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(§)  Rare  earth-containing  magnets. 

  Compositions  for  the  production  of  rare  earth-ferromag- 
netic-metal  permanent  magnets  comprise  mixtures  of  rare 
earth-ferromagnetic-metal  alloy  powder  and  a  lesser 
amount  of  a  powdered  second-phase  sintering  aid,  wherein 
there  is  added  up  to  about  2  percent  by  weight  of  a  particu- 
late  refractory  oxide,  carbide,  or  nitride  additive.  Perma- 
nent  magnets  are  prepared  by  mixing  the  components, 
aligning  the  mixture  in  a  magnetic  fieid,  pressing  and  sin- 
tering.  The  refractory  material  inhibits  grain  growth  in  the 
second  phase  during  sintering,  improving  the  magnetic 
properties  of  the  major  phase. 



T h i s   i n v e n t i o n   r e l a t e s   to   m e t h o d s   f o r   p r o -  

d u c i n g   r a r e   e a r t h - c o n t a i n i n g   p e r m a n e n t   m a g n e t s ,   and   t o  

c o m p o s i t i o n s   f o r   u s e   in   t h e   m e t h o d s .  

P e r m a n e n t   m a g n e t s ,   d e f i n e d   as  m a t e r i a l s   w h i c h  

e x h i b i t   p e r m a n e n t   f e r r o m a g n e t i s m   ( t h e   a b i l i t y   t o   m a i n t a i n  

m a g n e t i s m   f o l l o w i n g   r e m o v a l   f rom  a  m a g n e t i z i n g   f i e l d ) ,  

h a v e   l o n g   b e e n   u s e f u l   i n d u s t r i a l   m a t e r i a l s ,   f i n d i n g  

e x t e n s i v e   a p p l i c a t i o n s   in   s u c h   d e v i c e s   as  m e t e r s ,   l o u d -  

s p e a k e r s ,   m o t o r s ,   and   g e n e r a t o r s .  

The  more   t h o r o u g h l y   d e v e l o p e d   p e r m a n e n t  

m a g n e t   c o m p o s i t i o n s ,   f o r   a p p l i c a t i o n s   r e q u i r i n g   t h e  

h i g h e s t   a v a i l a b l e   r e s i d u a l   m a g n e t i c   s t r e n g t h ,   a r e  

a l l o y s   w h i c h   c o n t a i n   r a r e   e a r t h s   and  t h e   f e r r o m a g n e t i c  

m e t a l s .   A l l o y s   o f   s a m a r i u m   and  c o b a l t ,   s o m e t i m e s  

c o n t a i n i n g   m i n o r   a m o u n t s   o f   o t h e r   m e t a l s   ( s u c h   as  i r o n ,  

m a n g a n e s e ,   c h r o m i u m ,   v a n a d i u m ,   a l u m i n u m ,   and  c o p p e r   - -  

d i s c l o s e d   by  M e n t h   e t   a l .   in   U . S .   P a t e n t   4 , 1 3 1 , 4 9 5 ) ,  

h a v e   f o u n d   c o n s i d e r a b l e   c o m m e r c i a l   s u c c e s s .   A  t y p i c a l  

c o m m e r c i a l   s a m a r i u m - c o b a l t   m a g n e t   h a s   t h e   n o m i n a l  

e m p i r i c a l   c o m p o s i t i o n   SmCo5'   p r e p a r e d   by  m i x i n g   p o w d e r e d  

SmCo5  w i t h   a  m i n o r   a m o u n t   o f   s a m a r i u m - c o b a l t   a l l o y  

s i n t e r i n g   a i d   w h i c h   i s   r i c h e r   in   s a m a r i u m   t h a n   S m C o 5 '  
a l i g n i n g   t h e   m i x t u r e   in   a  m a g n e t i c   f i e l d ,   p r e s s i n g   t h e  

m i x t u r e   i n t o   a  d e s i r e d   s h a p e ,   and   s i n t e r i n g   t h e   s h a p e .  

D u r i n g   s i n t e r i n g ,   t h e   s i n t e r i n g   a i d   b e c o m e s   a t   l e a s t  

p a r t i a l l y   l i q u i d ,   p e r m i t t i n g   a  l a r g e   d e n s i t y   i n c r e a s e  

in  t h e   s h a p e .   T h i s   g e n e r a l   m e t h o d   i s   d e s c r i b e d   in   U . S .  

P a t e n t   3 , 6 5 5 , 4 6 4   t o   B e n z .  

Due  to   t h e   r e l a t i v e l y   h i g h   c o s t   and   s c a r c i t y  

of   s a m a r i u m ,   i t   ha s   b e e n   f o u n d   d e s i r a b l e   to   r e p l a c e   a s  

much  o f   t h e   m e t a l   as  p o s s i b l e   w i t h   t h e   more   a b u n d a n t  

( a n d ,   c o n s e q u e n t l y ,   l e s s   e x p e n s i v e )   r a r e   e a r t h s ,   s u c h  

as  p r a s e o d y m i u m ,   l a n t h a n u m ,   c e r i u m ,   and  m i s c h   m e t a l .  

The  h i g h e s t   t h e o r e t i c a l   m a g n e t   s t r e n g t h s ,   f o r   a l l o y s  



h a v i n g   an  a t o m i c   r a t i o   o f   f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   to   r a r e  
e a r t h   o f   a b o u t   5,  a r e   o b t a i n e d   w i t h   p r a s e o d y m i u m - c o b a l t  

a l l o y s ,   b u t   t h e s e   s t r e n g t h s   h a v e   n o t   y e t   b e e n   o b t a i n e d  

in   p r a c t i c e .   E x a m p l e s   o f   m a g n e t   m a t e r i a l s   t h u s   p r o -  
d u c e d   a r e   shown  in   U . S .   P a t e n t   3 , 6 8 2 , 7 1 4   to   M a r t i n ,   a n d  

in   r e f e r e n c e s   made  t h e r e i n   t o   o t h e r   p a t e n t   a p p l i c a t i o n s .  

The  p a t e n t   s h o w s   m a g n e t s   i n   w h i c h   p r a s e o d y m i u m   c o n s t i -  

t u t e s   75  p e r c e n t   o f   t h e   t o t a l   r a r e   e a r t h   c o n t e n t .  

J .   T s u i   and   K.  S t r n a t ,   A p p l i e d   P h y s i c s  

L e t t e r s ,   V o l .   18 ,   N o .  4 ,   p a g e s   1 0 7 - 1 0 8   ( 1 9 7 1 ) ,   d e s c r i b e  

t h e   p r e p a r a t i o n   o f   P r C o 5   m a g n e t s ,   u s i n g   l i q u i d - p h a s e  

s i n t e r i n g   a i d s   c o n t a i n i n g   e i t h e r   s a m a r i u m   and  c o b a l t   o r  

p r a s e o d y m i u m   and   c o b a l t .  

V a r i o u s   m e t h o d s   h a v e   b e e n   u s e d   to   p r e p a r e  

r a r e   e a r t h - c o n t a i n i n g   m a g n e t s .   C e c h ,   in   U .S .   P a t e n t  

3 , 6 2 5 , 7 7 9 ,   m i x e s   r a r e   e a r t h   o x i d e   and  c a l c i u m   h y d r i d e ,  

t h e n   h e a t s   t o   r e d u c e   t h e   o x i d e   and   fo rm  r a r e   e a r t h  

m e t a l ,   w h i c h   i s   m e l t e d   w i t h   c o b a l t .   The  r e s u l t i n g  

a l l o y   i s   t h e n   s u b j e c t e d   t o   e x t e n s i v e   t r e a t m e n t s   t o  

r e m o v e   e v e n   t r a c e s   o f   f o r m e d   c a l c i u m   o x i d e ,   and  u s e d   t o  

p r o d u c e   m a g n e t s .  

In  g e n e r a l ,   i t   h a s   b e e n   d e s i r a b l e   t o   t o t a l l y  

e x c l u d e   o x y g e n   f r o m   t h e   r a r e   e a r t h - c o n t a i n i n g   m a g n e t  

p r o d u c t i o n .   U . S .   P a t e n t   3 , 7 2 3 , 1 9 7   t o   B r i s c h o w   e t   a l .  

g i v e s   e x p e r i m e n t a l   e v i d e n c e   t h a t   S m 2 0 3 '   f o r m e d   d u r i n g  

t h e   p r o d u c t i o n   o f   SmCo5  m a g n e t s ,   i s   h i g h l y   d e t r i m e n t a l  

t o   t h e   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   o f   t h e   p r o d u c t s .   U . S .  

