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649 Matérian pour aimant permanent et procédé de fabrication de ce matériau.

@ L’aimant permanent est du type R, Coyy avec inclu-
sion de Sm, cette inclusion étant a faible teneur. La
teneur du composé R, Cojq atteint 90% et plus en volu-
me et on obtient une force coercitive trés élevée dans un
domaine oli on peut également obtenir une magnétisation
de saturation élevée. L’inclusion de Sm est de 24% au
maximum. On choisit judicieusement la teneur (faible)
des éléments d’addition M et la teneur en fer est élevée.
Finalement, on utilise un agent de combinaison.
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REVENDICATIONS

1. Matériau pour aimant permanent, caractérisé en ce qu’il com-
prend une masse d’un alliage magnétique de Sm, Co, Cu, Feet M

composé pour 90% en volume, au moins, d’une phase simple R, 5

(Co, Cu, Fe, M), 5, dans laquelle M représente un ou plusieurs élé-
ments du groupe formé par Mn, Si, Ti, Nb, Zr, Hf, Ta, Cr, V, Mo et
Al et R est une terre rare.
2. Matériau selon la revendication 1, dans lequel la composition
présente les pourcentages suivants: 1
22,0<Sm<24,0,
2,5<Cux13,0,
18,0<Fe<39,0,
0,3<M<4,0,
le reste étant du Co. !
3. Matériau selon la revendication 1, dans lequel la composition
présente les pourcentages suivants:
22,0<Sm<24,0,
2,5<Cu<10,0,

5,0<Fe<18,0, 20

0,3<M <40,
le reste étant du Co.
4. Matériau selon I'une des revendications 1, 2 ou 3, caractérisé
en ce qu’il comprend une poudre dudit alliage magnétique et un

agent de liaison, le volume de ce dernier s’élevant 4 10% au moins 25

par rapport au volume du matériau.

" 5. Matériau selon la revendication 1, dans lequel R est formé
par un des €léments suivants ou par un mélange de ces éléments:
Sm, Y, Pr, Ce.

6. Procédé de fabrication du matériau selon la revendication 1, 30

caractérisé en ce que, pour obtenir ladite masse, on coule un lingot
d’un alliage de Sm, Co, Cu, Fe, et M, puis on traite ce lingot thermi-
quement de telle fagon que sa structure métallographique comprend
une phase simple R, (Co, Cu, Fe, M), , occupant au moins 90% du

volume du lingot. 35

4
La présente invention se rapporte 4 un matériau pour aimant
permanent de haute performance, formé sur la base d’une composi-
tion contenant Sm et dans lequel le métal de transition forme une
phase simple dans un rapport d’environ 24 17.

Les métaux des terres rares et le cobalt formant divers composés 45

tels que RCo, 3, R,Co,4, RCos, R5;Co,4, R,Coy, RCoj, RCo,,
R;Co;, R,Coj, R,3C0;4, RgCo, et R;Co. RCos et R,Co,, ont
déja été utilisés pour des matériaux d’aimants permanents. En parti-
culier, les aimants du type RCos sont utilisés & des fins industrielles

et la demande de ces aimants croit avec le temps. L’aimant SmCo;, 50

qui est un modele du type RCoj;, donne un produit énergétique
encore plus élevé que les aimants traditionnels AINiCo, ferrite et co-
balt-platine. En général, R,Co,, a une limite de saturation (Ms)
plus élevée que RCos, de sorte que R,Co, , est considéré comme un
matériau favorable pour un aimant. Cependant, il conserve une
force coercitive He réduite. C'est pourquoi on ne connait pas de ten-
tative pour utiliser pratiquement ce matériau. Toutefois, depuis que
Pon sait que la force coercitive augmente par I’addition d’une quan-
tité appropriée de Cu, I'attention des chercheurs s’est portée sir ce
matériau. 6
R,Co,; et R,Fe,,; forment un systéme pseudo-binaire qui sera
représenté par R, (Co;_, Fe,),,. Ms augmente de fagon correspon-
dante a 'augmentation de X jusqu’a 0,6 et anisotropie uniaxiale se
maintient. Le champ magnétique anisotropique Ha qui est considéré

)5

comme Ia limite supérieure de la force coercitive est 65 kO, quand 65

X =0. 1l diminue & partir d’une valeur de 0,2 pour X et atteint 20
kOe quand X =0,5. Toutefois, en fait, quand Fe est ajouté a4 Sm,
(CoCu),, méme en dessous de 10% en poids de Fe, on observe une
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detérioration considérable de fa force coercitive. Ainsi, les avantages
dus a Paugmentation de Ms ne sont pas utilisés efficacement.

