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Magnetic  materials  and  permanent  magnets. 

@  Magnetic  materials  comprising  Fe,  B,  R  (rare  earth 
elements)  and  Co  having  a  major  phase  of  Fe-Co-B-R 
intermetallic  compound(s)  of  tetragonal  system,  and  sin- 
tered  anisotropic  permanent  magnets  consisting  essentially 
of,  by  atomic  percent,  8-30%  R  (at  least  one  of  rare  earth 
elements  inclusive  of  Y),  2-28%  B,  no  less  than  50%  Co,  and 
the  balance  being  Fe  with  impurities.  Those  may  contain 
additional  elements  M  (Ti,  Ni,  Bi,  V,  Nb,  Ta,  Cr,  Mo,  W,  Mn, 
Al,  Sb,  Ge,  Sn,  Zr.  Hf)  providing  Fe-Co-B-R-M  type  ma- 
terials  and  magnets. 
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FIELD  OF  THE  INVENTION 

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   r e l a t e s   to   i m p r o v e m e n t s   in  t h e  

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

m a t e r i a l s   and  p e r m a n e n t   m a g n e t s   b a s e d   on  F e - B - R   s y s t e m s .   I n  

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

of  y t t r i u m .  

BACKGROUND  OF  THE  INVENTION 

M a g n e t i c   m a t e r i a l s   and  p e r m a n e n t   m a g n e t   m a t e r i a l s   a r e  



one   of  t h e   i m p o r t a n t   e l e c t r i c   and  e l e c t r o n i c   m a t e r i a l s   a p p l i e d  

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

d o m e s t i c   u se   to  p e r i p h e r a l   t e r m i n a l   d e v i c e s   of  l a r g e - s c a l e d  

c o m p u t e r s .   In  v i e w   of  r e c e n t   n e e d s   f o r   m i n i a t u r i z a t i o n   a n d  

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

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

m a g n e t   m a t e r i a l s   and  g e n e r a l l y   m a g n e t i c   m a t e r i a l s .  

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

a l n i c o ,   h a r d   f e r r i t e   and  s a m a r i u m - c o b a l t   (SmCo)  b a s e   m a t e r i a l s  

w h i c h   a r e   w e l l - k n o w n   and  u s e d   in  t h e   a r t .   Among  t h e s e ,  

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

r e f e r r e d   to   Br)  b u t   a  low  c o e r c i v e   f o r c e   ( h e r e i n a f t e r   r e f e r r e d  

to  H c ) ,   w h e r e a s  h a r d   f e r r i t e   has   h i g h   Hc  b u t   low  B r .  

A d v a n c e   in  e l e c t r o n i c s   has   c a u s e d   h i g h   i n t e g r a t i o n   a n d  

m i n i a t u r i z a t i o n   of  e l e c t r i c   c o m p o n e n t s .   H o w e v e r ,   t h e   m a g n e t i c  

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

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

c o m p o n e n t s .   On  t h e   c o n t r a r y ,   t h e   SmCo  b a s e   m a g n e t s   m e e t   a  

d e m a n d   f o r   m i n i a t u r i z a t i o n   and  h i g h   e f f i c i e n c y   of  e l e c t r i c  

c i r c u i t s   due  to  t h e i r   h i g h   Br  and  Hc.  H o w e v e r ,   s a m a r i u m   i s  

r a r e   n a t u r a l   r e s o u r c e ,   w h i l e   c o b a l t   s h o u l d   be  i n c l u d e d   5 0  -   6 0  

wt  %  t h e r e i n ,   and  is   a l s o   d i s t r i b u t e d   a t   l i m i t e d   a r e a s   so  t h a t  

i t s   s u p p l y   is  u n s t a b l e .  

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

m a t e r i a l s   f r e e   f r o m   t h e s e   d r a w b a c k s .  

I f   i t   c o u l d   be  p o s s i b l e   to  u s e ,   as  t h e   ma in   c o m p o n e n t  

f o r   t h e   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   u s e   be  made  of  l i g h t   r a r e   e a r t h  



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

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

w i t h   l e s s   e x p e n s e   in  a  w i d e r   r a n g e .   In  an  e f f o r t   made  t o  

c b t a i n   s u c h   p e r m a n e n t   m a g n e t   m a t e r i a l s ,   R - F e 2   b a s e  

c o m p o u n d s ,   w h e r e i n   R  i s   a t   l e a s t   one  of  r a r e   e a r t h   m e t a l s ,  

have   b e e n   i n v e s t i g a t e d .   A.  E.  C l a r k   has   d i s c o v e r e d  t h a t  

s p u t t e r e d   a m o r p h o u s   TbFe2   has   an  e n e r g y   p r o d u c t   o f . 2 9 . 5   MGOe 

a t   4 . 2 ° K ,   and  shows   a  c o e r c i v e   f o r c e   H c  =   3 .4   kOe  and  a  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   ( B H ) m a x  =   7  MGOe  a t   room  t e m p e r a t u r e  

upon  h e a t - t r e a t e d   a t   3 0 0  -   5 0 0  °   C.  R e p o r t e d l y ,   s i m i l a r  

i n v e s t i g a t i o n s   on  SmFe2  i n d i c a t e d   t h a t   9 . 2   MGOe  was  r e a c h e d  

a t   7 7 ° K .   H o w e v e r ,   t h e s e   m a t e r i a l s   a r e   a l l   o b t a i n e d   b y  

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

u s e d   as  m a g n e t s ,   e . g . ,   s p e a k e r s   or  m o t o r s .   I t   ha s   f u r t h e r  

b e e n   r e p o r t e d   t h a t   m e l t - q u e n c h e d   r i b b o n s   of  P r F e   b a s e   a l l o y s  

show  a  c o e r c i v e   f o r c e   He  of  as  h i g h   as  2 .8   k O e .  

In  a d d i t i o n ,   Koon  e t   a l   d i s c o v e r e d   t h a t ,   w i t h  

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

( F e 0 . 8 2 B 0 . 1 8 ) 0 . 9 T b 0 . 0 5 L a 0 . 0 5 '   H c  o f  9  k O e  w a s  

r e a c h e d   upon  a n n e a l e d   a t   6 2 7 ° C   ( B r = 5 k G ) .   H o w e v e r ,   (BH)max  i s  

t h e n   low  due  to  t h e   u n s a t i s f a c t o r y   l o o p   s q u a r e n e s s   o f  

m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s   (N.  C.  Koon  e t   a l ,   A p p l .   P h y s .   L e t t .   3 9  

( 1 0 ) ,   1 9 8 1 ,   pp.  8 4 0  -   8 4 2 ) .  

M o r e o v e r ,   L.  K a b a c o f f   e t   al   r e p o r t e d   t h a t   a m o n g  

m e l t - q u e n c h e d   r i b b o n s   of  ( F e 0 . 8 B 0 . 2 ) 1 - x P r x   ( x = 0 - 0 . 0 3  

a t o m i c   r a t i o ) ,   c e r t a i n   o n e s   of  t h e   F e - P r   b i n a r y   s y s t e m   show  He 

on  t he   k i l o   o e r s t e d   o r d e r   a t   room  t e m p e r a t u r e .  



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

n o t   any  p r a c t i c a l   p e r m a n e n t   m a g n e t s   ( b o d i e s )   t h a t   can  be  u s e d  

as  s u c h .   I t   w o u l d   be  p r a c t i c a l l y   i m p o s s i b l e   to   o b t a i n  

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

T h a t   i s   to   s a y ,   no  b u l k   p e r m a n e n t   m a g n e t   b o d i e s   of  a n y  

d e s i r e d   s h a p e   and  s i z e   a r e   o b t a i n a b l e   f r o m   t h e   c o n v e n t i o n a l  

F e - B - R   b a s e   m e l t - q u e n c h e d   r i b b o n s   or  R-Fe   b a s e   s p u t t e r e d   t h i n  

f i l m s .   Due  to   t h e   u n s a t i s f a c t o r y   l o o p   s q u a r e n e s s   ( o r  

r e c t a n g u l a r i t y )   of  t h e   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s ,   t h e   F e - B - R   b a s e  

r i b b o n s   h e r e t o f o r e   r e p o r t e d   a r e   n o t   t a k e n   as  t h e   p r a c t i c a l  

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

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

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

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

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

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

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

SUMMARY  OF THE  DISCLOSURE 

An  e s s e n t i a l   o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i s   t o  

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

on  t h e   f u n d a m e n t a l   c o m p o s i t i o n   of  F e - B - R   h a v i n g   an  i m p r o v e d  

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

A n o t h e r   o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i s   to  p r o v i d e  

n o v e l   p r a c t i c a l ' p e r m a n e n t   m a g n e t s   and  m a g n e t i c   m a t e r i a l s   w h i c h  

do  no t   s h a r e   any  d i s a d v a n t a g e s   of  t h e   p r i o r   a r t   m a g n e t i c  

m a t e r i a l s   h e r e i n a b o v e   m e n t i o n e d .  



A  f u r t h e r   o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i s   t o  

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

good  t e m p e r a t u r e   d e p e n d e n c y   and  m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   a t   room  o r  

e l e v a t e d   t e m p e r a t u r e s .  

A  s t i l l   f u r t h e r   o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   is   t o  

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

can  be  f o r m e d   i n t o   any   d e s i r e d   s h a p e   and  p r a c t i c a l   s i z e .  

A  s t i l l   f u r t h e r   o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i s   t o  

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

e x c e l l i n g   in  b o t h   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   and  m e c h a n i c a l   s t r e n g t h .  

A  s t i l l   f u r t h e r   o b j e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i s   t o  

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

w h i c h   as  R  use   can  e f f e c t i v e l y   be  made  of  r a r e   e a r t h   e l e m e n t  

o c c u r r i n g   a b u n d a n t l y   in  n a t u r e .  

O t h e r   o b j e c t s   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   w i l l   b e c o m e  

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

The  m a g n e t i c   m a t e r i a l s   and  p e r m a n e n t   m a g n e t s   a c c o r d i n g  

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

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

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

n e w  C u r i e   p o i n t s   T c .  

In  t h e   f o l l o w i n g s   t h e   t e r m   " p e r c e n t "   or  "%"  d e n o t e s   t h e  

a t o m i c   p e r c e n t   ( a b r i d g e d   as  " a t   %")  i f   n o t   o t h e r w i s e  

s p e c i f i e d .  

A c c o r d i n g   to   t h e   f i r s t   a s p e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,  

t h e r e   i s   p r o v i d e d   a  m a g n e t i c   m a t e r i a l   c o m p r i s i n g   Fe ,   B,  R  ( a t  

l e a s t   one  of  the  r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   i n c l u d i n g   Y)  and  Co,  a n d  



h a v i n g   i t s   m a j o r   p h a s e   f o r m e d   of  F e - C o - B - R   t y p e   c o m p o u n d   t h a t  

i s   of  t h e  s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   s y s t e m   c r y s t a l   s t r u c t u r e .  

A c c o r d i n g   to   t h e   s e c o n d   a s p e c t   of  t h e   p r e s e n t  

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

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

e s s e n t i a l l y   o f ,   in   a t o m i c   r a t i o ,   8  to   30  %  of  R  ( w h e r e i n   R 

r e p r e s e n t s   a t   l e a s t   one   of  the   r a r e   e a r t h   e lements   i n c l u d i n g   Y),  2 

to  28  %  of   B,  no  m o r e   t h a n   50  %  of  Co  ( e x c e p t   t h a t   t h e   a m o u n t  

of  Co  i s   z e r o )   and   t h e   b a l a n c e   b e i n g   Fe  and  i m p u r i t i e s .  

A c c o r d i n g   to   t h e   t h i r d   a s p e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,  

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

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

m a t e r i a l ,   w h e r e i n   t h e   m a j o r   p h a s e   i s   f o r m e d   of  an  F e - C o - B - R  

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

A c c o r d i n g   t o   t h e   f o u r t h   a s p e c t   of  t h e   p r e s e n t  

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

F e - C o - B - R   b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t )   c o n s i s t i n g   e s s e n t i a l l y   o f ,  

in  a t o m i c   r a t i o ,   8  to   30  %  of   R  ( a t   l e a s t   one  of  t h e  r a r e  e a r t h  

e lements   i n c l u d i n g   Y) ,  2  to   28  %  of  B,  no  more   t h a n   50 %  of  Co  

( e x c e p t   t h a t   t h e   a m o u n t   of  Co  i s   z e r o )   and  t h e   b a l a n c e   b e i n g  

Fe  and  i m p u r i t i e s .   T h i s   m a g n e t   i s   a n i s o t r o p i c .  

A c c o r d i n g   to   t h e   f i f t h   a s p e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,  

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

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

m a g n e t ,   w h e r e i n   t h e   m a j o r   p h a s e   i s   f o r m e d   by  an  F e - C o - B - R   t y p e  

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

c r y s t a l   s t r u c t u r e .  



F e - C o - B - R   b a s e   m a g n e t i c   m a t e r i a l s   a c c o r d i n g   to   t h e   6 t h  

to  8 t h   a s p e c t s   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   a r e   o b t a i n e d   by  a d d i n g  

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

a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M,  p r o v i d e d ,   h o w e v e r ,   t h a t   t h e   a d d i t i o n a l  

e l e m e n t s   M  s h a l l   i n d i v i d u a l l y   be  a d d e d   in  a m o u n t s   l e s s   t h a n  

t h e   v a l u e s   as  s p e c i f i e d   b e l o w ,   and  t h a t ,   when  two  or  m o r e  

e l e m e n t s   M  a r e   a d d e d ,   t h e   t o t a l   a m o u n t   t h e r e o f   s h a l l   be  l e s s  

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

t h e   e l e m e n t s   a c t u a l l y   a d d e d   ( F o r   i n s t a n c e ,   T i ,   V  and  Nb  a r e  

a d d e d ,   t h e   sum  of  t h e s e   m u s t   be  no  more   t h a n   1 2 . 5   %  in  a l l . ) :  

F - e - B - R - C o   b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t s   a c c o r d i n g   to   t h e   9 t h  

to  and  1 0 t h   a s p e c t s   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   a r e   o b t a i n e d   b y  

a d d i n g   r e s p e c t i v e l y   to  t h e   4 t h   and  5 t h   p e r m a n e n t   m a g n e t s   t h e  

a f o r e s a i d   a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M  on  t h e   same  c o n d i t i o n .  

Due  to  t h e   i n c l u s i o n   of  Co,  t h e   i n v e n t e d   m a g n e t i c  

m a t e r i a l s   and  p e r m a n e n t   m a g n e t s   have   a  C u r i e   p o i n t   h i g h e r   t h a n  

t h a t   of  t h e   F e - B - R   t y p e   s y s t e m   or  t h e   F e - B - R - M   t y p e   s y s t e m .  

Wi th   t h e   p e r m a n e n t   m a g n e t s   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,  

p r a c t i c a l l y   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   o b t a i n e d   i f   t h e  

mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   of  t h e   i n t e r m e t a l l i c   c o m p o u n d   is   in  a  

r a n g e   of  a b o u t   1  to  a b o u t   100  µm  f o r   b o t h   t h e   F e - C o - B - R   a n d  



F e - C o - B - R - M   s y s t e m s .  