P a t e n t   4 , 0 4 3 , 8 4 5   t o   D i o n n e   d e s c r i b e s   t h e   u s e   of   c a r b o n  

in   m i x t u r e s   o f   r a r e   e a r t h   m e t a l   and  c o b a l t ,   to   p r e v e n t  

o x i d a t i o n   o f   r a r e   e a r t h - c o b a l t   a l l o y s .  

C l e g g ,   in   U . S .   P a t e n t   4 , 2 9 0 , 8 2 6 ,   d i s c l o s e s   a  

p r o c e s s   f o r   p r o d u c i n g   c o b a l t - r a r e   e a r t h   a l l o y s   b y  

m i x i n g   c o b a l t   p o w d e r   and  r e f r a c t o r y   o x i d e   p o w d e r ,  

a d d i n g   r a r e   e a r t h   m e t a l   p o w d e r ,   and   h e a t i n g   to   f o rm  t h e  

a l l o y ,   w i t h o u t   s i g n i f i c a n t   s i n t e r i n g .   The  a v o i d a n c e   o f  

s i n t e r i n g   i s   s a i d   t o   p r e s e r v e   t h e   o r i g i n a l   s m a l l  



p a r t i c l e   s i z e s ,   w h i c h   i m p r o v e s   t h e   p r o p e r t i e s   o f  

m a g n e t s   f o r m e d   f rom  t h e   p r o d u c t   p o w d e r e d   a l l o y .  

U n s i n t e r e d   p o w d e r s ,   h o w e v e r ,   m u s t   be  b o u n d  

t o g e t h e r   in  r e s i n s ,   e t c . ,   t o   be  u s e f u l   as  p e r m a n e n t  

m a g n e t s .   The  r e s u l t i n g   low  d e n s i t y   o f   s u c h   m a g n e t s   i s  

r e f l e c t e d   in   t h e   c o m p a r a t i v e l y   low  m a g n e t i c   s t r e n g t h s  

o b t a i n e d .   F u r t h e r ,   t h e   b i n d e r s   c o n t r i b u t e   to   d i s -  

a d v a n t a g e s   s u c h   as  t h e   i n a b i l i t y   t o   u s e   t h e   m a g n e t s   a t  

e l e v a t e d   t e m p e r a t u r e s .   In  a d d i t i o n ,   s i n t e r e d   m a g n e t s  

h a v e   s i g n i f i c a n t l y   g r e a t e r   m e c h a n i c a l   s t r e n g t h .  

SUMMARY  OF  THE  INVENTION 

C o m p o s i t i o n s   f o r   t h e   p r o d u c t i o n   o f   r a r e  

e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   p e r m a n e n t   m a g n e t s   c o m p r i s e :  

(1)  a  m a j o r   a m o u n t   o f   a  p a r t i c u l a t e   r a r e   e a r t h - f e r r o -  

m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y ;   (2)  a  m i n o r   a m o u n t   o f   a  p a r t i c -  

u l a t e   a l l o y   s i n t e r i n g   a i d   w h i c h   c o n t a i n s   r a r e   e a r t h  

and  f e r r o m a g n e t i c   m e t a l ;   and   (3)  a b o u t   0 .1   to   a b o u t   2 

p e r c e n t   by  w e i g h t   o f   an  a d d i t i v e   m a t e r i a l   s e l e c t e d   f r o m  

t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f   r e f r a c t o r y   o x i d e s ,   c a r b i d e s ,  

and  n i t r i d e s .  

A  m e t h o d   f o r   p r e p a r i n g   p e r m a n e n t   m a g n e t s  

c o m p r i s e s :   (1)  m i x i n g   t h e   r a r e   e a r t h - f e r r o m a g n e t i c  

a l l o y   w i t h   t h e   s i n t e r i n g   a i d ;   (2)  a d d i n g   to   t h i s  

m i x t u r e   t h e   a d d i t i v e   m a t e r i a l ;   (3)  a l i g n i n g   t h e   m a g -  
n e t i c   d o m a i n s   of   t h e   m i x t u r e   in   a  m a g n e t i c   f i e l d ;  

(4)  c o m p a c t i n g   t h e   a l i g n e d   m i x t u r e   to   f o r m   a  s h a p e ;  

and  (5)  s i n t e r i n g   t h e   c o m p a c t e d   s h a p e .  

In  t h e   c a s e   o f   p r a s e o d y m i u m - c o b a l t   m a g n e t s ,  

an  i m p r o v e m e n t   in   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   can   be  o b t a i n e d  

e v e n   when  t h e   a d d i t i v e   m a t e r i a l   i s   n o t   u s e d ,   by  c o n t r o l -  

l i n g   s i n t e r i n g   t e m p e r a t u r e s   in   t h e   r a n g e   a b o u t   1020°   C .  

to   a b o u t   1090°   C .  



BRIEF  DESCRIPTION  OF  THE  DRAWINGS 

F i g u r e s   lA ,   1B,  1C,  ID,  and  IE  a r e   p h o t o m i c r o -  

g r a p h s   s h o w i n g   t h e   m i c r o s t r u c t u r e   of   p r a s e o d y m i u m - c o b a l t  

m a g n e t s ,   c o n t a i n i n g   s a m a r i u m - c o b a l t   s i n t e r i n g   a i d   a n d  

s i n t e r e d ,   r e s p e c t i v e l y ,   a t   1110°   C . ,   1 1 0 0 °   C . ,   1 0 9 0 °  

C . ,   1 0 8 0 °   C . ,   and   1 0 7 0 °   C .  

F i g u r e   2  i s   a  g r a p h i c a l   r e p r e s e n t a t i o n  

s h o w i n g   t h e   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   of   t h e   m a g n e t s   i n  

F i g u r e s   lA,   1B,  1C,  1D,  and  1E  as  a  f u n c t i o n   o f   s i n t e r -  

i n g   t e m p e r a t u r e .  

F i g u r e   3A  i s   a  p h o t o m i c r o g r a p h   s h o w i n g  

t h e   m i c r o s t r u c t u r e   o f   a  m a g n e t   p r e p a r e d   u s i n g   o n l y  

p r a s e o d y m i u m - c o b a l t   b a s e   a l l o y   and  a  s a m a r i u m - c o b a l t  

s i n t e r i n g   a i d .  

F i g u r e   3B  i s   a  p h o t o m i c r o g r a p h   s h o w i n g   t h e  

m i c r o s t r u c t u r e   o f   a  m a g n e t   p r e p a r e d   u s i n g   a  p r a s e o d y m -  

i u m - c o b a l t   b a s e   a l l o y ,   a  s a m a r i u m - c o b a l t   s i n t e r i n g   a i d ,  

and  an  a d d i t i v e   m a t e r i a l   f o r   g r a i n   g r o w t h   i n h i b i t i o n .  

F i g u r e   4  i s   a  g r a p h i c a l   r e p r e s e n t a t i o n  

s h o w i n g   t h e   d i f f e r e n c e   in   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   b e t w e e n  

t h e   m a g n e t s   o f   F i g u r e s   3A  and  3 B .  

DESCRIPTION  OF  THE  INVENTION 

As  u s e d   h e r e i n ,   t h e   t e r m   " r a r e   e a r t h "   m e a n s  

t h e   l a n t h a n i d e   e l e m e n t s   h a v i n g   a t o m i c   n u m b e r s   f rom  57  

to   71,   i n c l u s i v e ,   and   t h e   e l e m e n t   y t t r i u m ,   a t o m i c  

n u m b e r   39 ,   w h i c h   i s   c o m m o n l y   f o u n d   in   r a r e   e a r t h  

c o n c e n t r a t e s   and   i s   c h e m i c a l l y   s i m i l a r   t o   t h e   r a r e  

e a r t h s .  

F e r r o m a g n e t i c   m e t a l s ,   f o r   p u r p o s e s   o f   t h i s  

i n v e n t i o n ,   a r e   i r o n ,   n i c k e l ,   c o b a l t ,   and   n u m e r o u s  

a l l o y s   c o n t a i n i n g   one   o r   more   o f   t h e s e   m e t a l s .   F e r r o -  

m a g n e t i c   m e t a l s   e x h i b i t   t h e   c h a r a c t e r i s t i c   o f   m a g n e t i c  

h y s t e r e s i s ,   w h e r e i n   t h e   p l o t s   o f   i n d u c t i o n   v e r s u s  



a p p l i e d   f i e l d   s t r e n g t h s   ( f r o m   z e r o   t o   a  h i g h   p o s i t i v e  

v a l u e ,   and   t h e n   t o   a  h i g h   n e g a t i v e   v a l u e   and   r e t u r n i n g  

to  z e r o )   a r e   h y s t e r e s i s   l o o p s .  