D’autre part, si on ajoute Cu, la valeur Ms est considérablement
réduite, méme si la force coercitive augmente. Selon expérience de
la requérante consistant 4 remplacer Co par Cu pour autant que
Sm,(CoCu),, est maintenu, Ms diminue de 12% par le remplace-
ment de 8% en poids de Cu et de 25% par le remplacement de 16%
en poids de Cu. La réduction de la force coercitive provoquée par le
remplacement du Fe et la diminution de la magnétisation 4 satura-
tion due au remplacement du cuivre sont améliorées par une faible
adjonction de I'autre élément. Méme si Cu diminue en dessous de
8% en poids et Fe augmente au-dessus de 15% en poids, on obtient
des valeurs de IHc atteignant 6 kOe et plus. Mais dans un aimant
permanent qui comporte Zr, le rapport de Sm au métal de transition
(appelé ci-apres rapport TM) n’est pas de 2 & 17, mais approximati-
vement de 1 4 7. Dans le domaine pris des valeurs TM de 14 7, le
métal de la phase 1 & 5 du rapport TM 1 & 5 et le métal de la phase 2
417 du rapport TM 2 4 17 coexistent.

En comparant SmCo; qui forme la phase 1 & 5 fondamentale &
Sm,Co,, qui forme la phase 2 & 17 fondamentale, le Ms de SmCos,
atteint la valeur trés basse de 10,0 kg. Si Fe est remplacé par Co
dans le Sm,Co, ;, Ms augmente. Mais dans le SmCos, Ms n’est que
peu affecté par le remplacement de Fe, selon Pexpérience de la re-
quérante. En outre, le fait suivant devient évident par une analyse
aux rayons X. La solubilité a Iétat solide de Cu dans la phase 14 5
est supérieure a cefle dans la phase 2 4 17. En particulier, le Cu se
dissout davantage dans la phase 1 4 5 dans le domaine de coexis-
tence des deux phases. Ainsi, dans le domaine pris du rapport TM 1
a7, la phase 1 4 5 dont la magnétisation 4 saturation Ms est basse se
produit en grande quantité. Outre le fait que la phase 1 4 5 a la pro-
priété d’inclure une grande partie du Cu, ce qui provoque la réduc-
tion de Ms, le Zr de la phase 1 4 5 capte le Fe et forme un composé
avec lui. C’est pourquoi un aimant de haute performance est difficile
a obtenir.

Ici, nous €tudions si un lingot ne pourrait pas étre formé entiére-
ment de la phase simple 2 & 17. Les expériences ont donné pour ré-
sultat que le lingot est formé de la phase simple dans une plage de
rapport TM allantde 14 8,14148,3.

En outre, la phase 2 & 17 produit une force coercitive élevée,
méme si la teneur du composant Cu est inférieure a celle incluse
dans l'alliage 1:7. Ce fait est vérifié par I’aimant permanent fait du
lingot de la phase simple 2 4 17. Dans la phase 2 4 17, le lingot com-
prenant 5,6% en poids de Cu peut avoir une force coercitive intrin-
séque supérieure d 5 kOe. Originalement, la phase 2 4 17 a un Ms
éleve et I'inclusion de Cu peut étre faible. C’est pourquoi I'alliage a
haut Ms est réalisé par la phase simple 2 4 17. La valeur de Ms de
aimant fritté atteint 11 kg pour Palliage 1 4 7 et 12 kg pour l'alliage
2417,

L’inventeur de la présente invention a encore étudié ce probléme
et développé un nouvel aimant permanent du type SmCuFeCo
comme alliage dans lequel sont ajoutées de petites quantités de Mn,
Zr et Ti. L’invention a été présentée dans la demande de brevet japo-
nais No 14323/78.

L’objet de la présente invention, présenté ici, résulte d’'un déve-
loppement ultérieur des études 4 la base de l'invention précédente.
Selon cette invention, on a trouvé qu’il &tait possible d’augmenter
encore la teneur en Fe.

Ainsi, un premier objet de I'invention consiste en un matériau
pour aimant permanent, caractérisé en ce qu’il comprend une masse
d’un alliage magnétique de Sm, Co, Cu, Fe et M composé pour 90%
en volume, au moins, d’une phase simple R, (Co, Cu, Fe, M), ,,
dans laquelle M représente un ou plusieurs éléments du groupe
formé par Mn, Si, Ti, Nb, Zr, Hf, Ta, Cr, V, Mo et Al, et R est une
terre rare.