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

e x h i b i t   good   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   by  c o n t a i n i n g   1  v o l .   %  o r  

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

The  i n v e n t i v e   m a g n e t i c   m a t e r i a l s   a r e   a d v a n t a g e o u s   i n  

t h a t   t h e y   c an   be  o b t a i n e d   in   t h e   f o r m   of  a t   l e a s t   a s - c a s t  

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

any  d e s i r e d   s h a p e s ,   and  a p p l i e d   to   m a g n e t i c   r e c o r d i n g   m e d i a  

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

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

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

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

The  m a g n e t i c   m a t e r i a l s   and  p e r m a n e n t   m a g n e t s   a c c o r d i n g  

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

and  m a c h i n a b i l i t y   to   t h e   p r i o r   a r t   a l n i c o ,   R-Co  t y p e   m a g n e t s ,  

f e r r i t e ,   e t c . ,   and  has   h i g h   r e s i s t a n c e   a g a i n s t   c h i p p i n g - o f f   o n  

m a c h i n i n g .  

In  t h e   f o l l o w i n g   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   w i l l   b e  

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

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

BRIEF  DESCRIPTION  OF  THE  DRAWINGS 

F i g .   1  i s   a  g r a p h   s h o w i n g   r e l a t i o n s h i p   b e t w e e n   t h e  

C u r i e   p o i n t   and  t h e   a m o u n t   of  Co  of  one  e m b o d i m e n t   of  t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   w i t h   t h e   a t o m i c   p e r c e n t   of  Co  as  a b s c i s s a ;  

F i g .   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   b e t w e e n   t h e  

a m o u n t   of  B  a n d   Br  as  w e l l   as  iHc  (kOe)  of  one  e m b o d i m e n t   o f  



F e - 1 0 C o - x B - 1 5 N d ,   w i t h   t h e   a t o m i c   p e r c e n t   of  B  as  a b s c i s s a ;  

F i g .   3  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   b e t w e e n   t h e  

a m o u n t   of  Nd  and  Br  (kG)  as  w e l l   as  iHc  (kOe)  of  o n e  

e m b o d i m e n t   of  F e - l O C o - 8 B - x N d ,   w i t h   t h e   a t o m i c   p e r c e n t   of  Nd  a s  

a b s c i s s a ;  

F i g .   4  i s   a  v i e w   s h o w i n g   t h e   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s   o f  

one  e m b o d i m e n t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   (1  i s   t h e   i n i t i a l  

m a g n e t i z a t i o n   c u r v e   2  t h e   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e ) ,   w i t h   4 π I  

(kG)  as  o r d i n a t e   and  a  m a g n e t i c   f i e l d   H  (kOe)  as  a b s c i s s a ;  

F i g .   5  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   b e t w e e n   t h e  

a m o u n t   of  Co  ( a b s c i s s a )   and  t h e   C u r i e   p o i n t   of  one   e m b o d i m e n t  

of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ;  

F i g .   6  i s   a  g r a p h   s h o w i n g   t h e   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s   o f  

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

H  (kOe)  as  a b s c i s s a   and  4πI   (kG)  as  o r d i n a t e ;  

F i g s .   7  to   9  a r e   g r a p h s   s h o w i n g   t h e   r e l a t i o n s h i p  

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

m a g n e t i z a t i o n   Br  ( k G ) ;  

F i g .   10  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   b e t w e e n   i H c  

and  t h e   mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   D  ( l o g - s c a l e   a b s c i s s a   in  µ m )  

of  one  e m b o d i m e n t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ;  

F i g .   11  i s   a  g r a p h   s h o w i n g   t h e   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s  

of  one  e m b o d i m e n t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ;  

F i g .   12  i s   a  F e - B - R   t e r n a r y   s y s t e m   d i a g r a m   s h o w i n g  

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

p r o d u c t s   (BH)max  (MGOe)  f o r   one  e m b o d i m e n t   of  an  F e - 5 C o - B - R  

s y s t e m ;  



F i g .   13  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   b e t w e e n   t h e  

a m o u n t   of  Cu,  C ,  P   and   S  ( a b s c i s s a )   and  Br  of  one   e m b o d i m e n t  

of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ;  

F i g .   14  i s   an  X - r a y   d i f f r a c t i o n   p a t t e r n   of  o n e  

e m b o d i m e n t   of  t h e   i n v e n t i o n   a n d  

F i g .   15  i s   a  f l o w   c h a r t   of   t h e   e x p e r i m e n t a l   p r o c e d u r e s  

of  p o w d e r   X - r a y   a n a l y s i s   and  d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e  

m e a s u r e m e n t s .  

DETAILED  DESCRIPTION  OF  THE  PREFERRED  EMBODIMENTS 

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

p e r m a n e n t   m a g n e t s   of  t h e   F e - B - R   s y s t e m   t h e   m a g n e t s   c o m p r i s e d  

of  m a g n e t i c a l l y   a n i s o t r o p i c   s i n t e r e d   b o d i e s   to   be  n e w  

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

Sm  and  Co,  and  d i s c l o s e d   t hem  in  a  E u r o p e a n   p a t e n t   a p p l i c a t i o n  

f i l e d   on  J u l y   5,  1983  N o . 8 3 1 0 6 5 7 3 . 5   b a s e d   on  a  J a p a n e s e   P a t e n t  

A p p l i c a t i o n   No.  5 7 - 1 4 5 0 7 2 .   The  F e - B - R   b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t s  

c o n t a i n   Fe  as  t h e   m a i n   c o m p o n e n t   and  l i g h t - r a r e   e a r t h   e l e m e n t s  

as  R,'  p r i m a r i l y   Nd  and  P r ,   w h i c h   o c c u r   a b u n d a n t l y   in  n a t u r e ,  

and  c o n t a i n   no  Co.  N o n e t h e l e s s ,   t h e y   a r e   e x c e l l e n t   in  t h a t  

t h e y   can   show  an  e n e r g y   p r o d u c t   r e a c h i n g   as  h i g h   as  2 5  -   3 5  

MGOe  or  h i g h e r .   The  F e - B - R   b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t s   p o s s e s s  

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

w i t h   t h e   c o n v e n t i o n a l   a l n i c o   and  r a r e   e a r t h - c o b a l t   a l l o y s .  

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

g r e a t e r   a d v a n t a g e s   as  t h e y   s t a n d .  

As  d i s c l o s e d   in  t h e   a b o v e   A p p l i c a t i o n ,   t h e   F e - B - R   b a s e  



p e r m a n e n t   m a g n e t s   h a v e   a  C u r i e   p o i n t   of  g e n e r a l l y   a b o u t   3 0 0 ° ' C  

and  a t   m o s t   3 7 0 ° C .   The  e n t i r e   d i s c l o s u r e   of  s a i d   A p p l i c a t i o n  

is   h e r e w i t h   i n c o r p o r a t e d   h e r e i n   w i t h   r e f e r e n c e   t h e r e t o   w i t h  

r e s p e c t   to  t h e   F e - B - R   t y p e   m a g n e t s   and  m a g n e t i c   m a t e r i a l s .  

Such   a  C u r i e   p o i n t   i s   c o n s i d e r a b l y   l ow ,   c o m p a r e d   w i t h   t h e  

C u r i e   p o i n t s   a m o u n t i n g   to  a b o u t   8 0 0 ° C   of  t h e   p r i o r   a r t   a l n i c o  

or  R-Co  b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t s .   T h u s ,   t h e   F e - B - R   b a s e  

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

d e p e n d e n t   upon  t e m p e r a t u r e ,   as  c o m p a r e d   w i t h   t h e   a l n i c o   o r  

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

when  u s e d   a t   e l e v a t e d   t e m p e r a t u r e s .  

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

p r i n c i p a l   o b j e c t   to   i m p r o v e   t h e   t e m p e r a t u r e   d e p e n d e n c y   of  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   F e - B - R   b a s e   m a g n e t s   and  g e n e r a l l y  

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

o b j e c t   i s   a c h i e v e d   by  s u b s t i t u t i n g   p a r t   of  Fe ,   a  m a i n  

c o m p o n e n t   of  t h e   F e - B - R   b a s e   m a g n e t s ,   w i t h   Co  so  as  t o  

i n c r e a s e   t h e   C u r i e   p o i n t   of  t h e   r e s u l t i n g   a l l o y .   The  r e s u l t s  

of  r e s e a r c h e s   h a v e   r e v e a l e d   t h a t   t h e   F e - B - R   b a s e  . m a g n e t s   a r e  

s u i t a b l y   u s e d   in   a  u s u a l   r a n g e   of  n o t   h i g h e r   t h a n   7 0 ° C ,   s i n c e  

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

a b o u t   1 0 0 ° C .   As  a  r e s u l t   of  v a r i o u s   e x p e r i m e n t s   and  s t u d i e s ,  

i t   has   t h u s   b e e n   f o u n d   t h a t   t h e   s u b s t i t u t i o n   of  Co  f o r   Fe  i s  

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

d e p e n d e n c y   of  t h e   F e - B - R   b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t s   and  m a g n e t i c  

m a t e r i a l s .  

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



p e r m a n e n t   m a g n e t s   c o m p r i s e d   of  a n i s o t r o p i c   s i n t e r e d   b o d i e s  

c o n s i s t i n g   e s s e n t i a l l y   o f ,   in   a t o m i c   p e r c e n t ,   8  to  3 0  %   R  

( r e p r e s e n t i n g   a t   l e a s t   one  of   the   : a a r e   e a r t h   e lements   i n c l u d i n g  

y t t r i u m ) ,   2  to   28  %  of   B  and  t h e   b a l a n c e   b e i n g   Fe  a n d  

i n e v i t a b l e   i m p u r i t i e s ,   in   w h i c h   p a r t   of  Fe  i s   s u b s t i t u t e d   w i t h  

Co  to  i n c o r p o r a t e   50  a t   %  or  l e s s   of  Co  in  t h e   a l l o y  

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

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

c o m p a r a b l e   to   t h o s e   of  t h e   p r i o r  a r t   a l n i c o   and  R-Co  b a s e  

a l l o y s .  

A c c o r d i n g   to   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   t h e   p r e s e n c e   of  Co 

d o e s   n o t   o n l y   i m p r o v e   t h e   t e m p e r a t u r e   d e p e n d e n c y   of  t h e   F e - B - R  

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

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

p r o p e r t i e s   t h r o u g h   t h e   u s e   of  l i g h t - r a r e .   e a r t h   e l e m e n t s   s u c h  

as  Nd  and   Pr  w h i c h   o c c u r   a b u n d a n t l y   in  n a t u r e .   T h u s ,   t h e  

p r e s e n t  C o - s u b s t i t u t e d   F e - B - R   b a s e   m a g n e t s   a r e   s u p e r i o r   to  t h e  

e x i s t i n g   R-Co  b a s e   m a g n e t s   f r o m   t h e   s t a n d p o i n t s   of  b o t h  

n a t u r a l   r e s o u r c e   and  c o s t   as  w e l l   as  m a g n e t i c   p r o p e r t i e s .  

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

t h a t   t h e   r e s i s t a n c e   to   t h e   t e m p e r a t u r e   d e p e n d e n c y   and  t h e  

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

a t t a i n e d   in   t h e   c a s e   w h e r e   p a r t   of  Fe  i s   r e p l a c e d   by  Co,  t h e  

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

and  t h e   mean   c r y s t a l   g r a i n   s i z e   of  t h e   s i n t e r e d   body  h a v i n g   a  

s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   s y s t e m   c r y s t a l   s t r u c t u r e   is   in  a  

c e r t a i n   r a n g e .   T h u s ,   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   m a k e s   i t   p o s s i b l e  



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

p e r m a n e n t   m a g n e t s   b a s e d   on  t h e   F e - C o - B - R   s y s t e m   in  a  s t a b l e  

m a n n e r .  

By  m e a s u r e m e n t s ,   i t   h a s   b e e n   f o u n d   t h a t   t h e   F e - C o - B - R  

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

Ku  and  an  a n i s o t r o p i c   m a g n e t i c   f i e l d   Ha  s t a n d i n g   c o m p a r i s o n  

w i t h   t h a t   of  t h e   e x i s t i n g   Sm-Co  b a s e   m a g n e t s .  

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

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

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

h i g h - p e r f o r m a n c e   as  i s   t h e   c a s e   w i t h   t h e   h a r d   f e r r i t e   or  SmCo 

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

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

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

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

As  a  c o n s e q u e n c e ,   i t   h a s   b e e n   f o u n d   t h a t   t h e   o b t a i n e d  

m a g n e t   p r o p e r t i e s .   c o r r e l a t e   c l o s e l y   w i t h   t h e   mean  c r y s t a l  

g r a i n   s i z e   a f t e r   s i n t e r i n g .   In  g e n e r a l ,   t h e   s i n g l e   m a g n e t i c  

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

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

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

to  s h i f t i n g   of  t h e   m a g n e t i c   w a l l s ,   r e s u l t i n g   in   a  low  Hc.  On 

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

c e r t a i n   v a l u e ,   no  m a g n e t i c   w a l l s   a r e   f o r m e d   w i t h i n   t h e  

p a r t i c l e s .   For   t h i s   r e a s o n ,   t h e   i n v e r s i o n   of  m a g n e t i z a t i o n  

p r o c e e d s   o n l y   by  r o t a t i o n ,   r e s u l t i n g   in  h i g h   Hc.  The  c r i t i c a l  

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



d i v e r s e   m a t e r i a l s ,   and  has   b e e n   t h o u g h t   to  be  a b o u t   0 . 0 1   u m  

f o r   i r o n ,   a b o u t   1  µm  f o r   h a r d   f e r r i t e ,   and  a b o u t   4  µm  f o r  

S m C o .  

The  He  of  v a r i o u s   m a t e r i a l s   i n c r e a s e s   a r o u n d   t h e i r  

c r i t i c a l   s i z e .   In  t h e   F e - C o - B - R   b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t s   of  t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   Hc  of  1  kOe  or  h i g h e r   i s   o b t a i n e d   when  t h e  

mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   r a n g e s   f r o m   1  to   1 0 0  µ m ,   w h i l e   He  of  4 

kOe  or  h i g h e r   i s   o b t a i n e d   in  a  r a n g e   of  1 .5   to   5 0  µ m .  

