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in HDDR processed Nd-Fe-B magnets
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1. 서론
친환경, 에너지 저감의 시대적 요구에 따라 고성능 모터 수요가 지속적으로 증가하고 있으며, 영구자석 소

재가 널리 활용되기 위해서는 높은 잔류 자속밀도와 안정적이고 높은 보자력이 동시에 요구된다. Nd-Fe-B계 

자석의 높은 잔류 자화 및 고보자력 특성을 실현하기 위해서는 단자구 크기 수준의 결정립 미세화 및 결정립 

계면제어를 통한 자구의 디커플링이 잘 알려져 있다. 여러가지의 결정립 미세화 공정 중 HDDR 
(Hydrogenation, disproportionation, desorption and recombination : 수소화, 상분해, 탈수소, 재결합) 공정은, 합금

을 수소분위기에서 유지함으로써 주상인 Nd2Fe14B 상이 수소를 흡수하여 Nd2Fe14BHx상을 형성(Hydrogenation)
하도록 유도하고, 수소 분위기에서 700~800℃ 범위로 합금을 가열하여 Nd2Fe14BHx 상을 α-Fe, Fe2B 그리고 

NdH2의 세가지 상으로 상분해(Disproportionation) 시킨 후, 진공분위기에서의 탈수소(Desorption)와 동시에 α
-Fe, Fe2B, NdH2의 세가지 상이 다시 Nd2Fe14B 상으로 재결합(Recombination) 과정을 거치면서 합금 내부에 

수십 ~ 수백 nm 크기의 미세한 결정립을 형성시키는 방법이다.
HDDR 공정 변수의 조절에 따라 공정 처리 후 분말의 이방성 제어가 가능하다. 이방화 거동에 대해 수소화, 

상분해 반응 시 분해되지 않은 잔류 Nd2Fe14B 상, 국부적 응력의 영향, 첨가원소의 영향, Fe3B 상의 생성 등의 

다양한 보고가 있으며 [1-3], 최근 Fe2B 상의 TME (texture memory effect) 모델에 의한 이방성 유도 역할이 

보고되었다 [4]. 이방화 거동의 해석을 위해, HDDR 공정 전 후의 Nd2Fe14B 상의 결정방위와 중간단계인 상분

해 반응에서 형성된 상들의 결정방위에 대한 다양한 연구가 보고되었으나 각각의 보고들이 서로 일관되지 않

으며, 초기 Nd2Fe14B 상과 HDDR 공정 후 미세화된 Nd2Fe14B 상의 결정방위 관계도 아직 직접적으로 밝혀지지 

않았다. 이방화 거동에 대한 명확한 이해를 위해서는 더욱 면밀히 살펴볼 필요가 있다. 또한, 주로 수소화 및 

상분해 반응이 이방성을 결정하는 것으로 실험적 결과에 의해 알려져 있지만, 이후 탈수소 및 재결합 반응이 

이방성에 미치는 영향에 대한 연구는 미흡하다. 본 연구에서는 투과전자현미경 분석을 통하여 HDDR 공정 중

의 상변화 과정을 면밀히 분석하고, 조직학적, 화학적 분석 및 자기특성과의 비교를 통하여 이방화 거동에 대

하여 연구하였다.

2. 실험방법
HDDR 공정 전후에서 Nd2Fe14B 상의 자화용이 방향인 c-axis와 분해된 상들과의 방위관찰의 용이함을 위해 

일반적으로 HDDR 공정에 사용되는 수십~수백 um 크기의 분말이 아닌, 수십 um 크기의 결정립을 갖는 Nd 
소결 자석을 이용하여 HDDR 처리를 진행하였다. 상분해 시 수소분압 및 탈수소, 재결합의 분압, 속도 조절하

여 미세조직, 방위 관계를 분석하였다. 또한 후방산란전자회절 분석을 이용하여 국부적인 영역이 아닌 넓은 

영역에서의 집합조직 분석을 통하여 이방화 거동에 대하여 관찰하였다. 

3. 결과 및 고찰
HDDR 공정 중 상분해 시 낮은 수소분압으로 처리할 경우에서 높은 이방성이 나타나며, 이 때 결정 배향성

이 높은 Fe2B 상이 형성된다. 초기 Nd2Fe14B 상의 c-axis와 정렬된 Fe2B 상들의 방위관계를 살펴보면, Fe2B 상
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의 c-axis는 초기 Nd2Fe14B 상의 c-axis와 나란하다. 이러한 결정 배향성이 높은 Fe2B 상의 형성은 Nd2Fe14B 
상과 Fe2B 상의 결정학적 관계에 기인하며, 상분해 시 형성된 Fe2B 상에는 결정학적 관계에 기인한 적층결함 

등이 관찰된다. 
탈수소 및 재결합 반응 시의 수소 분압 및 속도 조절에 따라, 속도를 천천히 유지할수록 높은 이방성이 

나타나며, 이 때 수소 분압의 조절은 재결합 시 형성되는 Nd2Fe14B 상의 핵생성에 관여한다. 느린 탈수소, 재결

합 반응은 앞서 관찰한 결정 배향성이 높은 Fe2B 상에서 Nd2Fe14B 상이 형성되도록 유도하며, 재결합 시 형성

되는 Nd2Fe14B 상의 c-axis도 상분해 과정과 마찬가지로 Fe2B 상의 c-axis와 나란하게 유지된다. 
또한, 후방산란전자회절 분석을 이용하여 넓은 영역에서의 집합조직 분석 및 앞서 관찰한 Fe2B 상에 의한 

TME 모델을 확인하였으며, 초기 Nd2Fe14B 상과 미세화된 Nd2Fe14B 상의 자화용이방향이 유지됨을 확인하였다. 

4. 결론
수소화 및 상분해 반응 시 수소 분압 제어를 통하여 결정 배향성이 높은 Fe2B 상이 형성되며, Fe2B 상에 

의해 초기 Nd2Fe14B 상의 결정 방위가 HDDR 공정 후 미세화된 Nd2Fe14B 상에서도 유지된다. 결정 배향성이 

높은 Fe2B 상의 형성은 Nd2Fe14B 상과 Fe2B 상의 결정학적 관계에 기인한다. 또한, 결정 배향성이 높은 Fe2B 
상이 형성되는 상분해 반응뿐만 아니라, 탈수소, 재결합 반응의 속도, 분위기도 분말의 이방성에 매우 중요하

다. 탈수소의 속도의 조절에 따라 재결합 반응 시 Nd2Fe14B 상의 핵생성 및 성장을 제어할 수 있으며, 이방성 

발달에 큰 영향을 미친다. 투과전자현미경을 이용한 국부적인 결정방위 해석과 함께 후방산란전자회절 분석을 

통해 보다 넓은 영역에서의 결정방위에 대해 연구하였으며, HDDR 공정 중의 결정 배향 변화를 직접적으로 

관찰하였다
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