Un autre objet de I'invention est un procédé de fabrication du
matériau, caractérisé en ce que, pour obtenir ladite masse, on coule
un lingot d’un alliage de Sm, Co, Cu, Fe, et M, puis on traite ce
lingot thermiquement de telle fagon que sa structure métallographi-



que comprend une phase simple R, (Co, Cu, Fe, M), ; occupant au
moins 90% du volume du lingot.

Les aimants obtenus au moyen de ce matériau présentent des
propriétés que I'on peut définir en disant que la force coercitive in-
trinséque du lingot coulé est égale ou supérieure & iHc=5 kOe,
tandis que la limite de saturation magnétique est égale ou supérieure
aMs=12,0 kg.

On va expliquer ci-aprés en détail comment I'invention peut étre
réalisée et donner différents exemples d’exécution.

Quand Sm diminue en dessous de 22% en poids, la phase 2417 10

coexiste avec FeCo qui produit une faible force coercitive, de sorte
que I'on ne peut obtenir un IHc de plus de 5,0 kOe. Quand la teneur
du Cu inclus est 2,5% en poids et moins, la force coercitive atteint
plus de 5,0 kOe. En outre, le Cu doit atteindre 13,0% en poids ou
moins pour que Ms soit de 12,0 kg ou plus.

Le fer a ainsi pour effet d’augmenter la valeur de Ms et cet effet
prend une apparence évidente au-dessus de 18%. D’autre part, le
IHc diminue. Toutefois, cet effet est couvert en choisissant des con-
ditions de traitement thermique convenables. Dans ces conditions,

on peut ajouter Fe jusqu’a 39%. Parmi les éléments M, on en choisit 20

un ou plusieurs de fagon particuliére, tels que manganése (Mn), sili-
cium (Si), titane (Ti), niobium (Ni), hafnium (Hf), chrome (Cr), va-
padium (V), molybdéne (Mo), aluminium (Al), zirconium (Zr). Ces
éléments sont ajoutés indépendamment ou en combinaison. Ainsi,
on peut améliorer le IHc. L’effet n’est pas toujours le méme, mais
toute adjonction augmente la force coercitive. Il semble que cela fa-
vorise la réduction de la phase riche en Cu dans la phase simple 2 a
17 au cours du traitement thermique de 'alliage et le contréle de la
dispersion afin de promouvoir U'effet de pinning sur les frontiéres des
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du moment o leur inclusion dépasse 1,3%. Toutefois, en fonction
de l'augmentation de leur teneur, le Ms se détériore. Considérant ces
divers effets limitatifs, on prévoit que I'élément en question sera
compris entre 0,3 et 4%.

Cette derniére valeur représente la somme totale des €léments
ajoutés indépendamment ou en combinaison sans que les propor-
tions individuelles soient fixées.

Comme on le voit, pour satisfaire la condition de I'invention qui
vise 4 obtenir un aimant de Ms élevé et dont I’énergie magnétique
est élevée, la phase 2 & 17 doit correspondre & 90% ou plus de la
composition. Ainsi, dés le début, cet aimant différe des aimants tra-
ditionnels qui comportent la coexistence des phases 1 a Set2a 17.

Ci-dessous sont décrites trois formes de réalisation d’une pre-
miére formule pour Pobtention de I'aimant permanent selon I'inven-
tion.

Premiére forme de réalisation

L’alliage se compose fondamentalement de 23,0% Sm, 8,0% Cu,
21,0% Fe, 0,5% M et le reste Co. Cet alliage est fondu, puis moulu
minutieusement en une poudre de 2 & 50 u dans des conditions qui
évitent 'oxydation. Puis cette matiére est mise en forme dans un
champ magnétique, frittée 4 1220°C, traitée par solubilisation a
1140°C, puis vieillie pendant 14 h a 820°C. De cette fagon, on
obtient un aimant permanent.

Le tableau 1 montre les résultats de mesures du magnétisme de
cet aimant. Quand la structure métallographique de 'aimant fritté
est observée, on trouve 90% et plus de la phase 2 4 17 et, pour le
reste, des phases riches en FeCo et des phases oxydantes (analyse

domaines. Ces éléments commencent a produire leurs effets & partir 30 aux rayons X).

Tableau 1
Caractéristiques
Ms Br 1 He B Hmax

M élément rapport

0 13,5kg 75kg 3,2 kOe 11,5 mgOe
Ti 13,2 10,8 59 240

1/t Nb + Mn 13,5 10,8 6,1 24,3

1/1 Zr + Si 13,1 11,6 6,8 30,2
2/1Ti + Nb 12,9 10,9 6,5 27,2

Dans ce tableau, un des éléments M est représenté. Cependant, les autres éléments M forment le méme effet.