P o i n t s   on  t h e   h y s t e r e s i s   l o o p   w h i c h   a r e   o f  

p a r t i c u l a r   i n t e r e s t   f o r   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   l i e  

w i t h i n   t h e   s e c o n d   q u a d r a n t ,   or   " d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e , "  

s i n c e   m o s t   d e v i c e s   w h i c h   u t i l i z e   p e r m a n e n t   m a g n e t s  

o p e r a t e   u n d e r   t h e   i n f l u e n c e   o f   a  d e m a g n e t i z i n g   f i e l d .  

On  a  l o o p   w h i c h   i s   s y m m e t r i c a l   a b o u t   t h e   o r i g i n ,   t h e  

v a l u e   o f   f i e l d   s t r e n g t h   (H)  f o r   w h i c h   i n d u c t i o n   (B) 

e q u a l s   z e r o   i s   c a l l e d   c o e r c i v e   f o r c e   ( H ) .   T h i s   i s   a  

m e a s u r e   o f   t h e   q u a l i t y   o f   t h e   m a g n e t i c   m a t e r i a l .   T h e  

v a l u e   of   i n d u c t i o n   w h e r e   a p p l i e d   f i e l d   s t r e n g t h   e q u a l s  

z e r o   i s   c a l l e d   r e s i d u a l   i n d u c t i o n   ( B r ) .   V a l u e s   o f   H 

w i l l   be  e x p r e s s e d   in   O e r s t e d s   ( O e ) ,   w h i l e   v a l u e s   o f   B 

w i l l   be  in   G a u s s   (G).   A  f i g u r e   o f   m e r i t   f o r   a  p a r t i c -  

u l a r   m a g n e t   s h a p e   i s   t h e   e n e r g y   p r o d u c t ,   o b t a i n e d   b y  

m u l t i p l y i n g   v a l u e s   of   B  a n d   H  f o r   a  g i v e n   p o i n t   on  t h e  

d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e   and   e x p r e s s e d   in   G a u s s - O e r s t e d s  

(GOe).   When  any   o f   t h e s e   u n i t   a b b r e v i a t i o n s   a r e   u s e d ,  

t h e   p r e f i x   "K"  i n d i c a t e s   m u l t i p l i c a t i o n   by  103 ,   w h i l e  

"M"  i n d i c a t e s   m u l t i p l i c a t i o n   by  106 .   When  t h e   e n e r g y  

p r o d u c t s   a r e   p l o t t e d   a g a i n s t   B,  one   p o i n t   (BH max  i s  

f o u n d   a t   t h e   maximum  p o i n t   of   t h e   c u r v e ;   t h i s   p o i n t  

w i l l   a l s o   be  u s e d   h e r e i n   as  a  c r i t e r i o n   f o r   c o m p a r i n g  

m a g n e t s .   I n t r i n s i c   c o e r c i v i t y   ( i H  )   i s   f o u n d   w h e r e  

(B-H)  e q u a l s   z e r o   in  a  p l o t   of   (B-H)  v e r s u s   H .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   i s ,   in   p a r t ,   d i r e c t e d  

to   t h e   p r e p a r a t i o n   of  r a r e   e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l  

c o m p o s i t i o n s ,   w h i c h   c an   be  u s e d   to   f a b r i c a t e   h i g h  

s t r e n g t h   p e r m a n e n t   m a g n e t s .   T h e s e   c o m p o s i t i o n s   c o m -  

p r i s e   m i x t u r e s   o f   r a r e   e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y  

p o w d e r ,   u s u a l l y ,   b u t   n o t   a l w a y s ,   a  p o w d e r e d   s e c o n d -  

p h a s e   s i n t e r i n g   a i d ,   and   up  to   a b o u t   2  p e r c e n t   b y  

w e i g h t   o f   a  r e f r a c t o r y   o x i d e ,   c a r b i d e ,   o r   n i t r i d e  

a d d i t i v e .  



R a r e   e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y s   w h i c h  

a r e   u s e f u l   in   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   a r e   t h o s e   w h i c h  

p o s s e s s   f e r r o m a g n e t i c   p r o p e r t i e s .   S u i t a b l e   a l l o y s   h a v e  

b e e n   i d e n t i f i e d   in   t h e   l i t e r a t u r e ;   t h e   p r e s e n t l y  

p r e f e r r e d   a l l o y s   h a v e   an  e m p i r i c a l   f o r m u l a   a p p r o x i -  

m a t i n g   RM,,  w h e r e i n   R  i s   r a r e   e a r t h   m e t a l   and  M  i s  

f e r r o m a g n e t i c   m e t a l ,   as  d e f i n e d   h e r e i n .   U s e f u l  

m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   a r e   a l s o   f o u n d   in   c e r t a i n   RM2, 

R2M7'  R2M17,  and  o t h e r   a l l o y s .   The  i n v e n t i o n   i s  

e x e m p l i f i e d   h e r e i n   by  c o m p o s i t i o n s   b a s e d   upon   P r C o 5  
a l l o y s ,   b u t   i t   i s   t o   be  u n d e r s t o o d   t h a t   no  l i m i t a t i o n  

i s   i n t e n d e d   t h e r e b y .  

S i n t e r i n g   a i d s   a r e   a l s o   r a r e   e a r t h - f e r r o m a g -  

n e t i c   m e t a l   a l l o y s ,   e i t h e r   c o n t a i n i n g   t h e   same  m e t a l s  

as  do  t h e   m a j o r   p h a s e   a l l o y s   or   d i f f e r e n t   m e t a l s .  

P r o p o r t i o n s   o f   t h e   c o m p o n e n t   m e t a l s ,   h o w e v e r ,   a r e  

c h o s e n   s u c h   t h a t   t h e   s i n t e r i n g   a i d   w i l l   be  a t   l e a s t  

p a r t i a l l y   l i q u i d   a t   t h e   c h o s e n   s i n t e r i n g   t e m p e r a t u r e s  

f o r   t h e   m a g n e t .   P r e s e n t l y   p r e f e r r e d   s i n t e r i n g   a i d s   a r e  

r a r e   e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y s   w h i c h   c o n t a i n   a n  

e x c e s s   o f   r a r e   e a r t h   o v e r   t h a t   r e q u i r e d   f o r   t h e   f o r m a -  

t i o n   o f   RM5  c o m p o s i t i o n s .  

S i n t e r i n g   a i d   a l l o y s   a r e   p r e s e n t   in   t h e   m i x e d  

m a g n e t   c o m p o s i t i o n s   in   l e s s e r   a m o u n t s   t h a n   t h e   m a j o r  

r a r e   e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y   p h a s e ,   a b o u t   1  u p  
t o   a b o u t   15  ( n o r m a l l y   a b o u t   10  t o   a b o u t   15)  p e r c e n t   b y  

w e i g h t   o f   t h e   m a j o r   p h a s e .   T h u s ,   s i n t e r i n g   a i d   i s  

c o n s i d e r e d   t o   be  p r e s e n t   in   a  m i n o r   a m o u n t ,   as  a  s e c o n d  

p h a s e .  

C e r t a i n   m a g n e t   b a s e   a l l o y s   w i l l   n o t   r e q u i r e   a  

s e p a r a t e l y   a d d e d   s i n t e r i n g   a i d   f o r   t h e   p r a c t i c e   of   t h e  

i n v e n t i o n .   As  an  e x a m p l e ,   some  c o m p o s i t i o n s   do  n o t  

c o n s i s t   o f   a  s i n g l e   p h a s e ,   b u t   c o n t a i n   a  m a j o r   p h a s e  

h a v i n g   g o o d   f e r r o m a g n e t i c   p r o p e r t i e s ,   and  m i n o r   a m o u n t s  

o f   one   or   more   l o w e r   m e l t i n g   p h a s e s .   T h u s ,   t h e   m a g n e t  

a l l o y   c an   be  c o n s i d e r e d   to   h a v e   i t s   own  i n t e r n a l  



s i n t e r i n g   a i d ,   and   no  e x t e r n a l   s i n t e r i n g   a i d   p h a s e s  

n e e d   be  a d d e d .   In   g e n e r a l ,   any  s y s t e m   h a v i n g   a n  

i n t e r n a l ,   or   e x t e r n a l l y   a d d e d ,   l o w e r   m e l t i n g   p h a s e ,   i n  

a d d i t i o n   to   t h e   m a g n e t   b a s e   a l l o y ,   can   b e n e f i t   f r o m   t h e  

u s e   of   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n .  