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

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

g r a i n   s i z e   of  t h e   s i n t e r e d   body   a f t e r   s i n t e r i n g   i s   of  t h e  

p r i m a r y   c o n c e r n .   I t   ha s   e x p e r i m e n t a l l y   b e e n   a s c e r t a i n e d   t h a t ,  

in  o r d e r   to   a l l o w   t h e   He  of  t h e   s i n t e r e d   c o m p a c t   to  e x c e e d   1 

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

1  µm  a f t e r   s i n t e r i n g .   In  o r d e r   to   o b t a i n   s i n t e r e d   b o d i e s  

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

p o w d e r s   s h o u l d   be  p r e p a r e d   p r i o r   to   s i n t e r i n g .   H o w e v e r ,   i t   i s  

t h e n   b e l i e v e d   t h a t   t h e   He  of  t h e   s i n t e r e d   b o d i e s   d e c r e a s e  

c o n s i d e r a b l y ,   s i n c e   t h e   f i n e   p o w d e r s   of  t h e   F e - C o - B - R   a l l o y s  

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

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

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

when   t h e   g r a i n   s i z e   i s   e x c e s s i v e l y   r e d u c e d ,   or  t h e   l i k e .   When  

t h e   c r y s t a l   g r a i n   s i z e   e x c e e d s   100  pm,   t h e   o b t a i n e d   p a r t i c l e s  

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

w a l l s   t h e r e i n ,   so  t h a t   t h e   i n v e r s i o n   of  m a g n e t i z a t i o n   e a s i l y  

t a k e s   p l a c e ,   t h u s   l e a d i n g   to   a  d r o p   in  Hc.  A  g r a i n   s i z e   of  n o  



more   t h a n   1 0 0  µ m   i s   r e q u i r e d   to   o b t a i n   Hc  of  no  l e s s   t h a n   1  

kOe.  P a r t i c u l a r   p r e f e r e n c e   i s   g i v e n   to   a  r a n g e   of  1 .5   to  50  

µm,  w i t h i n   w h i c h   Hc  of  4  kOe  or  h i g h e r   is   a t t a i n e d .  

I t   s h o u l d   be  n o t e d   t h a t   t h e   F e - C o - B - R - M   b a s e   a l l o y s   t o  

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

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

b e t w e e n   a b o u t   1  and  a b o u t   100  µm,  p r e f e r a b l y   1 .5   and  5 0  µ m .  

I t   i s   g e n e r a l l y   o b s e r v e d   t h a t ,   as  t h e   a m o u n t   of  Co  

i n c o r p o r a t e d   in   F e - a l l o y s   i n c r e a s e s ,   some  Fe  a l l o y s   i n c r e a s e  

in  C u r i e   p o i n t   ( T c ) ,   w h i l e   a n o t h e r   d e c r e a s e   in  t h a t   p o i n t .  

For   t h i s   r e a s o n ,   t h e   s u b s t i t u t i o n   of  Fe  w i t h   Co  g e n e r a l l y  

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

an  e x a m p l e ,   r e f e r e n c e   i s   made  to   t h e   s u b s t i t u t i o n   of  Fe  i n  

RFe3  c o m p o u n d s   w i t h   Co.  As  t h e   a m o u n t  o f   Co  i n c r e a s e s ,   T c  

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

h a l f   of  Fe  i s   r e p l a c e d   by  Co,  s a y ,   R ( F e 0 . 5 C o 0 . 5 ) 3   i s  

o b t a i n e d ,   and  t h e r e a f t e r   d e c r e a s e s .   In  t h e   c a s e   of  F e 2 B  

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

of  Fe  w i t h   C o .  

A c c o r d i n g   to   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   i t   ha s   b e e n   n o t e d  

t h a t ,   as  i l l u s t r a t e d   in  F i g .   1,  Tc  i n c r e a s e s   w i t h   i n c r e a s e s   i n  

t h e   a m o u n t   of  Co,  when  Fe  of  t h e   F e - B - R   s y s t e m   i s   s u b s t i t u t e d  

w i t h   Co.  P a r a l l e l   t e n d e n c i e s   h a v e   b e e n   o b s e r v e d   in  a l l   t h e  

F e - B - R   t y p e   a l l o y s   r e g a r d l e s s   of  t h e   t y p e   of  R.  Even  a  s l i g h t  

a m o u n t   of  Co  i s   e f f e c t i v e   f o r   t h e   i n c r e a s e   in  Tc  a n d ,   as  w i l l  

be  s e e n   f r o m   a  ( 7 7 - x ) F e - x C o - 8 B - 1 5 N d   a l l o y   shown  by  way  o f  

e x a m p l e   in  F i g .   1,  i t   i s   p o s s i b l e   to  o b t a i n   a l l o y s   h a v i n g   a n y  



d e s i r e d   Tc  b e t w e e n   a b o u t   310  and  a b o u t   7 5 0 ° C   by  r e g u l a t i o n   o f  

x.  In  t h e   C o - s u b s t i t u t e d   F e - B - R   b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t s  

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

B,  R  and  (Fe  p l u s   Co)  i s   e s s e n t i a l l y   i d e n t i c a l   w i t h   t h a t   o f  

t h e   F e - B - R   b a s e   a l l o y s   ( w i t h o u t   C o ) .  

B o r o n   (B)  s h a l l   be  u s e d   on  t h e   one  h a n d   in   an  a m o u n t   n o  

l e s s   t h a n   2  %  so  as  to   m e e t   a  c o e r c i v e   f o r c e   of  1  kOe  o r  

h i g h e r   a n d ,   on  t h e   o t h e r   h a n d ,   in  an  a m o u n t   of  n o t   h i g h e r   t h a n  

28  %  so  as  to   e x c e e d   t h e   r e s i d u a l   m a g n e t i c   f l u x   d e n s i t y   Br  o f  

a b o u t   4  kG  of  h a r d   f e r r i t e .   R  s h a l l   be  u s e d   on  t h e   one  h a n d  

in  an  a m o u n t   no  l e s s   t h a n   8  %  so  as  to   o b t a i n   a  c o e r c i v e   f o r c e  

of  1  kOe  or  h i g h e r   a n d ,   on  t h e   o t h e r   h a n d ,   in  an  a m o u n t   of  3 0  

%  or  l e s s   s i n c e   i t   is   e a s y   to  b u r n ,   i n c u r s   d i f f i c u l t i e s   i n  

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

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   o f f e r s   an  a d v a n t a g e   in  t h a t   l e s s  

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

n a t u r e   can   be  u s e d   as  R  s i n c e   Sm  i s   n o t   n e c e s s a r i l y   r e q u i s i t e  

nor   n e c e s s a r i l y   r e q u i s i t e   as  a  m a i n   c o m p o n e n t .  

The  r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   u s e d   in  t h e   m a g n e t i c   m a t e r i a l s  

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

i n c l u d e   l i g h t -   and  h e a v y - r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   i n c l u s i v e   of  Y ,  

and  may  be  a p p l i e d   a l o n e   or  in  c o m b i n a t i o n .   N a m e l y ,   R 

i n c l u d e s   Nd,  P r ,   La,   Ce,  Tb,   Dy,  Ho,  E r ,   Eu,  Sm,  Gd,  Pm,  Tm, 

Yb,  Lu  and  Y.  P r e f e r a b l y ,   t h e   l i g h t   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s  

a m o u n t   to   no  l e s s   t h a n   50  a t   %  of  t h e   o v e r a l l   r a r e   e a r t h  

e l e m e n t s   R,  and  p a r t i c u l a r   p r e f e r e n c e   i s   g i v e n   to  Nd  and  P r .  

More  p r e f e r a b l y   Nd  p l u s   Pr  a m o u n t s   to   no  l e s s   t h a n   50  a t   %  o f  



t h e   o v e r a l l   R.  U s u a l l y ,   t h e   u se   of  one  r a r e   e a r t h   e l e m e n t  

w i l l   s u f f i c e ,   b u t ,   p r a c t i c a l l y ,   m i x t u r e s   o f  t w o   or  more  r a r e  

e a r t h   e l e m e n t s   s u c h   as  m i s c h m e t a l ,   d i d y m i u m ,   e t c .   may  be  u s e d  

due  to   t h e i r   e a s e   in   a v i l a b i l i t y .   Sm,  Y,  La,   Ce,  Gd  and  t h e  

l i k e   may  be  u s e d   in   c o m b i n a t i o n   w i t h   o t h e r   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s  

s u c h   as  Nd,  P r ,   e t c .   T h e s e   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   R  a r e   n o t  

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

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

p r o c e s s ,   as  l o n g   as  t h e y   a r e   t e c h n i c a l l y   a v a i l a b l e .  

B o r o n   r e p r e s e n t e d   by  B  may  be  p u r e   b o r o n   or  f e r r o b o r o n ,  

and  t h o s e   c o n t a i n i n g   as  i m p u r i t i e s   A l ,   S i ,   C  e t c .   may  be  u s e d .  

H a v i n g   a  c o m p o s i t i o n   of  8  -   30  a t   %  R,  2  -   28  a t  %   B ,  

50  a t  %   or  l e s s   Co,  and  t h e   b a l a n c e   Fe  w i t h   t h e   s u b s t a n t i a l l y  

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

c r y s t a l   g r a i n   s i z e   of  1  -   100  µm,  t h e   p e r m a n e n t   m a g n e t s  

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

s u c h   as  c o e r c i v e   f o r c e   He  o f  Z   1  kOe,   and  r e s i d u a l   m a g n e t i c  

f l u x   d e n s i t y   Br  o f  >   4  kG,  and  p r o v i d e   a  maximum  e n e r g y  

p r o d u c t   (BH)max  v a l u e   w h i c h   i s   a t   l e a s t   e q u i v a l e n t   or  s u p e r i o r  

to   t h e   h a r d   f e r r i t e   (on  t h e   o r d e r   of  up  to   4  MGOe).  Due  t o  

t h e   p r e s e n c e   of  Co  in  an  a m o u n t   of  5  %  or  more   t h e   t h e r m a l  

c o e f f i c i e n t   of  Br  i s   a b o u t   0 . 1   %/°C  or  l e s s .   I f   R  r a n g e s   f r o m  

12  to  24  %,  and  B  f rom  3  to  27  %,  (BH)  max ≥   a b o u t   7  MGOe  i s  

o b t a i n a b l e   so  f a r   as  R  a n d   B  c o n c e r n .  

When  t h e   l i g h t   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   a r e   m a i n l y   u s e d   as  R 

( i . e . ,   t h o s e   e l e m e n t s   a m o u n t   to  50  a t   %  or  h i g h e r   of  t h e  

o v e r a l l   R)  and  a  c o m p o s i t i o n   i s   a p p l i e d   of  1 2  -   24  a t   %  R,  4  -  



24  a t   %  B,  5  -   45  a t  %   Co,  w i t h   t h e   b a l a n c e   b e i n g   F e ,  m a x i m u m  

e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  o f  ≥   10  MGOe  and  s a i d   t h e r m a l  

c o e f f i c i e n t   of  Br  as  a b o v e   a r e   a t t a i n e d .   T h e s e   r a n g e s   a r e  

more   p r e f e r a b l e ,   and  (BH)max  r e a c h e s   33  MGOe  or  h i g h e r .  

R e f e r r i n g   to   t h e   F e - 5 C o - B - R   s y s t e m   f o r   i n s t a n c e ,   t h e  

r a n g e s   s u r r o u n d e d   w i t h   c o n t o u r   l i n e s   of   (BH)max  10 ,   20 ,   30  a n d  

33  MGOe  in  F i g .   12  d e f i n e   t h e   r e s p e c t i v e   e n e r g y   p r o d u c t s .   T h e  

F e - 2 0 C o - B - R   s y s t e m   can   p r o v i d e   s u b s t a n t i a l l y   t h e   same  r e s u l t s .  

C o m p a r e d   w i t h   t h e   F e - B - R   t e r n a r y   m a g n e t s ,   t h e  

C o - c o n t a i n i n g   F e - B - R   b a s e   m a g n e t s   of   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n  

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

s u b s t a n t i a l l y   e q u i v a l e n t   B r ,   e q u i v a l e n t   or  s l i g h t l y   l e s s   i H c ,  

and   e q u i v a l e n t   or  h i g h e r   (BH)max  s i n c e   t h e   l o o p   s q u a r e n e s s   o r  

r e c t a n g u l a r i t y   i s   i m p r o v e d   due   to   t h e   p r e s e n c e   of  C o .  

S i n c e   Co  h a s   a  c o r r o s i o n   r e s i s t a n c e   h i g h e r   t h a n   Fe ,   i t  

i s   p o s s i b l e   to  a f f o r d   c o r r o s i o n   r e s i s t a n c e   to   t h e   F e - B - R   b a s e  

m a g n e t s   by  i n c o r p o r a t i o n   of   Co.  P a r t i c u l a r l y   O x i d a t i o n  

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

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

As  s t a t e d   in   t h e   f o r e g o i n g ,   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n  

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

m a g n e t s   w h i c h   c o m p r i s e   8  to   30  a t  %   R  (R  r e p r e s e n t i n g   a t   l e a s t  

one   of  r a r e   e a r t h   e l e m e n t   i n c l u d i n g   y t t r i u m ) ,   2  to   28  a t   %  B ,  

50  a t  %   or  l e s s   Co  ( e x c e p t   t h a t   t h e   a m o u n t   of  Co  i s   z e r o ) ,   a n d  

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

e n t r a i n e d   in   t h e   p r o c e s s   of  p r o d u c t i o n   ( r e f e r r e d   to   " F e - C o - B - R  

t y p e " .  



The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   p r o v i d e s   f u r t h e r   e m b o d i m e n t s  

w h i c h   c o n t a i n   one  or  more   a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M  s e l e c t e d   f r o m  

t h e   g r o u p   g i v e n   b e l o w   in  t h e   a m o u n t s   of  no  more   t h a n   t h e  

v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w   w h e r e i n   when  two  or  more   e l e m e n t s   of  M 

a r e   c o n t a i n e d ,   t h e   sum  of  M  i s   no  more   t h a n   t h e   maximum  v a l u e  

among  t h e   v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w   of  s a i d   e l e m e n t s   M  a c t u a l l y  

a d d e d   and  t h e   a m o u n t   of  M  i s   more   t h a n   z e r o :  

The  i n c o r p o r a t i o n   of  t h e   a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M  e n h a n c e s  

Hc  r e s u l t i n g   in  an  i m p r o v e d   l o o p   s q u a r e n e s s .  

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

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

m a g n e t s   a r e   up  to   3 . 5 ,   p r e f e r a b l y   2 . 3 ,   a t   %  f o r   Cu;  up  to  2 . 5 ,  

p r e f e r a b l y   1 . 5 ,   a t   %  f o r   S;  up  to   4 . 0 ,   p r e f e r a b l y   3 . 0 ,   a t   % 

f o r   C;  up  to  3 . 5 ,   p r e f e r a b l y   2 . 0 ,   a t   %  f o r   P;  and  a t   m o s t   1  a t  

%  f o r   O  ( o x y g e n ) ,   w i t h   t h e   p r o v i s o   t h a t   t h e   t o t a l   a m o u n t  

t h e r e o f   i s   up  to   4 . 0 ,   p r e f e r a b l y   3 . 0 ,   a t   %.  Above   t h e   u p p e r  

l i m i t s ,   no  e n e r g y   p r o d u c t   of  4  MGOe  i s   o b t a i n e d ,   so  t h a t   s u c h  

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

o b t a i n e d   ( s e e   F i g .   1 1 ) .   W i t h   r e s p e c t   to  Ca,   Mg  and  S i ,   t h e y  

a r e   a l l o w e d   to   e x i s t   e a c h   in  an  a m o u n t   up  to  a b o u t   8  a t   %, 

p r e f e r a b l y   w i t h   t h e   p r o v i s o   t h a t   t h e i r   t o t a l   a m o u n t   s h a l l   n o t  



e x c e e d   a b o u t   8  a t   %.  I t   i s   n o t e d   t h a t ,   a l t h o u g h   Si  has   e f f e c t "  

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

8  a t   %  or  l e s s ,   s i n c e   iHc  d e c r e a s e s   s h a r p l y   in  an  a m o u n t  

e x c e e d i n g   5  a t   %.  In  some  c a s e s ,   Ca  and  Mg  may  a b u n d a n t l y   b e  

c o n t a i n e d   in   R  raw  m a t e r i a l s   s u c h   as  c o m m e r c i a l l y   a v a i l a b l e  

N e o d y m i u m   or  t h e   l i k e .  