Deuxiéme forme de réalisation

L’alliage est composé fondamentalement de 23,0% Sm, 8,0%
Cu, 21,0% Fe, le reste étant Co, et on y ajoute comme élément M le
Ti dont la teneur varie de 0,5 4 3,5%. La caractéristique magnétique

%0 qui change en fonction de la teneur de I'addition Ti est montrée dans

le tableau suivant. Le reste du procédé de fabrication de I'aimant est
le méme que pour la premiére forme de réalisation. ’

Tableau 2
Caractéristiques

Ms Br 1 He B x Hmax
Quantité de Ti
0 13,5kg 7,5kg 3,2k0e 11,5 mgOe
0,5 13,3 10,7 5,7 22,5
1,0 13,2 10,8 59 24,1
2,5 13,2 10,8 59 24,0
3,5 12,9 10,7 74 25,5
4,5 12,5 10,5 7,0 25,0
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Troisiéme forme de réalisation

Le lingot coulé avec 2,5% Ti subit un traitement thermique ap-
proprié, puis il est réduit par moulage en une poudre finede 3 a
50 p. Une quantité de 1,7% en volume d’une résine époxy liquide est
mélangée & cette poudre, 'ensemble est pressé et mis en forme dans
un champ magnétique, puis chauffé de fagon & solidifier le tout par
polymeérisation. La caractéristique magnétique de cet aimant était
Ms=8,8 kg, Br=8,1 kg, 1 Hc=5,9 kOe, bHc=35,5 kOe et
B x Hmax=15,2 mgOe.

Cette réalisation montre un cas ou le moulage sous pression
utilise le durcissement de la résine a la chaleur. Les résines plastiques
4 la chaleur peuvent aussi étre utilisées comme agent de combinai-
son. L’aimant est formé non seulement par le moulage sous pres-
sion, mais aussi par moulage en injection et par moulage en impré-
gnation. La quantité de I"agent de combinaison sera faible par
rapport aux caractéristiques magnétiques, mais forte par rapport
aux propriétés de moulage et 4 la rigidité du moulage. Quand I’agent
de combinaison atteint 10% en volume et moins, le produit n’est pas
suffisamment rigide. Mais quand le rapport de I’agent de combinai-
son dépasse 50% en volume, la caractéristique magnétique de
Paimant décroit considérablement. Cependant, il y a un cas dans
lequel I'aimant ayant au-dessus de 50% en volume de I'agent de
combinaison ne tombe pas dans I’objet de cette invention.

On décrira maintenant la seconde série des formes de réalisation
possibles dans le cadre de I'invention.

Comme on I’a vu, si la teneur en Sm décroit en dessous de 22%
en poids, la phase 2 a 17 coexiste avec FeCo et on a une force coerci-
tive faible. Le [Hc de 5,0 kOe et plus ne peut pas étre obtenu. Quand
la quantité de Cu incluse est inférieure & 2,5% en poids, la force
coercitive obtenue est plus de 5,0 kOe. En outre, le Cu doit étre infé-
rieur & 10,0% en poids, afin que Ms soit supérieur a 12,0 kg.

Une quantité de Fe supérieure 4 5% a pour effet d’augmenter la
valeur Ms. Toutefois, au-dessus de 18%, la teneur en Fe diminue
considérablement la valeur de iHc. De ce fait, I'inclusion de Fe est
limitée & 5 & 18%. On choisit un ou plusieurs éléments d’addition M
dans le groupe déja mentionné plus haut et comprenant Mn, Si, Ti,
Nb, Hf, Cr, V, Mo, Al, Zr. Les effets sont les mémes que précédem-
ment. Ces €léments commencent 4 produire un effet au-dessus de
0,3%. Le domaine d’inclusion sera limité de 0,3 & 4%.

Pour satisfaire les conditions de I'invention qui tend 4 obtenir un
aimant ayant un Ms élevé et une forte énergie magnétique, la phase
2 17 est déterminée pour faire 90% et plus de la composition. De
ce fait, dés le début, 'aimant tend 4 &tre différent des aimants per-
manents traditionnels qui utilisent la coexistence de la phase 14 Set
de la phase 2 a 17. Cette invention résulte ainsi de développements
ultérieurs & partir des demandes de brevets japonais Nos 79332/78 et
80746/78, dans lesquelles seul le Zr est choisi parmi les éléments M
et est ajouté indépendamment. C’est pourquoi on renoncera ici 4 la
description des données expérimentales sur les composants fonda-
mentaux et on décrira encore deux ou trois réalisations de la pré-
sente invention avec addition de divers éléments M.