A d d i t i v e   m a t e r i a l s   a r e   p a r t i c u l a t e   r e f r a c t o r y  

o x i d e s ,   c a r b i d e s ,   and   n i t r i d e s ,   w h i c h   h a v e   m e l t i n g  

p o i n t s   h i g h e r   t h a n   t h e   m a g n e t   s i n t e r i n g   t e m p e r a t u r e s ,  

u s e d   in   a m o u n t s   a b o u t   0 . 1   p e r c e n t   to   a b o u t   2  p e r c e n t   b y  

w e i g h t   of   t h e   m a g n e t   c o m p o s i t i o n .   S u i t a b l e   o x i d e s  

i n c l u d e ,   w i t h o u t   l i m i t a t i o n ,   z i n c   o x i d e ,   m a g n e t i t e ,  

c h r o m i c   o x i d e ,   a l u m i n u m   o x i d e ,   c a l c i u m   o x i d e ,   m a g n e s i u m  

o x i d e ,   z i r c o n i u m   o x i d e ,   c u p r i c   o x i d e ,   and  h y d r a t e d  

o x i d e s   s u c h   as  t u n g s t i c   a c i d .   M e t a l s   o f   c e r t a i n   o f  

t h e s e   o x i d e s ,   s u c h   as  c h r o m i u m   and  c o p p e r ,   h a v e   s h o w n  

some  e f f e c t i v e n e s s   as  a d d i t i v e s ,   b u t   i r o n   d o e s   n o t  

a p p e a r   to   b e n e f i t   t h e   t e s t e d   m a g n e t   c o m p o s i t i o n s   t o   a  

l a r g e   e x t e n t .   C e r t a i n   o x i d e s ,   h o w e v e r ,   s u c h   as  b o r i c  

o x i d e ,   p a l l a d i u m   o x i d e ,   t a n t a l u m   o x i d e ,   t i t a n i u m   o x i d e ,  

and  b a r i u m   o x i d e ,   a t   c o n c e n t r a t i o n s   w h i c h   h a v e   b e e n  

t e s t e d ,   e i t h e r   do  n o t   s i g n i f i c a n t l y   i m p r o v e   m a g n e t  

a l l o y   c o m p o s i t i o n s   or   d e g r a d e   p r o p e r t i e s   of   t h e   m a g n e t s .  

P r e s e n t l y   p r e f e r r e d   o x i d e   a d d i t i v e s   a r e   c h r o m i c   o x i d e ,  

a l u m i n u m   o x i d e ,   and  m a g n e s i u m   o x i d e .  

C a r b i d e s   and  n i t r i d e s   w h i c h   a r e   e f f e c t i v e   i n  

t h e   i n v e n t i o n   i n c l u d e   t u n g s t e n   c a r b i d e   and   t i t a n i u m  

n i t r i d e .   H o w e v e r ,   c h r o m i u m   c a r b i d e   d o e s   n o t   a p p e a r   t o  

be  s u i t a b l e .  

A l l   r a r e   e a r t h - c o n t a i n i n g   a l l o y s   f o r   t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n   can   be  p r e p a r e d   by  s i m p l y   m e l t i n g  

t o g e t h e r   p a r t i c l e s   of   r a r e   e a r t h   m e t a l   and  f e r r o m a g n e t i c  

m e t a l ,   u s i n g   e q u i p m e n t   and  t e c h n i q u e s   known  in   t h e   a r t .  

A l t e r n a t i v e l y ,   c o - r e d u c t i o n   m e t h o d s   can   be  u s e d ,   w h e r e i n ,  

f o r   e x a m p l e ,   r a r e   e a r t h   o x i d e ,   f e r r o m a g n e t i c   m e t a l  

o x i d e ,   or   a  m i x t u r e   t h e r e o f ,   i s   r e d u c e d   a t   h i g h   t e m p e r a -  

t u r e   w i t h   an  a c t i v e   m e t a l ,   s u c h   as  c a l c i u m .   An  e x e m p l a r y  



p r o c e d u r e   i s   m i x i n g   r a r e   e a r t h   o x i d e ,   c o b a l t   m e t a l ,   a n d  

c a l c i u m ,   t h e n   h e a t i n g   in   an  i n e r t   a t m o s p h e r e   to   p r o d u c e  

a  r a r e   e a r t h - c o b a l t   a l l o y   and   c a l c i u m   o x i d e .   T y p i c a l l y ,  

t h e   c o - r e d u c t i o n   p r o d u c t   i s   s u b j e c t e d   t o   t r e a t m e n t   f o r  

r e m o v a l   o f   t h e   c a l c i u m   o x i d e   ( s e e   Cech   e t   a l . ,   U . S .  

P a t e n t   3 , 6 2 5 , 7 7 9 ,   d e s c r i b e d   p r e v i o u s l y ) ;   c e r t a i n   a l l o y  

and   o x i d e   m i x t u r e s   c an   be  u t i l i z e d   in   t h e   p r e s e n t   i n v e n -  

t i o n   w i t h o u t   s e p a r a t i o n   t r e a t m e n t ,   t h e r e b y   r e d u c i n g   t h e  

n u m b e r   o f   s t e p s   n e e d e d   f o r   p r o d u c i n g   m a g n e t s .  

To  p r e p a r e   m a g n e t s ,   u s i n g   a  t y p i c a l   e m b o d i m e n t  

o f   t h e   i n v e n t i o n ,   t h e   r a r e   e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   a l l o y  

p o w d e r ,   p r e f e r a b l y   h a v i n g   p a r t i c l e   s i z e s   up  to   a b o u t   10 

m i c r o n s ,   i s   i n t i m a t e l y   m i x e d   w i t h   s i n t e r i n g   a i d ,   h a v i n g  

a  s i m i l a r   o r   s m a l l e r   p a r t i c l e   s i z e   r a n g e   and  d i s t r i b u -  

t i o n .   A d d i t i v e   m a t e r i a l ,   p r e f e r a b l y   h a v i n g   a p p r o x i -  

m a t e l y   t h e   same  p a r t i c l e   s i z e s   as  a l l o y   and  s i n t e r i n g  

a i d ,   o r   s m a l l e r ,   i s   a d d e d   and  t h o r o u g h l y   m i x e d   w i t h   t h e  

o t h e r   c o m p o n e n t s .   M a g n e t i c   d o m a i n s   o f   t h e   m i x t u r e   a r e  

a l i g n e d   in   a  m a g n e t i c   f i e l d ,   p r e f e r a b l y   s i m u l t a n e o u s l y  

w i t h   a  c o m p a c t i n g   s t e p ,   in   w h i c h   a  s h a p e   i s   f o r m e d   f r o m  

t h e   p o w d e r .   The  s h a p e   i s   t h e n   s i n t e r e d   t o   f o rm  a  

m a g n e t   h a v i n g   g o o d   m e c h a n i c a l   i n t e g r i t y ,   u n d e r   c o n d i -  

t i o n s   o f   v a c u u m   or   an  i n e r t   a t m o s p h e r e   ( s u c h   as  a r g o n ) .  

T y p i c a l l y ,   s i n t e r i n g   t e m p e r a t u r e s   a b o u t   950°  C.  t o  

a b o u t   1 2 5 0 °   C.  a r e   u s e d .  

By  u s e   o f   t h e   i n v e n t i o n ,   p e r m a n e n t   m a g n e t s  

h a v i n g   i n c r e a s e d   c o e r c i v i t y ,   and   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s  

w h i c h   a r e   m o r e   s q u a r e   in   s h a p e ,   can   be  p r o d u c e d .   I n  

many  m a g n e t s ,   t h e   c o e r c i v i t y   e n h a n c e m e n t   a l s o   y i e l d s   a  

h i g h e r   e n e r g y   p r o d u c t .   H o w e v e r ,   e v e n   t h o s e   m a g n e t s   i n  

w h i c h   o n l y   i n c r e a s e d   c o e r c i v i t y   i s   o b t a i n e d   a r e   m a d e  

more   u s e f u l   f o r   many  a p p l i c a t i o n s ,   s u c h   as  e l e c t r i c  

m o t o r s   and   m i c r o w a v e   d e v i c e s .  

W h i l e   t h e   i n v e n t i o n   i s   n o t   t o   be  b o u n d   by  a n y  

p a r t i c u l a r   t h e o r y ,   i t   i s   b e l i e v e d   t h a t   s i n t e r i n g   o f   RMs 

m a g n e t s   r e s u l t s   in   t h e   f o r m a t i o n   o f   d i s c r e t e   R2M7  p h a s e  



r e g i o n s   a r o u n d   and  b e t w e e n   t h e   RMS  p a r t i c l e s .   The  a d d i -  

t i v e s   of   t h i s   i n v e n t i o n   a p p e a r   t o   r e m a i n   a t   t h e   s u r f a c e s  

of   t h e   r a r e   e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y   and  s i n t e r -  

i n g   a i d   p a r t i c l e s ,   c a u s i n g   t h e   s i n t e r i n g   a i d   (R2M7) 

r e g i o n s   to   be  d i s p e r s e d   t h r o u g h o u t   t h e   s i n t e r e d   m a g n e t  

and  p r e v e n t i n g   u n d e s i r a b l e   g r o w t h   o f   t h e   R2M7  g r a i n s .  