I r o n   as  a  s t a r t i n g   m a t e r i a l   f o r   i n s t a n c e   i n c l u d e s  

f o l l o w i n g   i m p u r i t i e s   (by  wt  %)  n o t   e x c e e d i n g   t h e   v a l u e s   b e l o w :  

0 . 0 3   C,  0 . 6   S i ,   0 . 6   Mn,  0 . 5   P,  0 . 0 2   S,  0 . 0 7   Cr ,   0 . 0 5   Ni ,   0 . 0 6  

Cu,  0 . 0 5   A l ,   0 . 0 5   02  and  0 . 0 0 3   N 2 .  

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

of  0 . 0 0 5   wt  %  or  l e s s   i s   a v a i l a b l e .  

I m p u r i t i e s   i n c l u d e d   in   s t a r t i n g   f e r r o b o r o n   ( 1 9  -   13  % 

B)  a l l o y s - a r e   n o t   e x c e e d i n g   t h e   v a l u e s   b e l o w ,   by  wt  %: 

0 .1   C,  2 . 0   S i ,   1 0 . 0   A l ,   e t c .  

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

o t h e r   r a r e   e a r t h   e l e m e n t   s u c h   as  La,   Ce,  Pr  and  Sm;  Ca,  Mg,  

T i ,   A l ,   0 ,   C  o r  t h e   l i k e ;   and  f u r t h e r   Fe ,   C l ,   F  or  Mn 

d e p e n d i n g   upon   t h e   r e f i n i n g   p r o c e s s .  

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

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

p r o c e s s ,   i . e . ,   s i n t e r i n g ,   and  can   be  f o r m e d   i n t o   any  d e s i r e d  

s h a p e   and   s i z e ,   as  a l r e a d y   m e n t i o n e d .   H o w e v e r ,   d e s i r e d  

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

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

a m o r p h o u s   t h i n   f i l m   a l l o y s ,   r e s u l t i n g   in   no  p r a c t i c a l   c o e r c i v e  

f o r c e   a t   a l l .  



On  t h e   o t h e r   h a n d ,   no  d e s i r e d   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s  

( p a r t i c u l a r l y   c o e r c i v e   f o r c e )   w e r e   a g a i n   o b t a i n e d   a t   a l l   b y  

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

m a g n e t s ,   e t c . .   The  r e a s o n   i s   p r e s u m e d   to  be  t h a t   c r y s t a l s  

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

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

none   h a v e   g i v e n   any   r e s u l t s   as  c o n t e m p l a t e d .  

In  a c c o r d a n c e   w i t h   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   h o w e v e r ,  

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

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

have   t h e   end  g o o d   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   and  m e c h a n i c a l   s t r e n g t h .  

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

c a s t i n g   and  g r i n d i n g   or  p u l v e r i z a t i o n .  

The  s i n t e r e d   b o d i e s   can   be  u s e d   in  t h e   a s - s i n t e r e d  

s t a t e   as  u s e f u l   p e r m a n e n t   m a g n e t s ,   and  may  of  c o u r s e   b e  

s u b j e c t e d   to  a g i n g   as  i s   t h e   c a s e   in  t h e   c o n v e n t i o n a l   m a g n e t s .  

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

F e - C o - B - R   s y s t e m   and  t h e   F e - C o - B - R - M   s y s t e m .  

PREPARATION  OF  MAGNETIC  MATERIALS 

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

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

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

p e r m a n e n t   m a g n e t s   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n .   For   e x a m p l e ,  

v a r i o u s   e l e m e n t a l   m e t a l s   a r e   m e l t e d   and  c a s t   i n t o   a l l o y s  

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

f i n e l y   g r o u n d   i n t o   f i n e   p o w d e r s .  



As  t h e   m a g n e t i c   m a t e r i a l   u s e   may  be  made  of  t h e   p o w d e r y  

r a r e   e a r t h   o x i d e   R203  (a  raw  m a t e r i a l   f o r   R) .   T h i s   may  b e  

h e a t e d   w i t h   p o w d e r y   Fe ,   p o w d e r y   Co,  p o w d e r y   FeB  and  a  r e d u c i n g  

a g e n t   (Ca ,   e t c )   f o r   d i r e c t   r e d u c t i o n .   The  r e s u l t a n t   p o w d e r  

a l l o y s   show  a  t e t r a g o n a l   s y s t e m   as  w e l l .  

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

m a t e r i a l s .   T h i s   i s   t r u e   f o r   b o t h   t h e   F e - C o - B - R   b a s e ' a n d   t h e  

F e - C o - B - R - M   b a s e   m a g n e t i c   m a t e r i a l s .  

The  F e - C o - B - R   b a s e   m a g n e t s   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n  

w i l l   now  be  e x p l a i n e d   w i t h   r e f e r e n c e   to   t h e   e x a m p l e s ,   w h i c h  

a r e   g i v e n   f o r   t h e   p u r p o s e   of  i l l u s t r a t i o n   a l o n e ,   and  a r e   n o t  

i n t e n d e d   t o   l i m i t   t h e   i n v e n t i o n .  

F i g .   1  t y p i c a l l y   i l l u s t r a t e s   c h a n g e s   in  C u r i e   p o i n t   T c  

of   7 7 F e - 8 B - 1 5 N d   w h e r e i n   p a r t   of   Fe  i s   s u b s t i t u t e d   w i t h   C o ( x ) ,  

and  ( 7 7 - x ) F e - x C o - 8 B - 1 5 N d   w h e r e i n   x  v a r i e s   f rom  0  to  77 .   T h e  

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

(1)  A l l o y s   w e r e   m e l t e d   by  h i g h - f r e q u e n c y   m e l t i n g   and  c a s t  

in  a  w a t e r - c o o l e d   c o p p e r   m o l d .   As  t h e   s t a r t i n g   m a t e r i a l s   f o r  

Fe ,   B  a n d   R  u s e   was  made  o f ,   by  w e i g h t   r a t i o   f o r   t h e   p u r i t y ,  

9 9 . 9   %  e l e c t r o l y t i c   i r o n ,   f e r r o b o r o n   a l l o y s   of  1 9 . 3 8   %  B,  5 . 3 2  

%  A l ,   0 . 7 4   %  S i ,   0 . 0 3  %   C  and   t h e   b a l a n c e   Fe ,   and  a  r a r e   e a r t h  

e l e m e n t   or  e l e m e n t s   h a v i n g   a  p u r i t y   of  9 9 . 7  %   or  h i g h e r   w i t h  

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

r e s p e c t i v e l y .   As  Co,  e l e c t r o l y t i c   Co  h a v i n g   a  p u r i t y   of  9 9 . 9  

%  was  u s e d .  

(2)  P u l v e r i z a t i o n  :   The  c a s t i n g s   w e r e   c o a r s e l y   g r o u n d   in   a  

s t a m p   m i l l   u n t i l   t h e y   p a s s   t h r o u g h   a  3 5 - m e s h   s i e v e ,   and  t h e n  



f i n e l y   p u l v e r i z e d   in   a  b a l l   m i l l   f o r   3  h o u r s   to  3  -   1 0  µ m .  

(3)  The  r e s u l t a n t   p o w d e r s   w e r e   o r i e n t e d   in  a  m a g n e t i c   f i e l d  

of  10  kOe  and  c o m p a c t e d   u n d e r   a  p r e s s u r e o f   1 .5   t / c m 2 .  

(4)  The  r e s u l t a n t   c o m p a c t s   w e r e   s i n t e r e d   a t   1 0 0 0  -   1200  ° C  

f o r   a b o u t   one  h o u r   in  an  a r g o n   a t m o s p h e r e   a n d ,   t h e r e a f t e r ,  

a l l o w e d   to  c o o l .  

B l o c k s   w e i g h i n g   a b o u t   0 . 1   g  w e r e   o b t a i n e d   f r o m   t h e  

s i n t e r e d   b o d i e s   by  c u t t i n g ,   and  m e a s u r e d   on  t h e i r   C u r i e   p o i n t s  

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

A  m a g n e t i c   f i e l d   of  10  kOe  was  a p p l i e d   to   t h e   s a m p l e s ,   a n d  

c h a n g e s   in  4πI   d e p e n d i n g   u p o n   t e m p e r a t u r e   w e r e   d e t e r m i n e d   in   a  

t e m p e r a t u r e   r a n g e   of  f r o m   2 5 0 ° C   to  8 0 0 ° C .   A  t e m p e r a t u r e   a t  

w h i c h   4πI   r e d u c e d   v i r t u a l l y   to  z e r o   was  t a k e n   as  C u r i e   p o i n t  

T c .  

In  t h e   a b o v e - m e n t i o n e d   s y s t e m s ,   Tc  i n c r e a s e d   r a p i d l y  

w i t h   t h e   i n c r e a s e   in  t h e   a m o u n t   of  Co  r e p l a c e d   f o r   Fe ,   a n d  

e x c e e d e d   600°C  in   Co  a m o u n t s   of  no  l e s s   t h a n   30  %. 

In  t h e   p e r m a n e n t   m a g n e t s ,   i n c r e a s e s   in  Tc  a r e   g e n e r a l l y  

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

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

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

as  t a b u l a t e d   in  T a b l e   1  w e r e   p r e p a r e d   a c c o r d i n g   to  t h e  

p r o c e d u r e s   as  a p p l i e d   f o r   t h e   p r e p a r a t i o n   of  t h o s e   u s e d   in  T c  

m e a s u r e m e n t s   to  d e t e r m i n e   t h e   t e m p e r a t u r e   d e p e n d e n c y   of  B r .  

(5)  The  c h a n g e s   in  Br  d e p e n d i n g   upon   t e m p e r a t u r e   w e r e  

m e a s u r e d   in  t h e   f o l l o w i n g   m a n n e r .   M a g n e t i z a t i o n   c u r v e s   a r e  

o b t a i n e d   a t   2 5 ° C ,   60°C  and  1 0 0 ° C ,   r e s p e c t i v e l y ,   u s i n g   a  BH 



t r a c e r ,   and  t h e   c h a n g e s   i n  B r   a t   b e t w e e n   25  and  60°C  a n d  

b e t w e e n   6 0  a n d   1 0 0 ° C   w e r e   a v e r a g e d .   T a b l e   1  shows   t h e   t h e r m a l  

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

c u r v e s   a t   2 5 ° C ,   w h i c h   w e r e   o b t a i n e d   of  v a r i o u s   F e - B - R   a n d  

F e - C o - B - R   b a s e   m a g n e t s .  

From  T a b l e   1,  i t   i s   e v i d e n t   t h a t   t h e   c h a n g e s   in  B r  

d e p e n d i n g   u p o n   t e m p e r a t u r e   a r e   r e d u c e d   by  i n c o r p o r a t i o n   of  Co 

i n t o   t h e   F e - B - R   b a s e   m a g n e t s .   N a m e l y ,   t h e r m a l   c o e f f i c i e n t s   o f  

a b o u t   0 . 1   %/°C  or   l e s s   a r e   o b t a i n e d   i f   Co  i s   5  %  or  m o r e .  

T a b l e   1  a l s o   s h o w s   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  

r e s p e c t i v e   s a m p l e s   a t   room  t e m p e r a t u r e .  

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

due  to   t h e   Co  s u b s t i t u t i o n ,   b u t   (BH)max  i n c r e a s e s   due  to   t h e  

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

H o w e v e r ,   iHc  d e c r e a s e s   i f   t h e   a m o u n t   of  Co  i n c r e a s e s   f r o m   2 5  

to  50  7%  f i n a l l y   r e a c h i n g   a b o u t   t h e   o r d e r   of  1 . 5   k O e .  

T h e r e f o r e   t h e   a m o u n t   o f  C o   s h a l l   be  no  h i g h e r   t h a n   50  %  so  a s  

to   o b t a i n   i H c  Z   1  kOe  s u i t a b l e   f o r   p e r m a n e n t   m a g n e t s .  

F rom  T a b l e   1  and  F i g .   1  t h e   r e l a t i o n s h i p   b e t w e e n   t h e   Co 

a m o u n t   and  t h e   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   i s   a p p a r e n t .   N a m e l y ,   e v e n  

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

i m p r o v e m e n t   of  Tc .   In  a  r a n g e   of  25  %  or  l e s s   Co,  o t h e r  

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

s u b s t a n t i a l l y   n o t   a f f e c t e d .   ( S e e ,   s a m p l e s   *2 ,   and  8  -   12  o f  

T a b l e   1 ) .   I f   Co  e x c e e d s   25  %,  (BH)max  a l s o   d e c r e a s e s .  

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

and  l o w e r   l i m i t s   of  B  and  t h e   l o w e r   l i m i t   of  R  w i l l   b e  

c o n f i r m e d   f r o m   T a b l e   1,  F i g .   2  and  F i g .   3 .  





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

m a g n e t s   of  t h e   F e - C o - B - R   s y s t e m   in  w h i c h   p a r t   of  Fe  i s  

s u b s t i t u t e d   w i t h   Co,  F i g .   2  s h o w s   an  i n i t i a l   m a g n e t i z a t i o n  

c u r v e   1  f o r   5 7 F e - 2 0 C o - 8 B - 1 5 N d   a t   room  t e m p e r a t u r e .  

The  i n i t i a l   m a g n e t i z a t o n   c u r v e   1  r i s e s   s t e e p l y   in  a  l o w  

m a g n e t i c   f i e l d ,   and   r e a c h e s   s a t u r a t i o n .   The  d e m a g n e t i z a t i o n  

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

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

m a g n e t .   F rom  t h e   f o r m   of  t h e   i n i t i a l   m a g n e t i z a t i o n   c u r v e   1 ,  

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

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

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

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

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

d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e   2  i n d i c a t e s   t h a t   t h i s   m g n e t   i s   a  t y p i c a l  

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

to   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   s e t   f o r t h   in  T a b l e   1  a l l   s h o w e d  

m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s   s i m i l a r   to  t h a t   of  F i g .   4 .  

A  n u m b e r   of  m a g n e t s   u s i n g   p r i m a r i l y   as  R  l i g h t - r a r e  

e a r t h   e l e m e n t   s u c h   as  Nd,  P r ,   e t c . ,   a r e   shown  in  T a b l e   1,  f r o m  

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

and  h a v e   t h e i r   t e m p e r a t u r e   d e p e n d e n c y   f u r t h e r   i m p r o v e d   by  t h e  

s u b s t i t u t i o n   of  Fe  w i t h   Co.  I t   i s   a l s o   n o t e d   t h a t   t h e   use   o f  

'a  m i x t u r e   of  two  or  more   r a r e   e a r t h   e l e m e n t   as  R  i s   a l s o  

u s e f u l .  