Quatriéme forme de réalisation

L’alliage composé fondamentalement de 23,3% Sm, 4,9% Cu,
15,0% Fe, 2% M et le reste Co est fondu, puis broyé en poudre fine
de 2 4 30 p sous protection contre 'oxydation. Puis il est mis en
forme dans un champ magnétique, fritté 4 1200°C, traité en solubili-
sation a 1180°C et vieilli pendant 2 h 4 850°C. De cette maniére, on
obtient un aimant permanent.

Le tableau 3 montre les résultats des mesures du magnétisme de
cet aimant. Quand la structure métallurgique de I'aimant est obser-
vée, on trouve 95% et plus de phase 2 & 17 et d’autres phases riches
en FeCo et des phases d’oxydation (analyse aux rayons X).

Tableau 3
Caractéristiques

Ms Br iHe B x Hmax
M élément rapport
0 129 kg 10,0 kg 4,7kOe 15,9 mgOe
Ti 12,7 10,8 6,8 26,3
Si 12,7 11,0 7,2 21,1
1/1Zr + Cr 12,5 11,0 72 27,9
1/2Ti + Mo 12,7 10,8 6,6 26,6

Dans ce tableau, un des &léments M est représenté. Les autres éléments ont le méme effet.

Cinquiéme forme de réalisation

L’alliage est composé fondamentalement de 23,5% Sm, 7,5%
Cu, 9,0% Fe et le reste Co. Comme élément M, on ajoute Ti en
variant la teneur de 0,5% 2 3,5%. Les caractéristiques magnétiques

qui se modifient en fonction de adjonction de Ti sont représentées
dans le tableau 4. Le reste de la procédure de fabrication de 'aimant
est pareil 4 ce qui est décrit dans la forme d’exécution 1.

Tableau 4
Caractéristiques :

Ms Br iHc B x Hmax
M élément rapport
0 12,7 kg 10,1 kg 5,0 kOe 18,3 mgOe
0,5 12,7 10,5 5,7 20,7
1,5 12,5 10,8 6,7 27,2
2,5 12,4 10,8 6,8 25,8
3,5 12,0 10,1 8,2 20,3




Sixiéme forme de réalisation

Un lingot ayant 1,5% Ti, formé selon la réalisation précédente,
est soumis au traitement thermique voulu, puis broyé en poudre fine
de 34 50 p. 20% en volume d’une résine époxy liquide est mélangee
a cette poudre, pressée et mise en forme dans le champ magnétique.
Finalement, le mélange est chauffé pour durcir la résine par polymeé-
risation. Les caractéristiques magnétiques de cet aimant sont:
Ms=38,2 kg, Br=7,6 kg, iHc=6,7 kOe, bHc=6,0 kOe et
B x Hmax = 14,1 mgOe.

Cette réalisation montre un exemple de moulage sous pression
utilisant une résine durcissant & chaud. La résine plastique a la
chaleur peut aussi étre utilisée comme agent de combinaison.
L’aimant n’est pas formé seulement par moulage sous pression, mais
aussi, si on le désire, par moulage, en injection ou par moulage en
imprégnation. La teneur en agent de combinaison est faible pour ce
qui est du Ti. La caractéristique magnétique est €levée par rapport a
la coulabilité, qui est aussi trés élevée, et par rapport 4 la rigidité de
forme, qui est aussi élevée. Quand la proportion de I’agent de com-

10

15

642 107

binaison est de 10% en volume ou inférieure, le produit n’est pas
suffisamment rigide. Mais quand cette proportion dépasse 50% en
volume, la caractéristique magnétique de I'aimant diminue considé-
rablement.

Cependant, il y a un cas dans lequel I’aimant a plus de 50% en
volume d’agent de combinaison et il ne rentre pas dans le cadre de
cette invention.

L’invention permet de produire un aimant ayant un haut produit
énergétique et s’applique largement dans I'industrie, par exemple
pour des moteurs de montres électroniques, des microphones de
petites dimensions, des émetteurs acoustiques, des petits moteurs,
etc.

L’invention réside principalement dans le fait que I’on a une
seule phase R,Co, ; et s’applique non seulement au Sm comme
décrit ci-dessus, mais aussi bien a toutes les terres rares telles que Y,
Pr, Ce, etc. En outre, une partie du Sm peut &tre remplacée par
d’autres terres rares. Les éléments M facilitent le broyage de 'alliage
et augmentent la fluidité de I'alliage fondu, au moment de la coulée.
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