A  f u r t h e r   p o s s i b l e   e x p l a n a t i o n   f o r   i m p r o v e d  

r e s u l t s   o b t a i n e d   d e p e n d s   u p o n   a  r e d u c t i o n   in   m a g n e t i c  

d o m a i n s   a t   t h e   more   m a g n e t i c a l l y   s o f t   R2M7  c e n t e r s .   A s  

t h e   n u m b e r   o f   d o m a i n s   in   t h e s e   c e n t e r s   d e c r e a s e s   w i t h  

d e c r e a s e d   g r a i n   s i z e ,   a  h i g h e r   r e s i s t a n c e   to   d e m a g n e t -  

i z a t i o n   o c c u r s .   C o e r c i v i t y   e n h a n c e m e n t   i s   o b t a i n e d   b y  

p r e v e n t i n g   e a s y   p r o p a g a t i o n   o f   d o m a i n   r e v e r s a l   f r o m  

R2m7  to   RM5  c e n t e r s .  

In  g e n e r a l ,   t h e   u s e   o f   g r e a t e r   a m o u n t s   o f  

a d d i t i v e ,   w i t h i n   t h e   a f o r e m e n t i o n e d   r a n g e ,   r e s u l t s   i n  

i m p r o v e d   m a g n e t s .   A  p o i n t   w i l l   be  r e a c h e d ,   h o w e v e r ,  

a f t e r   w h i c h   i n c r e m e n t s   of   a d d i t i v e   b e g i n   to   b e c o m e  

d e l e t e r i o u s ,   s i n c e   e x c e s s i v e   a d d i t i v e   a t   t h e   b o u n d a r y  

p r o d u c e s   R2M17  i n c l u s i o n s ,   d e c r e a s i n g   c o e r c i v i t y .  

I t   ha s   a l s o   b e e n   d i s c o v e r e d   t h a t   t h e   m a g n e t i c  

p r o p e r t i e s   of  p r a s e o d y m i u m - c o b a l t   b a s e d   m a g n e t s   can   b e  

i m p r o v e d ,   w i t h o u t   u s i n g   t h e   a d d i t i v e   m a t e r i a l .   T o  

p r e p a r e   m a g n e t s ,   u s i n g   t h i s   e m b o d i m e n t   o f   t h e   i n v e n t i o n ,  

a  p r a s e o d y m i u m - c o b a l t   a l l o y   p o w d e r ,   p r e f e r a b l y   h a v i n g  

p a r t i c l e   s i z e s   up  to   a b o u t   10  m i c r o n s ,   i s   i n t i m a t e l y  

m i x e d   w i t h   s i n t e r i n g   a i d ,   h a v i n g   a  s i m i l a r   or   s m a l l e r  

p a r t i c l e   s i z e   r a n g e   and  d i s t r i b u t i o n .   M a g n e t i c   d o m a i n s  

of   t h e   m i x t u r e   a r e   a l i g n e d   in   a  m a g n e t i c   f i e l d ,   p r e f -  

e r a b l y   s i m u l t a n e o u s l y   w i t h   a  c o m p a c t i n g   s t e p ,   in   w h i c h  

a  s h a p e   i s   f o r m e d   f rom  t h e   p o w d e r .   The  s h a p e   i s   t h e n  

s i n t e r e d   to   f o r m   a  m a g n e t   h a v i n g   g o o d   m e c h a n i c a l  

i n t e g r i t y ,   u n d e r   an  i n e r t   a t m o s p h e r e   ( s u c h   as  a r g o n ) .  

T y p i c a l l y ,   s i n t e r i n g   t e m p e r a t u r e s   a b o u t  

1020°   C.  to   a b o u t   1090°   C.  a r e   u s e d .   S i n t e r i n g  

t e m p e r a t u r e s   s h o u l d   be  a d j u s t e d ,   d e p e n d i n g   upon   t h e  



p a r t i c u l a r   s i n t e r i n g   a i d   u t i l i z e d   in   t h e   m i x t u r e .   F o r  

p r a s e o d y m i u m - c o b a l t   s i n t e r i n g   a i d ,   t e m p e r a t u r e s   a b o u t  

1 0 2 0 °   C.  t o   a b o u t   1 0 5 0 °   C.  a r e   p r e f e r r e d ;   f o r   s a m a r i u m -  

c o b a l t   s i n t e r i n g   a i d ,   t h e   p r e f e r r e d   t e m p e r a t u r e s   a r e  

a b o u t   1 0 7 0 °   C.  t o   a b o u t   1 0 9 0 °   C .  

The  i n v e n t i o n   w i l l   be  f u r t h e r   d e s c r i b e d   b y  

t h e   f o l l o w i n g   e x a m p l e s ,   w h i c h   a r e   n o t   i n t e n d e d   to   b e  

l i m i t i n g ,   t h e   i n v e n t i o n   b e i n g   d e f i n e d   s o l e l y   by  t h e  

a p p e n d e d   c l a i m s .   In  t h e   e x a m p l e s ,   a l l   p e r c e n t a g e  

c o m p o s i t i o n s   a r e   e x p r e s s e d   on  a  w e i g h t   b a s i s .  

E x a m p l e   1 

P e r m a n e n t   m a g n e t s   a r e   p r e p a r e d ,   u s i n g   t h e  

f o l l o w i n g   p r o c e d u r e :  

(a)  p a r t i c l e s   o f   p r a s e o d y m i u m   and   c o b a l t  

a r e   m e l t e d   t o g e t h e r ,   u s i n g   an  i n d u c t i o n   f u r n a c e   a n d  

an  a l u m i n a   c r u c i b l e ,   t o   p r e p a r e   an  a l l o y   h a v i n g   t h e  

d e s i r e d   c o m p o s i t i o n   f o r   t h e   m a j o r   p h a s e   o f   a  m a g n e t ;  

(b)  p a r t i c l e s   o f   s a m a r i u m ,   o r   p r a s e o d y m i u m ,  

and   c o b a l t   a r e   m e l t e d   t o g e t h e r ,   as  a b o v e ,   to   p r e p a r e  

an  a l l o y   t o   be  u s e d   as   a  s i n t e r i n g   a i d ;  

(c)  a l l o y s   a r e   r e m o v e d   f r o m   t h e i r   c r u c i b l e s ,  

a d h e r i n g   o x i d e   m a t e r i a l   i s   r e m o v e d   f rom  t h e   s u r f a c e   b y  

w i r e   b r u s h e s ,   and  t h e   a l l o y s   a r e   s e p a r a t e l y   c r u s h e d   a n d  

g r o u n d   ( i n   an  a i r   a t m o s p h e r e )   to   p a r t i c l e   s i z e s   l e s s  

t h a n   a b o u t   70  m e s h ,   a f t e r   w h i c h   t h e   p a r t i c l e s   a r e  

s u b j e c t e d   t o   m i l l i n g   w i t h   s t e e l   b a l l s   i n s i d e   an  a t t r i t o :  

m i l l   ( u n d e r   t o l u e n e   and  an  a r g o n   a t m o s p h e r e ) ;  

(d)  d e s i r e d   p r o p o r t i o n s   o f   p o w d e r e d   m a j o r  

p h a s e   a l l o y   and   s i n t e r i n g   a i d   a l l o y   a r e   p l a c e d   in   a  

c o n t a i n e r   and   m i x e d   by  s h a k i n g ;  

(e)  t h e   m i x t u r e   i s   p l a c e d   in   a  c y l i n d r i c a l  

d i e   h a v i n g   a  d i a m e t e r   o f   1 2 . 7   m i l l i m e t e r s   and  l o o s e l y  

c o m p a c t e d ,   t h e n   s u b j e c t e d   t o   a  7 , 0 0 0   G a u s s   a l i g n m e n t  

f i e l d ,   s u r r o u n d i n g   t h e   d i e ,   f o r   a b o u t   5  s e c o n d s ;  



(f)   w h i l e   m a i n t a i n i n g   t h e   a l i g n m e n t   f i e l d ,  

d i e   p r e s s u r e   i s   i n c r e a s e d ,   o v e r   an  a d d i t i o n a l   5  s e c o n d s ,  

to   a b o u t   4 .8   x  1 0   N e w t o n / m e t e r 2 ;   a n d  

(g)  s h a p e s   f o r m e d   in   t h e   d i e   a r e   w r a p p e d   i n  

t a n t a l u m   f o i l   and  s i n t e r e d   u n d e r   an  a r g o n   a t m o s p h e r e  

f o r   one  h o u r ,   f o l l o w e d   by  c o o l i n g   to   900°  C.  a n d  

a n n e a l i n g   a t   t h a t   t e m p e r a t u r e   f o r   a b o u t   f o u r   h o u r s  

and  a  r a p i d   q u e n c h i n g   t o   t e m p e r a t u r e s   b e l o w   300°   C .  