P e r m a n e n t   m a g n e t   s a m p l e s   of  F e - C o - B - R - M   a l l o y s  



c o n t a i n i n g   as  M  one  or  two  a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   w e r e   p r e p a r e d  

in  a  m a n n e r   s i m i l a r   to  t h a t   a p p l i e d   f o r   t h e   p r e p a r a t i o n   of  t h e  

F e - C o - B - R   b a s e   m a g n e t s .  

The  a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M  u s e d   w e r e   T i ,   Mo,  B i ,   Mn,  S b ,  

Ni ,   Sn,   Ge  and  Ta  e a c h   h a v i n g   a  p u r i t y   of  99  %,  by  w e i g h t   s o  

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

of  98  %,  Al  h a v i n g   a  p u r i t y   of  9 9 . 9  % ,   and  Hf  h a v i n g   a  p u r i t y  

of  95  %.  As  V  f e r r o v a n a d i u m   c o n t a i n i n g   8 1 . 2   %  of  V;  as  Nb 

f e r r o n i o b i u m   c o n t a i n i n g   6 7 . 6   %  of  Nb;  as  Cr  f e r r o c h r o m i u m  -  

c o n t a i n i n g   6 1 . 9  %   of  Cr ;   and  as  Zr  f e r r o z i r c o n i u m   c o n t a i n i n g  

7 5 . 5   %  of  Zr  w e r e   u s e d ,   r e s p e c t i v e l y .  

A  c l o s e   e x a m i n a t i o n   of  t h e   s a m p l e s   h a v i n g   a  v a r i e t y   o f  

c o m p o s i t i o n s   was  c a r r i e d   o u t   by  t h e   d e t e r m i n a t i o n   of  iHc ,   B r ,  

( B H ) m a x ,   e t c .   As  a  r e s u l t ,   i t   has   b e e n   f o u n d   t h a t ,   i n  

q u i n t i n a r y   or  m u l t i c o m p o n e n t   s y s t e m s   b a s e d   on  F e - C o - B - R - M  

( w h e r e i n   M  r e p r e s e n t s   one  or  two  or  more   a d d i t i o n a l   e l e m e n t s ) ,  

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

p r o p e r t i e s   a r e   d e v e l o p e d .  

T a b l e   2  s h o w s   t h e   maximum  e n e r g y   p r o d u c t   ( B H ) m a x ,  

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

p r o p e r t i e s ,   of  t y p i c a l   s a m p l e s .   In  T a b l e   2,   Fe  i s   t h e  

b a l a n c e .  

From  T a b l e   2,  i t   ha s   b e e n   a p p r e c i a t e d   t h a t   t h e  

F e - C o - B - R - M   b a s e   m a g n e t s   h a v e   h i g h   e n e r g y   p r o d u c t   of  10  MGOe 

or  g r e a t e r   o v e r   a  w i d e   c o m p o s i t i o n a l   r a n g e .  

T h i s   t a b l e   m a i n l y   e n u m e r a t e s   t h e   e x a m p l e s   of  a l l o y s  

c o n t a i n i n g   Nd  and  P r ,   b u t   any  of  15  r a r e   e a r t h   e l e m e n t   (Y,  L a ,  



Ce,  P r ,   Nd,  Sm,  Eu,  Gd,  Tb,   Dy,  Ho,  E r ,   Tm,  Yb,  Lu)  g i v e   r i s e .  

to   i n c r e a s e   in   ( B H ) m a x .   H o w e v e r ,   t h e   a l l o y s   c o n t a i n i n g   Nd  a n d  

Pr  a c c o r d i n g   to   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   a r e   more   f a v o r a b l e   t h a n  

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

e l e m e n t   (Sm,  Y  and   h e a v y - r a r e   e l e m e n t ) ,   p a r t l y   b e c a u s e   Nd  a n d  

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

e s p e c i a l l y   b e c a u s e   no  a p p l i c a t i o n s   of  Nd  in   l a r g e r   a m o u n t s  

h a v e   b e e n   f o u n d .  

A l s o   in   t h e   F e - C o - B - R - M   a l l o y s ,   Co  has   no  n o t i c e a b l e  

i n f l u e n c e   u p o n   ( B H ) m a x ,   when  i t   i s   a d d e d   in   an  a m o u n t   of  25  % 

or  l e s s   and  Co  c o n t r i b u t e s   to   t h e   i n c r e a s e   in   t h e   C u r i e   p o i n t s  

w i t h   t h e   i n c r e a s i n g   Co  a m o u n t   as  i s   t h e   c a s e   f o r   t h e   F e - C o - B - R  

a l l o y s .   F o r   i n s t a n c e ,   c o m p a r i s o n s   of   S a m p l e   Nos .   48  w i t h   5 0 ,  

58  w i t h   6 0 ,   and  68  w i t h   70  r e v e a l   t h a t   a  c o m p o s i t i o n a l  

d i f f e r e n c e   in   t h e   a m o u n t   of  Co  (1  to   10  Co)  b e t w e e n   t h e s e  

a l l o y s   c a u s e s   no  n o t i c e a b l e   d i f f e r e n c e   in   (BH)max .   F i g .   5 

s h o w s   t h e   r e l a t i o n s h i p   b e t w e e n   t h e   C u r i e   p o i n t   and  t h e   a m o u n t  

of  Co  ( b y  a t   %)  of  t h e   F e - C o - B - R - M   a l l o y s   w h e r e i n   M  i s   V,  N b ,  

Zr  and  C r ,   and  i n d i c a t e s   t h a t   t h e   C u r i e   p o i n t   i n c r e a s e s   w i t h  

i n c r e a s e s   in   t h e   a m o u n t   of  Co,  b u t   t h e   a d d i t i o n   of  M  g i v e s  

r i s e   to   s u b s t a n t i a l l y   no  r e m a r k a b l e   c h a n g e   in   t h e   C u r i e   p o i n t .  

P a r a l l e l   t e n d e n c i e s   h a v e   b e e n   o b s e r v e d   in  t h e  

F e - C o - B - R - M   f u n d a m e n t a l   a l l o y s   r e g a r d l e s s   of  t h e   t y p e   of  R .  

Even   a  s l i g h t   a m o u n t   of  Co,  e . g . ,   1  %  is   e f f e c t i v e   f o r   T c  

i n c r e a s e s ,   and   i t   i s   p o s s i b l e   to   o b t a i n   a l l o y s   h a v i n g   a n y  

d e s i r e d   Tc  b e t w e e n   a b o u t   3 1 0 ° C   and  a b o u t   7 5 0 * C   by  v a r y i n g   o f  

x,  as  w i l l   be  e v i d e n t   f r o m   t h e   ( 7 6  -   x)  F e - x C o - 8 B - 1 5 N d - l M  



s y s t e m   e x e m p l i f i e d   in  F i g .   5 .  

A c c o r d i n g l y ,   i t   ha s   t u r n e d   o u t   t h a t   w i t h   r e s p e c t   to  t h e  

F e - C o - B - R - M   s y s t e m   t h e   r e l a t i o n s h i p s   b e t w e e n   t h e   Co  a m o u n t   a n d  

t h e   m a g n e t i c   p r o p e r t i e s ,   and  b e t w e e n   t h e   r a n g e s   of  B  a n d   R  a n d  

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

F e - C o - B - R   s y s t e m   p r e v i o u s l y   d i s c u s s e d ,   p r o v i d e d   t h a t   t h e  

e f f e c t   of  t h e   a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M  a c t s   a d d i t i o n a l l y .  

The  F e - C o - B - R - M   m a g n e t s   a c c o r d i n g   to   t h e   p r e s e n t  

i n v e n t i o n   h a v e   C u r i e   p o i n t s   h i g h e r   t h a n   t h e   F e - B - R - M   m a g n e t s  

w i t h o u t   C o .  

In  t h e   F e - C o - B - R - M   m a g n e t s ,   m o s t   of  M  h a v e   an  e f f e c t  

upon   i n c r e a s e s   in   Hc.  F i g .   6  s h o w s   t h e   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s  

of  t h e   t y p i c a l   e x a m p l e s   of  t h e   F e - C o - B - R - M   m a g n e t s   and  M - f r e e  

F e - C o - B - R   m a g n e t s   g i v e n   f o r   t h e   p u r p o s e   of  c o m p a r i s o n .   I n  

t h i s   f i g u r e ,   r e f e r e n c e   n u m e r a l s   1  to   3  d e n o t e   t h e  

d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s   of  a  M - f r e e   m a g n e t ,   a  N b - c o n t a i n i n g  

m a g n e t   ( T a b l e   1  N o . 3 )   and  a  W - c o n t a i n i n g   m a g n e t   ( T a b l e   1  N o .  

8 3 ) ,   r e s p e c t i v e l y .  

An  i n c r e a s e   in  He  due  to   t h e   a d d i t i o n   of  M  p r o v i d e s   a n  

i n c r e a s e d   s t a b i l i t y   and  w i d e   a p p l i c a b i l i t y   of  t h e   p e r m a n e n t  

m a g n e t s .   H o w e v e r ,   t h e   g r e a t e r   t h e   a m o u n t   of  M,  t h e   l o w e r   t h e  

Br  and  (BH)max  w i l l   b e ,   due  to  t h e   f a c t   t h a t   t h e y   a r e  

n o n m a g n e t i c   m a t e r i a l s   ( e x c e p t   N i ) .   S i n c e   p e r m a n e n t   m a g n e t s  

h a v i n g   s l i g h t l y   r e d u c e d   (BH)max  b u t   h i g h   Hc  h a v e   r e c e n t l y   b e e n  

o f t e n   r e q u i r e d   in  c e r t a i n   f i e l d s ,   t h e   a d d i t i o n   of  M  is   v e r y  

u s e f u l ,   h o w e v e r ,   p r o v i d e d   t h a t   (BH)max  i s   a t   l e a s t   4  MGOe. 

To  a s c e r t a i n   t h e   e f f e c t   of  M  upon  Br ,   Br  was  m e a s u r e d  



in   v a r i e d   a m o u n t s   of  M.  The  r e s u l t s   a r e   s u m m a r i z e d   in   F i g s .  7  

to  9.  As.  s e e n   f r o m   F i g s .   7  to  9,  t h e   u p p e r   l i m i t s   of  t h e  

a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M  ( T i ,   Zr ,   Hf ,   V,  Ta,   Nb,  Cr ,   W,  Mo,  S b ,  

Sn,  Ge  and   Al)  o t h e r   t h a n   B i ,   Ni ,   and  Mn  may  be  c h o s e n   s u c h  

t h a t   Br  i s   a t   l e a s t   e q u i v a l e n t   to   a b o u t   4  kG  of  h a r d   f e r r i t e .  

A  p r e f e r a b l e   r a n g e   in  v i e w   of  Br  s h o u l d   be  a p p r e c i a t e d   f r o m  

F i g s .   7  to   9  by  d e f i n i n g   t h e   Br  r a n g e   i n t o   6 .5   kG,  8kG,  10  kG 

or  t h e   l i k e   s t a g e s .  

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

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

or  b e l o w   w h i c h   (BH)max  i s   a t   l e a s t   e q u i v a l e n t   or  s u p e r i o r   t o  

a b o u t   4  MGOe  of  h a r d   f e r r i t e :  

When  two  or  more   e l e m e n t s   M  a r e   e m p l o y e d ,   t h e   r e s u l t i n g  

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

c h a r a c t e r i s t i c   c u r v e s   of  t h e   i n d i v i d u a l   e l e m e n t s   in  F i g .   7  t o  

9.  T h u s   e a c h   a m o u n t   of  t h e   i n d i v i d u a l   e l e m e n t s   M  a r e   w i t h i n  

e a c h   a f o r e s a i d   r a n g e ,   and  t h e   t o t a l   a m o u n t   t h e r e o f   i s   no  m o r e  

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

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

s y s t e m .   Fo r   i n s t a n c e ,   i f   T i ,   V  and  Nb  a r e   a d d e d   t h e   t o t a l  

a m o u n t   of  t h e s e   m u s t   be  mo  more   t h a n   12.5%  in  a l l .  



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

d e t e r m i n e d   f r o m   a  r a n g e   of  (BH)max  w i t h i n   w h i c h   i t   e x c e e d s   1 0  

MGOe  of  t h e   h i g h e s t   g r a d e   a l n i c o .   In  o r d e r   t h a t   (BH)max  i s   n o  

l e s s   t h a n   10  MGOe,  Br  of  6 . 5   kG  or  h i g h e r   i s   r e q u i r e d .  

From  F i g s .   7  to   9,  t h e   u p p e r   l i m i t s   of  t h e   a m o u n t s   of  M 

a r e   p r e f e r a b l y   d e f i n e d   a t   t h e   f o l l o w i n g   v a l u e s :  

w h e r e i n   two  or  more   a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M  a r e   u s e d ,   t h e  

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

e l e m e n t s   a r e   no  h i g h e r   t h a n   t h e   a f o r e s a i d   u p p e r   l i m i t s ,   a n d  

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

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

w h i c h   a r e   a c t u a l l y   a d d e d  a n d   p r e s e n t .  

W i t h i n   t h e   u p p e r   l i m i t s   of  M,  when  t h e   F e - C o - B - R   b a s e  

s y s t e m   p r e f e r a b l y   c o m p r i s e s   4  to   24  %  of  B,  11  to   24  %  of  R 

( l i g h t - r a r e   e a r t h   e l e m e n t s ,   p r i m a r i l y   Nd  and  P r ) ,   and  t h e  

b a l a n c e   b e i n g   t h e   g i v e n   a m o u n t s   o f "  F e   and  Co,  (BH)max  of  1 0  

MGOe  or  h i g h e r   i s   o b t a i n e d   w i t h i n   t h e   p r e f e r a b l e   r a n g e s   of  t h e  

a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M,  a n d  r e a c h e s   or  e x c e e d s   t h e   ( B H ) m a x  

l e v e l   of  h a r d   f e r r i t e   w i t h i n   t h e   u p p e r   l i m i t   of  M. 

Even  when  t h e   F e - C o - B - R   b a s e   s y s t e m   d e p a r t s   f r o m   t h e  

a b o v e - m e n t i o n e d   p r e f e r a b l e   r a n g e ,   (BH)max  e x c e e d i n g   t h a t   o f  



h a r d   f e r r i t e   i s   o b t a i n e d ,   i f   t h e   a d d i t i o n a l   e l e m e n t   M  a r e   i n "  

t h e   a b o v e - m e n t i o n e d   p r e f e r a b l e   r a n g e .  A c c o r d i n g   to   m o r e  

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

m a g n e t s   h a v e   (BH)max  of  1 5 ,   2 0 ,   2 5 ,   30  and  e v e n   33  MGOe  o r  

h i g h e r .  

In  g e n e r a l ,   t h e   more   t h e   a m o u n t   of  M,  t h e   l o w e r   t h e   B r ;  

h o w e v e r ,   m o s t   e l e m e n t s   of  M  s e r v e   to   i n c r e a s e   iHc .   T h u s ,  

(BH)max  a s s u m e s   a  v a l u e   p r a c t i c a l l y   s i m i l a r   to  t h a t   o b t a i n e d  

w i t h   t h e   c a s e   w h e r e   no  M  i s   a p p l i e d ,   t h r o u g h   t h e   a d d i t i o n   o f  

an  a p p r o p r i a t e   a m o u n t   of  M,  and  may  r e a c h   a t   m o s t   33  MGOe  o r  

h i g h e r .   The  i n c r e a s e   in  c o e r c i v e   f o r c e   s e r v e s   to  s t a b i l i z e  

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

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

e n e r g y   p r o d u c t .  

