0 mas fases principales,

caracterizado por que se encuentra presente la primera fase de frontera de grano que tiene un espesor de 5 nm o
mas y 30 nm o menos, y,
la composicion del iman sinterizado a base de R-T-B comprende:

R: un 13,0 % atémico o mas y un 15 % atémico o menos (con R siendo Nd y / o Pr),

B: un 5,2 % atémico o mas y un 5,6 % atémico o menos,

Ga: un 0,2 % atémico o mas y un 1,0 % atdomico o menos,

Al: 0,69 % atomico o menos incluyendo un 0 % atémico, y

con el resto siendo T, T es un elemento de metal de transicion e incluye inevitablemente Fe, e impurezas
inevitables.

2. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con la reivindicacion 1, que comprende adicionalmente:
Cu: un 0,01 % atémico o mas y un 1,0 % atdomico o menos.

3. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con la reivindicacion 1 o 2, en donde el contenido de Al es un
0,3 % atémico o menos (incluyendo un 0 % atémico).

4. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 3, en donde el
contenido de B es un 5,2 % atomico o mas y un 5,43 % atémico o menos.

5. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4, en donde el
contenido de Ga es un 0,4 % atdmico o mas y un 0,6 % atémico o menos.

6. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 5, que satisface la
siguiente expresion de desigualdad (1):

0,8<<Ga>/(1/17x100-<B>)=<3,0 1

en donde <Ga> es la cantidad de Ga en términos de % atomico y <B> es la cantidad de B en términos de %
atomico.

7. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con la reivindicacion 6, que satisface la siguiente expresion de
desigualdad (2):

1,03 <<Ga>/(1/17 x 100 - <B>) < 1,24 @)

en donde <Ga> es la cantidad de Ga en términos de % atomico y <B> es la cantidad de B en términos de %
atomico.

8. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con la reivindicaciéon 2 o una cualquiera de las reivindicaciones 3
a 7 citando la reivindicacion 2, que satisface la siguiente expresion de desigualdad (3):

1,0=s<Ga+Cu>/(1/17 x 100 - <B>) =< 3,0 3)

en donde <Ga + Cu> es la cantidad total de Ga y Cu en términos de % atomico y <B> es la cantidad de B en
términos de % atémico.

9. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 8, en donde la
primera fase de frontera de grano tiene un espesor de 10 nm o mas y 30 nm o menos.

10. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 9, en donde una
relacion en numero atémico de la cantidad de B con respecto a la cantidad de R satisface la siguiente expresion de
desigualdad (4):

0,37 <<B>/(<R>)< 0,42 (4)

en donde <B> es la cantidad de B en términos de % atomico y <R> es la cantidad de R en términos de % atomico.

14
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11. El iman sinterizado a base de R-T-B de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 10, en donde el
contenido de Fe o (Fe + Co) de la primera fase de frontera de grano es un 20 % atémico o menos (incluyendo un
0 % atomico).

15



e b

ES 2674370 T3

’2
9A \ £
A
8 .3
&1
YA

®10
A
® %%

0,8

1,0 1,2 1,4 1,6
H, [MA/m]

16

1,8



Fig. 2

ES 2674370 T3

32

35A

358

24

26

32

17




	Primera Página
	Descripción
	Reivindicaciones
	Dibujos