F o l l o w i n g   t h i s   p r o c e d u r e ,   m a g n e t s   h a v i n g  

p r o p e r t i e s   s u m m a r i z e d   i n   T a b l e   I  a r e   p r e p a r e d .   T h e  

p r a s e o d y m i u m - c o b a l t   a l l o y   c o n t a i n s   34%  Pr  and  66%  C o ,  

u s i n g   an  i m p u r e   p r a s e o d y m i u m   c o n t a i n i n g   1.6%  F e ,   0 . 3 7 %  

Ni ,   and  1.9%  r a r e   e a r t h s   o t h e r   t h a n   p r a s e o d y m i u m .   T h e  

m a g n e t s   a r e   f o r m e d   f r o m   a  m i x t u r e   c o n t a i n i n g   88%  P r - C o  

and  12%  of   a  s i n t e r i n g   a i d ,   w h i c h   i s   60%  Sm  and   40%  C o .  

The  e n d s   o f   t h e s e   p r e p a r e d   m a g n e t s   a r e  

g r o u n d ,   u s i n g   180  and   600  g r i t   s i l i c o n   c a r b i d e   g r i n d i n g  

p a p e r s ,   f o l l o w e d   by  p o l i s h i n g   on  a  d i a m o n d   w h e e l   a n d ,  

f i n a l l y ,   on  a  c l o t h   w h e e l ,   u s i n g   s u b m i c r o n   a l u m i n a  

d i s p e r s e d   in   w a t e r   as  a  p o l i s h i n g   m e d i u m .   A f t e r  

e t c h i n g   f o r   a  few  s e c o n d s   in   a  1%  n i t o l   s o l u t i o n ,   t h e  

p o l i s h e d   e n d s   a r e   e x a m i n e d   u n d e r   a  m i c r o s c o p e .  

F i g u r e s   lA,   1B,  1C,  1D,  and  1E  a r e ,   r e s p e c -  

t i v e l y ,   p h o t o m i c r o g r a p h s   a t   330X  m a g n i f i c a t i o n   o f  

m a g n e t s   in   T a b l e   1  s i n t e r e d   a t   1110°   C . ,   1 1 0 0 °   C . ,  

1090°   C . ,   1 0 8 0 °   C . ,   and   1070°   C.  From  t h e   F i g u r e s ,   i t  

can   be  s e e n   t h a t   g r a i n   s i z e   i n c r e a s e s   w i t h   i n c r e a s i n g  

s i n t e r i n g   t e m p e r a t u r e s .  

F i g u r e   2  i s   a  g r a p h ,   s h o w i n g   t h e   r e l a t i o n -  

s h i p s   b e t w e e n   s i n t e r i n g   t e m p e r a t u r e   and  m a g n e t i c  

p r o p e r t i e s   f o r   m a g n e t s   p r e p a r e d   in   t h i s   e x a m p l e .   I t  

can  be  s e e n   t h a t   l o w e r   t e m p e r a t u r e s   p r o d u c e   i m p r o v e d  

m a g n e t s ,   e v e n   t h o u g h   t h o s e   m a g n e t s   (as   shown   i n   T a b l e  

I)  h a v e   l o w e r   d e n s i t i e s .  



E x a m p l e   2 

U s i n g   t h e   p r o c e d u r e   of   t h e   p r e c e d i n g   e x a m p l e ,  

a  p r a s e o d y m i u m - c o b a l t   a l l o y   ( c o n t a i n i n g   33%  of   t h e  

i m p u r e   p r a s e o d y m i u m )   i s   m i x e d   w i t h   15%  of   t h e   s i n t e r i n g  

a i d ,   g i v i n g   m a g n e t s   h a v i n g   t h e   p r o p e r t i e s   s u m m a r i z e d   i n  

T a b l e   I I .  



E x a m p l e   3 

U s i n g   t h e   p r o c e d u r e   of   E x a m p l e   1,  a  p u r i f i e d  

p r a s e o d y m i u m   i s   u s e d   t o   p r o d u c e   m a g n e t s   h a v i n g   t h e  

p r o p e r t i e s   s u m m a r i z e d   in   T a b l e   I I I .  



E x a m p l e   4 

A  6 . 0 0   g r a m   p o r t i o n   o f   t h e   p r a s e o d y m i u m -  

c o b a l t   a l l o y   o f   E x a m p l e   1  i s   m i x e d   w i t h   v a r y i n g   a m o u n t s  

o f   a  s i n t e r i n g   a i d   w h i c h   c o n t a i n s   60%  p r a s e o d y m i u m   a n d  

40%  c o b a l t .   M a g n e t s   p r o d u c e d ,   u s i n g   t h e   p r o c e d u r e   o f  

t h e   p r e c e d i n g   e x a m p l e s ,   h a v e   p r o p e r t i e s   s u m m a r i z e d   i n  

T a b l e   I V .  



E x a m p l e  

The  e x p e r i m e n t   o f   t h e   p r e c e d i n g   e x a m p l e   i s  

r e p e a t e d ,   u s i n g   6 . 0 0   g r a m s   o f   p r a s e o d y m i u m - c o b a l t   a l l o y  

c o n t a i n i n g   34%  p u r i f i e d   P r ,   p r o d u c i n g   m a g n e t s   w h i c h   h a v e  

p r o p e r t i e s   s u m m a r i z e d   in   T a b l e   V .  

C o m p a r i n g   E x a m p l e s   1  t h r o u g h   5,  i t   i s   a p p a r e n t  
t h a t   t h e   o p t i m u m   s i n t e r i n g   t e m p e r a t u r e   v a r i e s   a c c o r d i n g  

to   t h e   s i n t e r i n g   a i d   c o m p o s i t i o n ;   when  a  60%  Pr  and  40% 

Co  s i n t e r i n g   a i d   i s   u s e d ,   i m p r o v e d   m a g n e t s   a r e   o b t a i n e d  

by  s i n t e r i n g   a t   t e m p e r a t u r e s   a b o u t   20°  C.  to   a b o u t   5 0 °  

C.  l o w e r   t h a n   t h o s e   p r e f e r r e d   f o r   a  60%  Sm  and  40%  Co 

s i n t e r i n g   a i d .  



E x a m p l e   6 

U s i n g   t h e   p r o c e d u r e   o f   E x a m p l e   1,  m a g n e t s  

h a v i n g   p r o p e r t i e s   s u m m a r i z e d   in   T a b l e   VI  a r e   p r e p a r e d .  

T h e s e   p r e p a r a t i o n s   show  t h e   e f f e c t   o f   s a m a r i u m - c o b a l t  

s i n t e r i n g   a i d   upon   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   o f   p r a s e o d y m i u m -  

c o b a l t   m a g n e t s .   M a g n e t   1F  i s   a  s a m a r i u m - c o b a l t   c o m p o -  

s i t i o n ,   f o r   c o m p a r i s o n ,   s i n t e r e d   a t   1 1 2 0 °   C.  A l l   o t h e r  

m a g n e t s   a r e   s i n t e r e d   a t   1080°   C .  

E x a m p l e   7 

U s i n g   t h e   p r o c e d u r e   o f   p r e c e d i n g   E x a m p l e   1 ,  

e x c e p t   t h a t   t h e   a d d i t i v e s   of   t h i s   i n v e n t i o n   a r e   i n c l u d e d  

in   t h e   m i x t u r e   o f   s t e p   ( d ) ,   and  s i n t e r i n g   i s   a t   a  

t e m p e r a t u r e   o f   1 0 8 0 °   C . ,   m a g n e t s   a r e   p r e p a r e d   w i t h  

a d d i t i v e s   t o   i n c r e a s e   c o e r c i v i t y .   R e s u l t s   a r e   s u m -  

m a r i z e d   in   T a b l e   V I I ,   d e m o n s t r a t i n g   i m p r o v e d   m a g n e t i c  

p r o p e r t i e s   when  a d d i t i v e s   a r e   u s e d .   M a g n e t   2I  i s   a  

c o m p a r a t i v e   s a m a r i u m - c o b a l t   c o m p o s i t i o n   c o n t a i n i n g  

36 .5%  Sm  and   no  a d d e d   p r a s e o d y m i u m ,   s i n t e r e d   a t   1 1 2 0 °  

C.  A l l   o t h e r   m a g n e t s   h a v e   a  r a r e   e a r t h   c o n t e n t   o f  

37 .5%  ( 3 0 . 0 %   Pr   and  7.5%  S m ) .  