I f   l a r g e   a m o u n t s   of   Mn  and  Ni  a r e   i n c o r p o r a t e d ,   i H c  

w i l l   d e c r e a s e ;   t h e r e   i s   o n l y   s l i l g h t   d e c r e a s e   in  Br  due  to   t h e  

f a c t   t h a t   Ni  i s   a  f e r r o m a g n e t i c   e l e m e n t   ( s e e   F i g .   8 ) .  

T h e r e f o r e ,   t h e   u p p e r   l i m i t   of  Ni  i s   8  %,  p r e f e r a b l y  6 . 5   %,  i n  

v i e w   of   H c .  

The  e f f e c t   of  Mn  u p o n   d e c r e a s e   in  Br  i s   n o t   s t r o n g   b u t  

l a r g e r   t h a n   i s   t h e   c a s e   w i t h   Ni .   T h u s ,   t h e   u p p e r   l i m i t   of  Mn 

i s   8  %,  p r e f e r a b l y   6  %,  in  v i e w   of  i H c .  

W i t h   r e s p e c t   to   B i ,   i t s   u p p e r   l i m i t   s h a l l   be  5  % ,  s i n c e  

any  a l l o y s   h a v i n g   a  Bi  c o n t e n t   e x c e e d i n g   5  %  c a n n o t  

p r a c t i c a l l y   be  p r o d u c e d   due  to   e x t r e m e l y   h i g h   v a p o r   p r e s s u r e .  

















The  r e l a t i o n s h i p   b e t w e e n   t h e   c r y s t a l   g r a i n   s i z e   and  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   F e - C o - B - R   b a s e   m a g n e t s   w i l l   b e  

d e s c r i b e d   i n   d e t a i l   h e r e i n b e l o w .  

The  p u l v e r i z a t i o n   p r o c e d u r e   as  p r e v i o u s l y   m e n t i o n e d   w a s  

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

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

r a n g e d   f r o m   0 .5   to  100  µ m .   In  t h i s   m a n n e r ,   v a r i o u s   s a m p l e s  

h a v i n g   t h e   c o m p o s i t i o n s   as  s p e c i f i e d   in  T a b l e   3  we re   o b t a i n e d .  

C o m p a r a t i v e   E x a m p l e s  :   To  o b t a i n   a  c r y s t a l   g r a i n  

s i z e   of  100  µ m  o r   g r e a t e r ,   t h e   s i n t e r e d   b o d i e s   w e r e  

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

a  t e m p e r a t u r e   l o w e r   t h a n   t h e   s i n t e r e d   t e m p e r a t u r e   by  5 

-  2 0 ° C .  

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

as  s p e c i f i e d   in   T a b l e   3  w e r e   o b t a i n e d   m a g n e t s   w h i c h   w e r e  

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

c r y s t a l   g r a i n   s i z e s .   The  r e s u l t s   a r e   s e t   f o r t h   in  T a b l e   3 .  

The  mean   c r y s t a l   g r a i n   s i z e   r e f e r r e d   to   h e r e i n   was  m e a s u r e d   i n  

t h e   f o l l o w i n g   m a n n e r :  

The   s a m p l e s   w e r e   p o l i s h e d   and  c o r r o d e d   on  t h e i r  

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

m a g n i f i c a t i o n   r a n g i n g   f r o m   x100  to   x 1 0 0 0 .   C i r c l e s   h a v i n g  

known  a r e a s   w e r e   d r a w n   on  t h e   p h o t o g r a p h s ,   and  d i v i d e d   b y  

l i n e s   i n t o   e i g h t   e q u a l   s e c t i o n s .   The  n u m b e r   of  g r a i n s   p r e s e n t  

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

on  t h e   b o r d e r s   ( c i r c u m f e r e n c e s )   w e r e   c o u n t e d   as  h a l f   g r a i n s  

( t h i s   m e t h o d   i s   known  as  H e y n ' s   m e t h o d ) .   P o r e s   w e r e   o m i t t e d  



f r o m   c a l c u l a t i o n .  

In  T a b l e   3,   t h e   s a m p l e s   m a r k e d   *  r e p r e s e n t   c o m p a r a t i v e  

e x a m p l e s .  

From  t h e   s a m p l e   Nos .   *7  and  *8,   i t   i s   f o u n d   t h a t   He  

d r o p s   to   l e s s   1  kOe  i f   t h e   c r y s t a l   g r a i n   s i z e   d e p a r t s   f rom  t h e  

s c o p e   as  d e f i n e d   in  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n .  

S a m p l e s   d e s i g n a t e d   as  Nos .   13  and  16  in  T a b l e   3  w e r e  

s t u d i e d   in   d e t a i l   in  r e s p e c t   of  t h e   r e l a t i o n s h i p   b e t w e e n   t h e i r  

mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   D  and  Hc.  The  r e s u l t s   a r e   i l l u s t r a t e d  

i n   F i g .   1 0 ,   f r o m   w h i c h   i t   i s   f o u n d   t h a t   He  p e a k s   when  D  i s  

a p p r o x i m a t e l y   in  a  r a n g e   of  3  -   1 0  µ m ,   d e c r e a s e   s t e e p l y   when  D 

i s   b e l o w   t h a t   r a n g e ,   and  d r o p s   m o d e r a t e l y   when  D  is   a b o v e   t h a t  

r a n g e .   Even  when  t h e   c o m p o s i t i o n   v a r i e s   w i t h i n   t h e   s c o p e   a s  

d e f i n e d   in   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   t h e   r e l a t i o n s h i p   b e t w e e n   t h e  

mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   D  and  Hc  i s   s u b s t a n t i a l l y   m a i n t a i n e d .  

T h i s   i n d i c a t e s   t h a t   t h e   F e - C o - B - R   s y s t e m   m a g n e t s   a r e   t h e  

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

From  t h e   r e s u l t s   g i v e n   in  T a b l e   3  and  F i g .   10 ,   i t   i s  

e v i d e n t   t h a t ,   in   o r d e r  f o r   t h e   F e - C o - B - R   b a s e   m a g n e t s   t o  

p o s s e s s   Br  of  a b o u t   4  kG  of  h a r d   f e r r i t e   or  more   and  Hc  of  n o  

. l e s s   t h a n   1  kOe,   t h e   c o m p o s i t i o n   comes   w i t h i n   t h e   r a n g e   a s  

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

s i z e   D  i s   1  -   100  µm,  and  t h a t ,   in  o r d e r   to  o b t a i n   Hc  of  n o  

l e s s   t h a n   4  kOe,   t h e   mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   s h o u l d   be  in  a  

r a n g e   of  1 . 5  -   5 0  µ m .  

C o n t r o l   of  t h e   c r y s t a l   g r a i n   s i z e   of  t h e   s i n t e r e d  

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

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





The  e m b o d i m e n t s   and  e f f e c t s   of  t h e   M - c o n t a i n i n g  

F e - C o - B - R   b a s e   m a g n e t s   ( F e - C o - B - R - M   m a g n e t s )   w i l l   now  b e  

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

t h e   p u r p o s e   of  i l l u s t r a t i o n   a l o n e   and  i n t e n d e d   n o t   to  l i m i t  

t h e   i n v e n t i o n  .  

T a b l e s   4  -   1  to  4  -   3  show  p r o p e r t i e s   of  t h e   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   a  v a r i e t y   of  F e - C o - B - R - M   c o m p o u n d s ,   w h i c h  

w e r e   p r e p a r e d   by  m e l t i n g   and  p u l v e r i z a t i o n   of  a l l o y s ,   f o l l o w e d  

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

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

p r e s e n t   i n v e n t i o n   a r e   a l s o   shown  w i t h   mark  *.  I t   i s   n o t e d  

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

w i t h   t h a t   of  t h e   F e - C o - B - R   b a s e   m a g n e t s .  

From  t h e   s a m p l e s   h a v i n g   t h e   c o m p o s i t i o n s   as  shown  i n  

T a b l e s   4  -   1  to   4  -   3  w e r e   o b t a i n e d   m a g n e t s   w h o s e   m a g n e t i c  

p r o p e r t i e s   and  mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   w e r e   m e a s u r e d .   T h e  

r e s u l t s   a r e   s e t   o u t   in  T a b l e   4  -   1  to   4  -   3 .  











F i g .   11  s h o w s   t h e   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s   of  t h e   t y p i c a l  

e x a m p l e s   of  t h e   i n v e n t e d   F e - C o - B - R - M   b a s e   m a g n e t s   and  t h e  

M - f r e e   F e - C o - B - R   b a s e   m a g n e t s .   In  t h i s   f i g u r e ,   r e f e r e n c e  

n u m e r a l s   1  -   3  d e n o t e   t h e   d e m a g n e t i z a t i o n   c u r v e s   of   a  M - f r e e  

m a g n e t ,   a  M o - c o n t a i n i n g   m a g n e t   ( T a b l e   4  -   1  No.  20)  and  a  

N b - c o n t a i n i n g   m a g n e t   ( T a b l e   4  -   1  No.  1 6 ) ,   a l l   of   w h i c h   s h o w  

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

The  c u r v e   4  r e p r e s e n t s   o n e s   w i t h   a  mean  c r y s t a l   g r a i n  

s i z e   D  of   5 2  µ m   f o r   t h e   same  c o m p o s i t i o n   as  3 .  

In  T a b l e   5  c o m p a r a t i v e   s a m p l e s   w i t h   m a r k s   *  a r e   s h o w n ,  

w h e r e i n   * 1  -   *3  a r e   s a m p l e s   d e p a r t i n g   f r o m   t h e   s c o p e   of   t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n .  

From  *4  and   *5 ,   i t   i s   f o u n d   t h a t   Hc  d r o p s   to   1  k O e   o r  

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

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

S a m p l e s   d e s i g n a t e d   as   Nos .   21  and  41  in   T a b l e s   4  -   2  

and  4  -  3   s a m p l e s   w e r e   s t u d i e d   in   d e t a i l   in  r e s p e c t   of  t h e  

r e l a t i o n s h i p   b e t w e e n   t h e i r   mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   D  and  H c .  

The  r e s u l t s   a r e   i l l u s t r a t e d   in   F i g .   1 1 ,   f r o m   w h i c h   i t   i s   f o u n d  

t h a t   Hc  p e a k s   when   D  i s   a p p r o x i m a t e l y   in   a  r a n g e   of  3  -   1 0  µ m ,  

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

m o d e r a t e l y   when  D  i s   a b o v e   t h a t   r a n g e .   Even   when  t h e  

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

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

s i z e   D  and   Hc  i s   s u b s t a n t i a l l y   m a i n t a i n e d .   T h i s   i n d i c a t e s  

t h a t   t h e   F e - C o - B - R - M   b a s e   m a g n e t s   a r e   t h e   s i n g l e   d o m a i n  



p a r t i c l e   t y p e   m a g n e t s .  

A p a r t   f r o m   t h e   f o r e g o i n g   s a m p l e s ,   an  a l l o y   h a v i n g   t h e  

same  c o m p o s i t i o n   as   S a m p l e   No.  20  of   T a b l e   4  -   1  was  p r e p a r e d  

by  t h e   ( c a s t i n g )   p r o c e d u r e   (1)  as  a l r e a d y   s t a t e d .   H o w e v e r ,  

t h e   t h u s   c a s t   a l l o y   had  Hc  of   l e s s   t h a n   1  kOe  in   s p i t e   of  i t s  

mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   b e i n g   in   a  r a n g e   of  2 0  -   80  µ m .  

From  t h e   r e s u l t s   g i v e n   in   T a b l e   4  -   1  and  F i g .   1 0 ,   i t  

i s   e v i d e n t   t h a t ,   in   o r d e r   f o r   t h e   F e - C o - B - R - M   b a s e   m a g n e t s   t o  

p o s s e s s   Br  of   a b o u t   4  kG  of  h a r d   f e r r i t e   or  more   and  Hc  of  n o  

l e s s   t h a n   1  kOe ,   t h e   c o m p o s i t i o n   c o m e s  w i t h i n   t h e   r a n g e   a s  

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

s i z e   i s   a b o u t   1  -   a b o u t   100  µ m ,   and   t h a t ,   in   o r d e r   to   o b t a i n  

Hc  of  no  l e s s   t h a n   4  kOe ,   t h e   mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   s h o u l d  

be  in   a  r a n g e   of  a b o u t   1 . 5  -   a b o u t   5 0  µ m .  

C o n t r o l   of  t h e   c r y s t a l   g r a i n   s i z e   of  t h e   s i n t e r e d  

c o m p a c t  c a n   be  c o n t r o l l e d   as   i s   t h e   c a s e   of   t h e   F e - C o - B - R  

s y s t e m .  

As  m e n t i o n e d   in   t h e   f o r e g o i n g ,   t h e   i n v e n t e d   p e r m a n e n t  

m a g n e t s   of   t h e   F e - C o - B - R - M   b a s e   m a g n e t i c a l l y   a n i s o t r o p i c  

s i n t e r e d   b o d i e s   may  c o n t a i n ,   in   a d d i t i o n   to   Fe ,   Co,  B,  R  a n d  

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

p r o d u c t i o n   as   i s   t h e   c a s e   f o r   t h e   F e - C o - B - R   s y s t e m .  

CRYSTAL  STRUCTURE 

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

p e r m a n e n t   m a g n e t s   b a s e d   on  t h e   F e - C o - B - R   b a s e   a l l o y s   a c c o r d i n g  

to   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   can   s a t i s f a c t o r i l y   e x h i b i t   t h e i r   o w n  



m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   due   to   t h e   f a c t   t h a t   t h e   m a j o r   p h a s e   i s  

f o r m e d   by  t h e   s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   c r y s t a l s   of  t h e   F e - B - R  

t y p e .   As  a l r e a d y   d i s c u s s e d ,   t h e   F e - C o - B - R   t y p e   a l l o y   i s   a  

n o v e l   a l l o y   in  v i e w   of  i t s   C u r i e   p o i n t .   As  w i l l   be  d i s c u s s e d  

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

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

t h e   F e - C o - B - R   t y p e   c o n t r i b u t e s   to   t h e   e x h i b i t i o n   of  m a g n e t i c  

p r o p e r t i e s .   The  F e - C o - B - R   t y p e   t e t r a g o n a l   s y s t e m   a l l o y   i s  

u n k n o w n   in   t h e   a r t ,   and   s e r v e s   to   p r o v i d e   a  v i t a l   g u i d i n g  

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

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

in   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n .  

A c c o r d i n g   t o   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   t h e   d e s i r e d  

m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   c a n   be  o b t a i n e d ,   i f   t h e   F e - C o - B - R   c r y s t a l s  

a r e   of  t h e   s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   s y s t e m .   In   m o s t   of  t h e  

F e - C o - B - R   b a s e   c o m p o u n d s ,   t h e   a n g l e s   b e t w e e n   t h e   a x e s   a ,   b  a n d  

c  a r e   90°   w i t h i n   t h e   l i m i t s   of   m e a s u r e m e n t   e r r o r ,   and  ao   =  b o  

  c o .   T h u s   t h e s e   c o m p o u n d s   can   be  r e f e r r e d   to   as  t h e  

t e t r a g o n a l   s y s t e m   c r y s t a l s .   The  t e r m   " s u b s t a n t i a l l y  

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

a n g l e   b e t w e e n   a ,   b  a n d   c  a x e s ,   e . g . ,   w i t h i n   a b o u t   1 ° ,   or  o n e s  

t h a t   h a v e  O o   s l i g h t l y   d i f f e r e n t   f r o m  l o ,   e . g . ,   w i t h i n   a b o u t   1  

%. 

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

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

p r e s e n t   i n v e n t i o n   a r e   r e q u i r e d   to   c o n t a i n   as  t h e   m a j o r   p h a s e  

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



s y s t e m   c r y s t a l   s t r u c t u r e .   By  t h e   t e r m   " m a j o r   p h a s e " ,   i t   i s  

i n t e n d e d   to   i n d i c a t e   a  p h a s e   a m o u n t i n g   to   50  v o l   %  or  more   o f  

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

s t r u c t u r e .  

The  F e - C o - B - R   b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t s   h a v i n g   v a r i o u s  

c o m p o s i t i o n s   and  p r e p a r e d   by  t h e   m a n n e r   as  h e r e i n b e l o w   s e t  

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

X - r a y   d i f f r a c t o m e t e r ,   X - r a y   m i c r o a n a l y s e r   (XMA)  and  o p t i c a l  

m i c r o s c o p y .  

EXPERIMENTAL  PROCEDURES 

(1)  S t a r t i n g   M a t e r i a l s   ( P u r i t y   i s   g i v e n   by  w e i g h t   %) 

F e  :   e l e c t r o l y t i c   i r o n   9 9 . 9   % 

B  :   f e r r o b o r o n ,   or  B  h a v i n g   a  p u r i t y   of  99  % 

R  :  9 9 . 7   %  or  h i g h e r   w i t h   i m p u r i t i e s   b e i n g   m a i n l y  

o t h e r   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s  

C o  :   e l e c t r o l y t i c   c o b a l t   h a v i n g   p u r i t y   of  9 9 . 9   % 

(2)  The  e x p e r i m e n t a l   p r o c e d u r e s   a r e   s h o w n   in  F i g .   1 5 .  

The  e x p e r i m e n t a l   r e s u l t s   o b t a i n e d   a r e   i l l u s t r a t e d   a s  

b e l o w :  

(1)  F i g .   14  i l l u s t r a t e s   a  t y p i c a l   X - r a y   d i f f r a c t i o n  

p a t t e r n   of  t h e   F e - C o - B - N d   ( F e - 1 0 C o - 8 B - 1 5 N d   in   a t   %)  s i n t e r e d  

b o d y   s h o w i n g   h i g h   p r o p e r t i e s   as  m e a s u r e d   w i t h   a  p o w d e r   X - r a y  

d i f f r a c t o m e t e r .   T h i s   p a t t e r n   i s   v e r y   c o m p l i c a t e d ,   and  can  n o t  

be  e x p l a i n e d   by  any  R - F e ,   F e - B   or  R-B  t y p e   c o m p o u n d s   d e v e l o p e d  

y e t   in  t h e   a r t .  

(2)  XMA  m e a s u r e m e n t   of  t h e   s i n t e r e d   body   of  ( 1 )  



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

or  f o u r   p h a s e s .   The  m a j o r   p h a s e   s i m u l t a n e o u s l y   c o n t a i n s   F e ,  

Co,  B  a n d   R,  t h e   s e c o n d   p h a s e   i s   a  R - c o n c e n t r a t e d   p h a s e   h a v i n g  

a  R  c o n t e n t   of   70  w e i g h t  %   or   h i g h e r ,   and   t h e   t h i r d   p h a s e   i s  

an  F e - c o n c e n t r a t e d   p h a s e   h a v i n g   an  Fe  c o n t e n t   of  80  w e i g h t   % 

or  h i g h e r .   The  f o u r t h   p h a s e   i s   a  p h a s e   of  o x i d e s .  

(3)  As  a  r e s u l t   of   a n a l y s i s   of   t h e   p a t t e r n   g i v e n   i n  

F i g .   1 4 ,   t h e   s h a r p   p e a k s   i n c l u d e d   in   t h i s   p a t t e r n   may  a l l   b e  

e x p l a i n e d   as   t h e   t e t r a g o n a l   c r y s t a l s   of   @ o = 8 . 8 0 A   and  c o  

= 1 2 . 2 3 A ) .  

In  F i g .   1 4 ,   i n d i c e s   a r e   g i v e n   a t   t h e   r e s p e c t i v e   X - r a y  

p e a k s .   The  m a j o r   p h a s e   s i m u l t a n e o u s l y   c o n t a i n i n g   Fe ,   Co,  B 

and  R,  as   c o n f i r m e d   in   t h e   XMA  m e a s u r e m e n t ,  h a s   t u r n e d   o u t   t o  

e x h i b i t   s u c h   a  s t r u c t u r e .   T h i s   s t r u c t u r e   i s   c h a r a c t e r i z e d   b y  

i t s   e x t r e m e l y   l a r g e   l a t t i c e   c o n s t a n t s .   No  t e t r a g o n a l   s y s t e m  

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

one   of   t h e   b i n a r y   s y s t e m   c o m p o u n d s   s u c h   as  R - F e ,   F e - B   and  B - R .  

(4)  F e - C o - B - R   b a s e   p e r m a n e n t   m a g n e t s   h a v i n g   v a r i o u s  

c o m p o s i t i o n s   and   p r e p a r e d   by  t h e   a f o r e s a i d   m a n n e r   as  w e l l   a s  

o t h e r   v a r i o u s   m a n n e r s   w e r e   e x a m i n e d   w i t h   an  X - r a y  

d i f f r a c t o m e t e r ,   XMA  and  o p t i c a l   m i c r o s c o p y .   As  a  r e s u l t ,   t h e  

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

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

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

R,  Fe ,   Co  and   B  and  h a s   l a t t i c e   c o n s t a n t s   ao   of  a b o u t   9  A  a n d  

G o  o f   a b o u t   12  A,  g o o d   p r o p e r t i e s   s u i t a b l e   f o r   p e r m a n e n t  

m a g n e t s   a r e   o b t a i n e d .   T a b l e   6  s h o w s   t h e   l a t t i c e   c o n s t a n t s   o f  



t e t r a g o n a l ' s y s t e m   c o m p o u n d s   w h i c h   c o n s t i t u t e   t h e   m a j o r   p h a s e  

of  t y p i c a l   F e - C o - B - R   t y p e   m a g n e t s ,   i . e . ,   o c c u p y   50  v o l  %   o r "  

more   of  t h e   c r y s t a l   s t r u c t u r e .  

In  t h e   c o m p o u n d s   b a s e d   on  t h e   c o n v e n t i o n a l   b i n a r y  

s y s t e m   c o m p o u n d s   s u c h   as  R - F e ,   F e - B   and  B-R,   i t   i s   t h o u g h t  

t h a t   no  t e t r a g o n a l   s y s t e m   c o m p o u n d s   h a v i n g   s u c h   m a c r o   u n i t  

c e l l s   as  m e n t i o n e d   a b o v e   o c c u r .   I t   i s   t h u s   p r e s u m e d   t h a t   n o  

good   p e r m a n e n t   m a g n e t   p r o p e r t i e s   a r e   a c h i e v e d   by  t h o s e   k n o w n  

c o m p o u n d s .  





( i i )   Where   s a i d   t e t r a g o n a l   s y s t e m   c o m p o u n d   has   a "  

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

o c c u r   w h i c h   c o n t a i n   much  R,  good   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  

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

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

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

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

h i g h   Hc  i s   t h e n   o b t a i n e d .   To  t h i s   e n d ,   t h e   p r e s e n c e   of  1  v o l  

%  or  h i g h e r   of  n o n m a g n e t i c   p h a s e s   c o n t r i b u t e s   to   t h e   h i g h   H c .  

In  o r d e r   t h a t   Hc  i s   no  l e s s   t h a n   1  kOe,   t h e   n o n m a g n e t i c   p h a s e s  

s h o u l d   be  p r e s e n t   in   a  v o l u m e   r a t i o   b e t w e e n   1  and  45  v o l   %, 

p r e f e r a b l y   b e t w e e n   2  and  10  v o l   %.  The  p r e s e n c e   of  45  %  o r  

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

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

c o m p o u n d   p h a s e s   c o n t a i n i n g   much  of  R,  w h i l e   o x i d e   p h a s e s   s e r v e  

p a r t l y   e f f e c t i v e l y .  

( i i i )   The  a f o r e s a i d   F e - C o - B - R   t y p e   t e t r a g o n a l   s y s t e m  

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

A l l o y s   c o n t a i n i n g ,   in  a d d i t i o n   to   t h e   F e - C o - B - R   b a s e  

c o m p o n e n t s ,   one   or  more   a d d i t i o n a l   e l e m e n t s   M  a n d / o r  

i m p u r i t i e s   e n t r a i n e d   in  t h e   p r o c e s s   of  p r o d u c t i o n   can   a l s o  

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

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

As  a p p a r e n t   f r o m   T a b l e   6  t h e   c o m p o u n d s   a d d e d   w i t h   M 

b a s e d   on  t h e   F e - B - R   s y s t e m   e x h i b i t   t h e   t e t r a g o n a l   s y s t e m   a s  

w e l l   as  t h e   F e - C o - B - R - M   s y s t e m   c o m p o u n d s   a l s o   d o e s   t h e   s a m e .  



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

d i s c l o s e d  i n  t h e   E u r o p e a n   P a t e n t   a p p l i c a t i o n   N o . 8 3 1 0 6 5 7 3 . 5   f i l e d  

on  J u l y   5 ,   1983  i s   h e r e w i t h   r e f e r r e d   to   and  h e r e i n  

i n c o r p o r a t e d .  

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

a r e   s t a b l e   and   p r o v i d e   g o o d   p e r m a n e n t   m a g n e t s ,   e v e n   when  t h e y  

c o n t a i n   up  to   1 %  of  H,  L i ,   Na,  K,  Be,   S r ,   Ba,  Ag,  Zn,  N,  F ,  

Se ,   Te ,   Pb ,   or  t h e   l i k e .  

As  m e n t i o n e d   a b o v e ,   t h e   F e - C o - B - R   t y p e   t e t r a g o n a l  

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

in   t h e   a r t .   I t   i s   t h u s   new  f a c t   t h a t   h i g h   p r o p e r t i e s   s u i t a b l e  

f o r   p e r m a n e n t   m a g n e t s   a r e   o b t a i n e d   by  f o r m i n g   t h e   m a j o r   p h a s e s  

w i t h   t h e s e   new  c o m p o u n d s .  

In  t h e   f i e l d   of  R - F e   a l l o y s ,   i t '   h a s   b e e n   r e p o r t e d   t o  

p r e p a r e   r i b b o n   m a g n e t s   by  m e l t - q u e n c h i n g .   H o w e v e r ,   t h e  

i n v e n t e d   m a g n e t s   a r e   d i f f e r e n t   f r o m   t h e   r i b b o n   m a g n e t s   in  t h e  

f o l l o w i n g   s e v e r a l   p o i n t s .   T h a t   i s   to   s a y ,   t h e   r i b b o n   m a g n e t s  

can   e x h i b i t   p e r m a n e n t   m a g n e t   p r o p e r t i e s   in   a  t r a n s i t i o n   s t a g e  

f r o m   t h e   a m o r p h o u s   or  m e t a s t a b l e   c r y s t a l   p h a s e   to   t h e   s t a b l e  

c r y s t a l   s t a t e .   R e p o r t e d l y ,   t h e   r i b b o n   m a g n e t s   can  e x h i b i t  

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

or  o t h e r w i s e   m e t a s t a b l e   Fe3B  and  R6Fe23   a r e   p r e s e n t   a s  

t h e   m a j o r   p h a s e s .   The  i n v e n t e d   m a g n e t s   h a v e   no  s i g n   of  a n y  

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

p h a s e s   t h e r e o f   a r e   n o t   Fe3B  and  R 6 F e 2 3 .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   w i l l   now  be  f u r t h e r   e x p l a i n e d  

w i t h   r e f e r e n c e   to   t h e   f o l l o w i n g   e x a m p l e .  



EXAMPLE 

An  a l l o y   of  10  a t   %  Co,  8  a t   %  B,  15  a t   %  Nd  and  t h e  

b a l a n c e   Fe  was  p u l v e r i z e d   to   p r e p a r e   p o w d e r s   h a v i n g   an  a v e r a g e  

p a r t i c l e   s i z e   of  1 . 1   µm.  The  p o w d e r s   w e r e   c o m p a c t e d   u n d e r   a  

p r e s s u r e   of  2  t / c m 2   and  in   a  m a g n e t i c   f i e l d   of  12  kOe,   a n d  

t h e   r e s u l t a n t   c o m p a c t   was  s i n t e r e d   a t   1 0 8 0 ° C   f o r   1  h o u r   i n  

a r g o n   of  1 . 5   T o r r .  

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

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

c o n s t a n t s   Q o = 8 . 7 9 A   and  c o = 1 2 . 2 1 A .   As  a  c o n s e q u e n c e   of  XMA  a n d  

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

c o n t a i n s   s i m u l t a n e o u s l y   F e ,   Co,  B  a n d   P r ,   w h i c h   a m o u n t   to   90  

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

c o n t e n t   of  no  l e s s   t h a n   80  %  a s s u m e d   4 . 5   %  in  t h e   o v e r a l l   w i t h  

t h e   r e m a i n d e r   b e i n g   s u b s t a n t i a l l y   o x i d e s   and  p o r e s .   The  m e a n  

c r y s t a l   g r a i n   s i z e   was  3 .1   µ m .  

The  m a g n e t i c   p r o p e r t i e s   m e a s u r e d   a r e  :   B r  =   1 2 . 0   k G ,  

i H c  =   9 . 2  k O e ,   and  ( B H ) m a x  =   34MGOe,  and  a r e   b y .  f a r   h i g h e r  

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

By  m e a s u r e m e n t ,   t h e   t y p i c a l   s a m p l e   of  t h e   p r e s e n t  

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

s t r e n g t h s   s u c h   as  b e n d i n g   s t r e n g t h   of  25  k g / m m 2 ,   c o m p r e s s i o n  

s t r e n g t h   of  75  kg/mm2  and  t e n s i l e   s t r e n g t h   of  8  k g / m m 2 .  

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

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

As  i s   u n d e r s t o o d   f r o m   t h e   f o r e g o i n g ,   t h e   p r e s e n t  

i n v e n t i o n   m a k e s   i t   p o s s i b l e   to  p r e p a r e   m a g n e t i c   m a t e r i a l s   a n d  



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

h i g h   c o e r c i v e   f o r c e   and   h i g h   e n e r g y   p r o d u c t   w i t h   t h e   use   o f  

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

r e l a t i v e l y   s m a l l   a m o u n t   of  Co  and  b a s e d   on  Fe ,   and  t h u s  

p r e s e n t   a  t e c h n i c a l   b r e a k t h r o u g h .  