Two  m a g n e t s   f rom  T a b l e   V I I ,   d e s i g n a t e d   2H  a n d  

2T,  a r e   s e l e c t e d   f o r   m e t a l l o g r a p h i c   e x a m i n a t i o n .   T h e  

e n d s   o f   t h e s e   m a g n e t s   a r e   g r o u n d ,   u s i n g   180  and  6 0 0  

g r i t   s i l i c o n   c a r b i d e   g r i n d i n g   p a p e r s ,   f o l l o w e d   b y  

p o l i s h i n g   on  a  d i a m o n d   w h e e l   a n d ,   f i n a l l y ,   on  a  c l o t h  

w h e e l ,   u s i n g   s u b m i c r o n   a l u m i n a   p a r t i c l e s ,   d i s p e r s e d   i n  

w a t e r ,   as  a  p o l i s h i n g   m e d i u m .   A f t e r   e t c h i n g   f o r   a  f e w  

s e c o n d s   in   a  1%  n i t o l   s o l u t i o n ,   t h e   p o l i s h e d   e n d s   a r e  

e x a m i n e d   u n d e r   a  m i c r o s c o p e .  

F i g u r e   3A  i s   a  p h o t o m i c r o g r a p h   a t  

500X  m a g n i f i c a t i o n   o f   M a g n e t   2T.  F i g u r e   3B  i s   a  

p h o t o m i c r o g r a p h ,   u n d e r   s i m i l a r   m a g n i f i c a t i o n ,   o f   M a g n e t  

2H,  s h o w i n g   t h e   r e l a t i v e l y   g r e a t e r   p h a s e   d i s p e r s i o n  

o b t a i n e d   by  u s i n g   an  a d d i t i v e .  

F i g u r e   4  s h o w s   c e r t a i n   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   o f  

t h e   two  m a g n e t s .   In  t h e   g r a p h ,   b r o k e n   l i n e s   r e p r e s e n t  

d a t a   f o r   M a g n e t   2T,  w h i l e   s o l i d   l i n e s   a r e   f o r   M a g n e t  

2H.  T h e s e   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s   i n d i c a t e   t h e   i m p r o v e -  

men t   in   c o e r c i v i t y   o b t a i n e d   w i t h   t h e   a d d i t i v e s .   A l s o  

s i g n i f i c a n t   i s   t h e   d r a m a t i c   i m p r o v e m e n t   in   " s q u a r e n e s s "  

of   t h e   c u r v e s ,   i n d i c a t i n g   t h e   r e s i s t a n c e   o f   t h e   m a g n e t  

to   d o m a i n   r e v e r s a l   in   a  d e m a g n e t i z i n g   f i e l d .  



E x a m p l e   8 

The  e f f e c t   o f   v a r y i n g   a d d i t i v e   c o n t e n t   i s   s h o w n  

by  p r e p a r i n g   m a g n e t s   c o n t a i n i n g   c h r o m i c   o x i d e ,   u s i n g  

t h r e e   s e p a r a t e l y   p r o d u c e d   a l l o y   p o w d e r   m i x t u r e s   h a v i n g   a  

s i m i l a r   a n a l y s i s   (30%  P r ,   7.5%  Sm,  and  62.5%  C o ) .  

P o r t i o n s   of   t h e   m i x t u r e s   a r e   b l e n d e d   w i t h   a  d e s i r e d  



a m o u n t   of   p o w d e r e d   c h r o m i c   o x i d e ,   and  s u b j e c t e d   to   s t e p s  

(e)  t h r o u g h   (g)  o f   t h e   p r o c e d u r e   d e s c r i b e d   in   E x a m p l e  

6,  s u p r a .   S i n t e r i n g   i s   a t   a  t e m p e r a t u r e   o f   1 0 8 0 °   C .  

R e s u l t s   s u m m a r i z e d   in   T a b l e   V I I I   i n d i c a t e   t h a t  

t h e   a m o u n t   o f   a d d i t i v e   u s e d   a f f e c t s   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s .  



E x a m p l e   9 

U s i n g   t h e   p r o c e d u r e   o f   E x a m p l e   6,  an  a l l o y  

c o n t a i n i n g   34%  Pr   and   66%  Co  i s   m i x e d   w i t h   a  s i n t e r i n g  

a i d   c o n t a i n i n g   60%  Pr   and  40%  Co  t o   f o r m   a  m i x t u r e  

w h i c h   c o n t a i n s   38%  P r ,   and  i s   u s e d   t o   p r o d u c e   p e r m a n e n t  

m a g n e t s .   S i n t e r i n g   i s   a t   a  t e m p e r a t u r e   o f   1 0 4 0 °   C . ,  

y i e l d i n g   t h e   r e s u l t s   s u m m a r i z e d   i n   T a b l e   I X .  

E x a m p l e   10  

By  s i n t e r i n g   a t   v a r i o u s   t e m p e r a t u r e s ,   w h i l e  

u s i n g   t h e   p r o c e d u r e   o f   E x a m p l e   6,  i t   i s   s e e n   t h a t   u s e  

of   t h e   a d d i t i v e s   o f   t h i s   i n v e n t i o n   c an   c o m p e n s a t e   f o r  

s i n t e r i n g   t e m p e r a t u r e - r e l a t e d   c o e r c i v i t y   l o s s e s ,   w h i l e  

p e r m i t t i n g   t h e   h i g h e r   m a g n e t   d e n s i t i e s   and  l o n g - t e r m  

m e c h a n i c a l   s t r e n g t h   o b t a i n e d   by  h i g h - t e m p e r a t u r e  

s i n t e r i n g .   R e s u l t s   a r e   s u m m a r i z e d   in   T a b l e   X,  w h e r e i n  

a l l   m a g n e t s   c o n t a i n   30%  Pr  and  7.5%  Sm.  



1.  A  m e t h o d   f o r   p r o d u c i n g   r a r e   e a r t h - f e r r o -  

m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y   p e r m a n e n t   m a g n e t s ,   c o m p r i s i n g   t h e  

s t e p s   o f :  

(a)  m i x i n g   a  p a r t i c u l a t e   a d d i t i v e   m a t e r i a l  

s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f   r e f r a c t o r y  

o x i d e s ,   c a r b i d e s ,   and  n i t r i d e s ,   in   an  a m o u n t   w h i c h  

p r o v i d e s   a b o u t   0 .1   p e r c e n t   to   a b o u t   2  p e r c e n t   b y  

w e i g h t   a d d i t i v e   m a t e r i a l   in   t h e   m i x t u r e ,   w i t h   a  

p a r t i c u l a t e   r a r e   e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y  

and  s i n t e r i n g   a i d ;  

(b)  a l i g n i n g   t h e   m a g n e t i c   d o m a i n s   of   t h e  

m i x t u r e   in   a  m a g n e t i c   f i e l d ;  

(c)  c o m p a c t i n g   t h e   a l i g n e d   m i x t u r e   to   f o r m  

a  s h a p e ;   a n d  

(d)  s i n t e r i n g   t h e   c o m p a c t e d   s h a p e .  

2.  The  m e t h o d   d e f i n e d   in   c l a i m   1  w h e r e i n ,  

d u r i n g   s i n t e r i n g ,   a t   l e a s t   a  p o r t i o n   of   t h e   s i n t e r i n g  

a i d   b e c o m e s   l i q u i d .  

3.  A  m e t h o d   f o r   p r o d u c i n g   p r a s e o d y m i u m - c o b a l t  

b a s e d   m a g n e t s ,   c o m p r i s i n g   t h e   s t e p s   o f :  

(a)  m i x i n g   t o g e t h e r   t h e   c o m p o n e n t s :  

( i)   a  p a r t i c u l a t e   p r a s e o d y m i u m - c o b a l t  

a l l o y ,   h a v i n g   an  e m p i r i c a l   f o r m u l a  

c o r r e s p o n d i n g   a p p r o x i m a t e l y   t o  

p r C o s ;  
( i i )   a  l e s s e r   a m o u n t   o f   a  p a r t i c u l a t e  

s i n t e r i n g   a i d   a l l o y   s e l e c t e d   f r o m  

t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f   p r a s e o d y m i u m -  

c o b a l t   a l l o y s ,   s a m a r i u m - c o b a l t  

a l l o y s ,   p r a s e o d y m i u m - s a m a r i u m - c o b a l t  

a l l o y s ,   and   m i x t u r e s   t h e r e o f ;   a n d  



( i i i )   a  p a r t i c u l a t e   a d d i t i v e   s e l e c t e d   f r o m  

t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f   r e f r a c t o r y  

o x i d e s ,   c a r b i d e s ,   and   n i t r i d e s ;  

(b)  a l i g n i n g   t h e   m a g n e t i c   d o m a i n s   of   t h e  

m i x t u r e   in   a  m a g n e t i c   f i e l d ;  

(c)  c o m p a c t i n g   t h e   a l i g n e d   m i x t u r e   to   f o rm  a  

s h a p e ;   a n d  

(d)  s i n t e r i n g   t h e   c o m p a c t e d   s h a p e   a t   t e m -  

p e r a t u r e s   w h i c h   c a u s e   a t   l e a s t   a  p o r t i o n   o f   t h e  

s i n t e r i n g   a i d   t o   b e c o m e   l i q u i d .  

4.  The  m e t h o d   d e f i n e d   i n   c l a i m s   1  o r   3 

w h e r e i n   t h e   s i n t e r i n g   a i d   c o m p r i s e s   a b o u t   1  t o   a b o u t   1 5  

p e r c e n t   by  w e i g h t   o f   t h e   m i x t u r e   p r e p a r e d   in   s t e p   ( a ) .  

5.  The  m e t h o d   d e f i n e d   in   c l a i m s   1  or   3 

w h e r e i n   t h e   s i n t e r i n g   a i d   c o m p r i s e s   a b o u t   10  p e r c e n t   t o  

a b o u t   15  p e r c e n t   by  w e i g h t   o f   t h e   m i x t u r e   p r e p a r e d   i n  

s t e p   ( a ) .  

6.  The  m e t h o d   d e f i n e d   in   c l a i m   3  w h e r e i n   t h e  

a d d i t i v e   c o m p r i s e s   a b o u t   0 . 1   t o   a b o u t   2  p e r c e n t   b y  

w e i g h t   o f   t h e   m i x t u r e   o f   s t e p   ( a ) .  

7.  The  m e t h o d   d e f i n e d   in   c l a i m   3  w h e r e i n   t h e  

a d d i t i v e   c o m p o n e n t   d e f i n e d   i n   s t e p   ( a ) ( i i i )   i s   o m i t t e d  

f r o m   t h e   m i x t u r e ,   and  t h e   s i n t e r i n g   in   s t e p   (d)  i s  

c o n d u c t e d   a t   t e m p e r a t u r e s   a b o u t   1020°   C.  to   a b o u t  

1090°   C .  

8.  M a g n e t s   p r o d u c e d   by  t h e   m e t h o d   d e f i n e d   i n  

c l a i m s   1  o r   3 .  



9.  A  c o m p o s i t i o n   f o r   p r o d u c i n g   r a r e   e a r t h -  

f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   p e r m a n e n t   m a g n e t s   c o m p r i s i n g   t h e  

c o m p o n e n t s :  

(a)  a  m a j o r   a m o u n t   of   a  p a r t i c u l a t e   r a r e  

e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y ;  

(b)  a  m i n o r   a m o u n t   of   a  s i n t e r i n g   a i d   a l l o y  

w h i c h   c o n t a i n s   r a r e   e a r t h   and  f e r r o m a g n e t i c   m e t a l ;  

a n d  

(c)  a b o u t   0 .1   to   a b o u t   2  p e r c e n t   by  w e i g h t  

o f   a  p a r t i c u l a t e   a d d i t i v e   m a t e r i a l   s e l e c t e d   f r o m  

t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f   r e f r a c t o r y   o x i d e s ,   c a r -  

b i d e s ,   and  n i t r i d e s .  

10.  The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in   c l a i m   9 

w h e r e i n   t h e   s i n t e r i n g   a i d   i s   p r e s e n t   w i t h i n   t h e   r a r e  

e a r t h - f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   a l l o y .  

11.  The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in   c l a i m   9 

w h e r e i n   t h e   s i n t e r i n g   a i d   i s   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   u p  
to   a b o u t   15  p e r c e n t   by  w e i g h t .  

12.  The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in   c l a i m   9 

w h e r e i n   t h e   a l l o y   of  c o m p o n e n t   (a)  h a s   an  e m p i r i c a l  

f o r m u l a   c o r r e s p o n d i n g   a p p r o x i m a t e l y   to   RMS,  w h e r e i n   R 

i s   r a r e   e a r t h   and  M  i s   f e r r o m a g n e t i c   m e t a l .  

13.  The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in   c l a i m   12  

w h e r e i n   R  i s   p r a s e o d y m i u m   and  M  i s   c o b a l t .  

14.  The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in   c l a i m   9 

w h e r e i n   t h e   a l l o y   of   c o m p o n e n t   (a)  h a s   an  e m p i r i c a l  

f o r m u l a   c o r r e s p o n d i n g   a p p r o x i m a t e l y   to   RM2,  w h e r e i n   R 

i s   r a r e   e a r t h   and  M  i s   f e r r o m a g n e t i c   m e t a l .  



15.   The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in   c l a i m   9 

w h e r e i n   t h e   a l l o y   o f   c o m p o n e n t   (a)  h a s   an  e m p i r i c a l  

f o r m u l a   c o r r e s p o n d i n g   a p p r o x i m a t e l y   t o   R2M7,  w h e r e i n   R 

i s   r a r e   e a r t h   and   M  i s   f e r r o m a g n e t i c   m e t a l .  

16 .   The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   i n   c l a i m   9 

w h e r e i n   t h e   a l l o y   o f   c o m p o n e n t   (a)  h a s   an  e m p i r i c a l  

f o r m u l a   c o r r e s p o n d i n g   a p p r o x i m a t e l y   t o   R2M17,  w h e r e i n  

R  i s   r a r e   e a r t h   and   M  i s   f e r r o m a g n e t i c   m e t a l .  

17 .   The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in   c l a i m   9 

w h e r e i n   t h e   s i n t e r i n g   a i d   c o n t a i n s   a  r a r e   e a r t h  

s e l e c t e d   f r o m   t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f   p r a s e o d y m i u m ,  

s a m a r i u m ,   and   m i x t u r e s   t h e r e o f .  

18.   A  c o m p o s i t i o n   f o r   p r o d u c i n g   r a r e   e a r t h -  

f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   p e r m a n e n t   m a g n e t s ,   c o m p r i s i n g   t h e  

c o m p o n e n t s :  

(a)  a  p a r t i c u l a t e   a l l o y   w h i c h   c o n t a i n s  

p r a s e o d y m i u m   and   c o b a l t ,   in   p r o p o r t i o n s   w h i c h   g i v e  

an  e m p i r i c a l   f o r m u l a   c o r r e s p o n d i n g   a p p r o x i m a t e l y  

t o   p r C o S ;  
(b)  a b o u t   1  to   a b o u t   15  p e r c e n t   by  w e i g h t   o f  

a  s i n t e r i n g   a i d   a l l o y   w h i c h   c o n t a i n s   a  r a r e   e a r t h  

s e l e c t e d   f r o m   t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f   p r a s e o d y m i u m ,  

s a m a r i u m ,   and   m i x t u r e s   t h e r e o f ,   and  a  f e r r o m a g n e t i c  

m e t a l ,   w h e r e i n   t h e   s i n t e r i n g   a i d   h a s   a  l o w e r  

m e l t i n g   p o i n t   t h a n   t h e   a l l o y   o f   c o m p o n e n t   ( a ) ;   a n d  

(c)  a b o u t   0 .1   to   a b o u t   2  p e r c e n t   by  w e i g h t  

o f   a  p a r t i c u l a t e   a d d i t i v e   m a t e r i a l   s e l e c t e d   f r o m  

t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f   r e f r a c t o r y   o x i d e s ,   c a r b i d e s ,  

and  n i t r i d e s .  



19.  The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in   c l a i m s   9  or   18  

w h e r e i n   t h e   s i n t e r i n g   a i d   c o n t a i n s   an  e x c e s s   o f   r a r e  

e a r t h   o v e r   t h e   a m o u n t   r e q u i r e d   to   fo rm  RM5,  w h e r e i n   R 

i s   r a r e   e a r t h   and   M  i s   f e r r o m a g n e t i c   m e t a l .  

20.  The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in  c l a i m s   9  o r   18  

w h e r e i n   t h e   f e r r o m a g n e t i c   m e t a l   of   c o m p o n e n t   (b)  i s  

c o b a l t .  

21.   The  c o m p o s i t i o n   d e f i n e d   in   c l a i m s   9  or   18  

w h e r e i n   a d d i t i v e   c o m p o n e n t   (c)  i s   s e l e c t e d   f r o m   t h e  

g r o u p   c o n s i s t i n g   o f   c h r o m i c   o x i d e ,   m a g n e s i u m   o x i d e ,  

and  a l u m i n u m   o x i d e .  
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