1.  A  m a g n e t i c   m a t e r i a l   c o m p r i s i n g   F e ,   B,  R  w h e r e i n   R  i s   a t  

l e a s t   one   r a r e   e a r t h   e l e m e n t   i n c l u d i n g   Y,  and   Co,  and  in  w h i c h  

a  m a j o r   p h a s e   i s   f o r m e d   of  a t   l e a s t   one  i n t e r m e t a l l i c   c o m p o u n d  

of  t h e   F e - C o - B - R   t y p e   h a v i n g   a  c r y s t a l   s t r u c t u r e   of  t h e  

s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   s y s t e m .  

2.  A  s i n t e r e d   m a g n e t i c   m a t e r i a l   h a v i n g   a  m a j o r   p h a s e  

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

e s s e n t i a l l y   o f ,   by  a t o m i c   p e r c e n t  ,   8  -   30  p e r c e n t   R  w h e r e i n   R 

i s   a t   l e a s t   one  of  r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   i n c l u d i n g   Y,  2  -   28  

p e r c e n t   B,  more   t h a n   z e r o   and  n o t   e x c e e d i n g   50  p e r c e n t   Co,  a n d  

t h e   b a l a n c e   b e i n g   Fe  w i t h   i m p u r i t i e s .  

3.   A  s i n t e r e d   m a g n e t i c   m a t e r i a l   h a v i n g   a  m a j o r   p h a s e  

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

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

o f ,   by  a t o m i c   p e r c e n t ,   8  -   30  p e r c e n t   R  w h e r e i n   R  is   a t   l e a s t  

one   r a r e   e a r t h   e l e m e n t   i n c l u d i n g   Y,  2  -   28  p e r c e n t   B,  m o r e  

t h a n   z e r o   and  n o t   e x c e e d i n g   50  p e r c e n t   Co,  and  t h e   b a l a n c e  

b e i n g   Fe  w i t h   i m p u r i t i e s .  

4.  A  s i n t e r e d   a n i s o t r o p i c   p e r m a n e n t   m a g n e t   c o n s i s t i n g  

e s s e n t i a l l y   o f ,   by  a t o m i c   p e r c e n t ,   8  -   30  p e r c e n t   R  w h e r e i n   R 

i s   a t   l e a s t   one  r a r e   e a r t h   e l e m e n t   i n c l u d i n g   Y,  2  -   28  p e r c e n t  



B,  more   t h a n   z e r o   and  n o t   e x c e e d i n g   50  p e r c e n t   Co,  and  t h e  

b a l a n c e   b e i n g   Fe  w i t h   i m p u r i t i e s .  

5.  A  s i n t e r e d   a n i s o t r o p i c   p e r m a n e n t   m a g n e t   h a v i n g   a  m a j o r  

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

F e - C o - B - R   t y p e   h a v i n g   a  c r y s t a l   s t r u c t u r e   of   t h e   s u b s t a n t i a l l y  

t e t r a g o n a l   s y s t e m ,   and  c o n s i s t i n g   e s s e n t i a l l y   o f ,   by  a t o m i c  

p e r c e n t   8  -   30  p e r c e n t   R  w h e r e i n   R  i s   a t   l e a s t   one  r a r e   e a r t h  

e l e m e n t   i n c l u d i n g   Y,  2  -   28  p e r c e n t   B,  more   t h a n   z e r o   and  n o t  

e x c e e d i n g   50  p e r c e n t   Co,  and   t h e   b a l a n c e   b e i n g   Fe  w i t h  

i m p u r i t i e s .  

6.  A  m a g n e t i c   m a t e r i a l   as   d e f i n e d   in   C l a i m   1  or  3,  i n  

w h i c h   t h e   s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   s y s t e m   a m o u n t s   to   no  l e s s  

t h a n   50  v o l   %. 

7.   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   5,  in   w h i c h   t h e  

s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   s y s t e m   a m o u n t s   to   no  l e s s   t h a n   50  v o l  

%. 

8.  A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   7,   w h i c h  

c o n t a i n s   no  l e s s   t h a n   1  v o l   %  of   n o n m a g n e t i c   i n t e r m e t a l l i c  

c o m p o u n d   p h a s e s .  

9.  A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   4  or  5,  in  w h i c h  

t h e   mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e  i s   1  to   1 0 0  µ m .  



10.   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   9,  in  w h i c h   t h e  

mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   i s   1 . 5   to   5 0  µ m .  

11 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   4  or  5,  in  w h i c h  

R  is   1 2  -   24  %,  and  B  i s   3  -   27  %. 

12 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   1 1 ,   in   w h i c h   R 

is   1 2  -   20  %,  and  B  i s   4  -   24  %. 

13 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   12 ,   in   w h i c h   Co 

is   5  -   45  %. 

14 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   4  or  5,  in   w h i c h  

Co  is   no  more   t h a n   2 5  % .  

15.   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   4  or  5,  in   w h i c h  

Co  i s   5  %  or  m o r e .  

16 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   4  or  5,  i n  

w h i c h   t h e   l i g h t - r a r e   e a r t h   e l e m e n t ( s )   a m o u n t s   to   no  l e s s   t h a n  

50  a t   %  of   t h e   o v e r a l l   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   R .  

17 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   1 6 ,   in   w h i c h   t h e  

sum  of  Nd  p l u s   Pr  a m o u n t s   to   no  l e s s   t h a n   50  a t   %  of  t h e  

o v e r a l l   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   R .  

18 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   16  or  17 ,   i n  



w h i c h   R  i s   a b o u t   15  %,  and  B  i s   a b o u t   8  %. 

1 9 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   4  or  5,  in  w h i c h  

t h e   maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   4  MGOe. 

20 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   1 1 ,   in  w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   7  MGOe. 

21:   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   1 2 ,   in  w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   10  MGOe. 

22 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   2 1 ,  i n   w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   20  MGOe. 

23 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   22 ,   in  w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   30  MGOe. 

24 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   2 3 ,   in   w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   33  MGOe. 

25 .   A  m a g n e t i c   m a t e r i a l   w h i c h   c o m p r i s e s   Fe ,   B,  R  w h e r e i n   R 

i s   a t   l e a s t   one   r a r e   e a r t h   e l e m e n t   i n c l u d i n g   Y,  Co,  and  a t  

l e a s t   one  e l e m e n t   M  s e l e c t e d   f r o m   t h e   g r o u p   g i v e n   b e l o w   in  t h e  

a m o u n t s   of   no  more   t h a n   t h e   v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w ,   w h e r e i n  

when  more   t h a n   one  e l e m e n t   c o m p r i s e s   M,  t h e   sum  of  M  i s   n o  

more   t h a n   t h e   max imum  v a l u e   among  t h e   v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w  

of  s a i d   e l e m e n t s   M  a c t u a l l y   a d d e d   and  t h e   a m o u n t   of  M  is   m o r e  



t h a n   z e r o ,  a n d   in  w h i c h   a  m a j o r   p h a s e   i s   f o r m e d   of  a t   l e a s t  

one  i n t e r m e t a l l i c   c o m p o u n d   of   t h e   F e - C o - B - R   t y p e   h a v i n g   a  

c r y s t a l   s t r u c t u r e   of   t h e   s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   s y s t e m :  

26 .   A  s i n t e r e d   m a g n e t i c   m a t e r i a l   h a v i n g  a   m a j o r   p h a s e  

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

e s s e n t i a l l y   o f ,   by  a t o m i c   p e r c e n t ,   8  -   30  p e r c e n t   R  w h e r e i n   R 

is   a t   l e a s t   one   r a r e   e a r t h   e l e m e n t   i n c l u d i n g   Y,  2  -   28  p e r c e n t  

B,  no  m o r e  t h a n   z e r o   and  n o t   e x c e e d i n g   50  p e r c e n t   Co,  a t   l e a s t  

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

in  t h e   a m o u n t s   of  no  more   t h a n   t h e   v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w  

w h e r e i n   when  more   t h a n   one  e l e m e n t   c o m p r i s e s   M,  t h e   sum  of  M 

is   no  more   t h a n   t h e   maximum  v a l u e   among  t h e   v a l u e s   s p e c i f i e d  

b e l o w   of  s a i d   e l e m e n t s   M  a c t u a l l y   a d d e d   and  t h e   a m o u n t   of  M  i s  

more   t h a n   z e r o ,   and  t h e   b a l a n c e   b e i n g   Fe  w i t h   i m p u r i t i e s :  



2 7 .   A  s i n t e r e d   m a g n e t i c   m a t e r i a l   h a v i n g   a  m a j o r   p h a s e  

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

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

o f ,   by  a t o m i c   p e r c e n t ,   8  -   30  p e r c e n t   R  w h e r e i n   R  i s   a t   l e a s t  

one   r a r e   e a r t h   e l e m e n t   i n c l u d i n g   Y,  2  -   28  p e r c e n t   B,  m o r e  

t h a n   z e r o   and  n o t   e x c e e d i n g   50  p e r c e n t   Co,  a t   l e a s t   o n e  

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

t h e   a m o u n t s   of  no  more   t h a n   t h e   v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w   w h e r e i n  

when  more   t h a n   one   e l e m e n t   c o m p r i s e s   M,  t h e   sum  of  M  i s   n o  

more   t h a n   t h e   maximum  v a l u e   among  t h e   v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w  -  

of   s a i d   e l e m e n t s   M  a c t u a l l y   a d d e d   and  t h e   a m o u n t   of  M  i s   m o r e  

t h a n   z e r o ,   and   t h e   b a l a n c e   b e i n g   Fe  w i t h   i m p u r i t i e s :  

28 .   A  s i n t e r e d   a n i s o t r o p i c   p e r m a n e n t   m a g n e t   c o n s i s t i n g  

e s s e n t i a l l y   o f ,   by  a t o m i c   p e r c e n t ,   8  -   30  p e r c e n t   R,  w h e r e i n   R 

i s   a t   l e a s t   one   r a r e   e a r t h   e l e m e n t   i n c l u d i n g   Y,  2  -   28  p e r c e n t  

B,  more   t h a n   z e r o   and  n o t   e x c e e d i n g   50  p e r c e n t   Co,  a t   l e a s t  

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

in   t h e   a m o u n t s   of  no  more   t h a n   t h e   v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w ,  

w h e r e i n   t h e   a m o u n t   of  M  i s   n o t   z e r o   and  w h e r e i n   when  more   t h a n  



one  e l e m e n t   c o m p r i s e s   M,  t h e   sum  of  M  i s   no  more   t h a n   t h e .  

maximum  v a l u e   among  t h e   v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w   of  s a i d  

e l e m e n t s   M  a c t u a l l y   a d d e d ,   and  t h e   b a l a n c e   b e i n g   Fe  w i t h  

i m p u r i t i e s :  

29 .   A  s i n t e r e d   a n i s o t r o p i c   p e r m a n e n t   m a g n e t   h a v i n g   a  m a j o r  

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

F e - C o - B - R   t y p e   h a v i n g   a  c r y s t a l   s t r u c t u r e   of   t h e   s u b s t a n t i a l l y  

t e t r a g o n a l   s y s t e m   and  c o n s i s t i n g  e s s e n t i a l l y   o f ,   by  a t o m i c  

p e r c e n t ,   8  -   30  p e r c e n t   R  w h e r e i n   R  i s   a t   l e a s t   one   r a r e   e a r t h  

e l e m e n t   i n c l u d i n g   Y,  2  -   28  p e r c e n t   B,  more   t h a n   z e r o   and  n o t  

e x c e e d i n g   50  p e r c e n t   Co,  a t   l e a s t   one   a d d i t i o n a l   e l e m e n t   M 

s e l e c t e d   f r o m   t h e   g r o u p   g i v e n   b e l o w   in  t h e   a m o u n t s   no  m o r e  

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

n o t   z e r o   and  w h e r e i n   when  more   t h a n   one  e l e m e n t   c o m p r i s e s   M, 

t h e   sum  of  M  i s   no  more   t h a n   t h e   maximum  v a l u e   among  t h e  

v a l u e s   s p e c i f i e d   b e l o w   of  s a i d   e l e m e n t s   M  a c t u a l l y   a d d e d ,   a n d  

t h e   b a l a n c e   b e i n g   Fe  w i t h   i m p u r i t i e s :  



3 0 .   A  m a g n e t i c   m a t e r i a l   as  d e f i n e d   in  C l a i m   25  or  27 ,   i n  

w h i c h   t h e   s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   s y s t e m   a m o u n t s   to   no  l e s s  

t h a n   50  v o l   % .  

31 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   29 ,   in  w h i c h   t h e  

s u b s t a n t i a l l y   t e t r a g o n a l   s y s t e m   a m o u n t s   to   no  l e s s   t h a n   50.  v o l  

%. 

3 2 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   i n   C l a i m   31 ,   w h i c h  

c o n t a i n s   no  l e s s   t h a n   1  v o l   %  of   n o n m a g n e t i c   i n t e r m e t a l l i c  

c o m p o u n d   p h a s e s .  

3 3 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   28  or  29 ,   i n  

w h i c h   t h e   mean   c r y s t a l   g r a i n   s i z e   i s   1  to   1 0 0  µ m .  

34 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   3 3 ,   in   w h i c h   t h e  

mean  c r y s t a l   g r a i n   s i z e   i s   1 . 5   to   5 0  µ m .  

35 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   28  or  29 ,   i n  

w h i c h   R  i s   12  to   24  %,  and  B  i s   3  to   27  %. 

36 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   35 ,   in  w h i c h   R 

i s   12  to   20  %,  and  B  i s   4  to  24  %. 



37 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   3 6 ,   in  w h i c h   Co 

is   5  -   45  %. 

38 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   28  or  29 ,   i n  

w h i c h   Co  i s   no  more   t h a n   25  %. 

39 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   28  or  29 ,   i n  

w h i c h   Co  i s   5  %  or  m o r e .  

40 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   31  or  32 ,   i n  

w h i c h   t h e   l i g h t   r a r e   e a r t h   e l e m e n t ( s )   a m o u n t s   to   no  l e s s   t h a n  

50  a t   %  of  t h e   o v e r a l l   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   R .  

41.   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   4 0 ,   in   w h i c h   t h e  

sum  of  Nd  p l u s   Pr  a m o u n t s   to   no  l e s s   t h a n   50  a t   %  of  t h e  

o v e r a l l   r a r e   e a r t h   e l e m e n t s   R .  

42.   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   40  or  41 ,   i n  

w h i c h   R  i s   a b o u t   15  %,  and  B  i s   a b o u t   8  %. 

43.   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   28  or  29 ,   i n  

w h i c h   t h e   maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   4 

MGOe. 

44.   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in  C l a i m   3 5 ,   in  w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   7  MGOe. 



45.   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as   d e f i n e d   in   C l a i m   36 ,   in  w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   10  MGOe. 

46 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   45 ,   i n  w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   20  MGOe. 

47 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   46 ,   in   w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   30  MGOe. 

48 .   A  p e r m a n e n t   m a g n e t   as  d e f i n e d   in   C l a i m   47 ,   in   w h i c h   t h e  

maximum  e n e r g y   p r o d u c t   (BH)max  i s   no  l e s s   t h a n   33  MGOe. 
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