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Nd-Fe-B magnets are widely used as permanent magnets for high-performance drive systems owing to their excellent magnetic
properties. However, the increasing cost fluctuations and supply instability of Nd/Pr resources have drawn growing attention to the
development of Nd-lean magnets through Ce substitution. Nevertheless, Ce substitution can degrade the intrinsic magnetic properties
of the 2:14:1 main phase and promote the formation of secondary phases such as CeFe2. Therefore, securing a stable amorphous
precursor is essential to suppress these undesirable effects. In this study, the effects of melt-spinning process parameters, including
wheel speed, gas ejection pressure, nozzle-to-wheel distance, nozzle diameter, and melt temperature, on the ribbon thickness and phase
structure were systematically investigated for the fabrication of precursors for Nd-Ce-Fe-B hot-deformed magnets. The results showed
that the ribbon thickness decreased with increasing wheel speed and nozzle-to-wheel distance, whereas it increased with increasing
ejection pressure, nozzle diameter, and melt temperature. Under the present experimental conditions, both amorphous structure
formation and stable ribbon production were achieved in ribbons with a thickness of approximately 20 m. Furthermore, the results
confirmed that precise control of the final ribbon thickness and thickness uniformity, through the systematic control of individual
process parameters, is critical for the stable fabrication of amorphous precursor ribbons. These findings provide useful guidelines for
designing the melt-spinning process for amorphous precursor fabrication in Ce-substituted Nd-Fe-B hot-deformed magnets.
Keywords : hot-deformed Nd-Ce-Fe-B magnets, melt spinning, amorphous precursor, ribbon thickness, phase structure control
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Nd-Fe-B계 영구자석은 우수한 자기특성을 바탕으로 고성능 구동 시스템용 영구자석으로 널리 활용되고 있으나, Nd/Pr 자원의

가격 변동성과 공급 불안정성으로 인해 Ce 치환을 통한 Nd 저감형 자석 개발이 주목받고 있다. 그러나 Ce 치환은 2:14:1 주상

의 고유 자기특성 저하와 CeFe2 등 이차상 형성을 유발할 수 있으므로, 이를 억제하기 위한 안정적인 비정질 전구체 확보가 중

요하다. 본 연구에서는 Nd-Ce-Fe-B 열간변형 자석용 전구체 분말 제조를 위해 멜트스피닝 공정 변수인 휠 속도, 분사압, 노즐-

휠 간격, 노즐 직경 및 용탕 온도가 리본 두께와 상구조에 미치는 영향을 체계적으로 조사하였다. 그 결과, 휠 속도와 노즐-휠 간

격이 증가할수록 리본 두께는 감소한 반면, 분사압, 노즐 직경 및 용탕 온도가 증가할수록 리본 두께는 증가하였다. 본 실험 조

건에서 약 20 m 전후의 두께를 갖는 리본에서 비정질 형성과 안정적인 리본 수득이 동시에 가능하였다. 또한 안정적인 비정질

전구체 리본 제조를 위해서는 개별 공정 변수의 독립적인 제어뿐만 아니라, 최종 리본 두께와 두께 균일성을 정밀하게 제어하는

것이 중요함을 확인하였다. 본 연구는 Ce 치환 Nd-Fe-B 열간변형 자석의 고성능화를 위한 비정질 전구체 제조 및 멜트스피닝

공정 최적화에 유용한 설계 지침을 제공한다.

주제어 : Nd-Ce-Fe-B 열간변형 자석, 멜트스피닝, 비정질 전구체, 리본 두께, 상 구조 제어
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I. 서 론

Nd-Fe-B계 영구자석은 높은 자기에너지적과 우수한 자기특

성으로 인해 전기자동차 구동모터, 풍력발전 및 다양한 고효

율 전자기기 분야에서 핵심 소재로 활용되고 있다[1-3]. 특히

열간변형(hot-deformation) 공정을 통해 제조된 Nd-Fe-B 자

석은 미세한 2:14:1 판상(platelet) 결정의 배향 조직을 구현

함으로써 우수한 보자력과 잔류자화를 동시에 확보할 수 있

는 고성능 영구자석 제조 기술로 주목받고 있다[3-5].

그러나 기존 Nd-Fe-B 자석은 Nd와 Pr과 같은 희토류 원

소에 대한 의존도가 높아 원료 가격 변동성과 자원 편재성

문제가 지속적으로 제기되고 있다[6]. 이러한 문제를 완화하

기 위한 방안으로 상대적으로 매장량이 풍부하고 가격이 낮

은 Ce를 Nd에 부분 치환하는 연구가 활발히 진행되고 있다

[7-13]. 하지만 Ce은 Nd에 비해 2:14:1 주상의 고유 자기특

성이 낮고, Ce의 치환량이 30% 이상 증가할 경우 CeFe2 등

의 이차상(secondary phase) 형성이 촉진되어 최종 자석의

자기특성을 저하시킬 수 있다는 한계를 가지고 있다[14,15].

따라서 Ce 치환 Nd-Fe-B 자석에서 우수한 자기특성을 확보

하기 위해서는 단순한 조성 제어를 넘어, 공정 단계에서의 상

형성 및 미세조직 제어가 필수적이다.

이러한 측면에서 열간변형 공정은 Ce 치환 Nd-Fe-B 자석

의 자기특성 저하를 완화할 수 있는 유망한 제조 공정으로

평가된다. 열간변형 자석은 일반적으로 멜트스피닝(melt-

spinning) 공정을 통해 제조된 비정질 또는 나노결정질 리본을

전구체로 사용하며, 이를 분쇄하여 얻은 멜트스펀(melt-spun)

분말을 열간성형(hot pressing)과 열간변형(hot deformation)

공정을 거쳐 이방성 자석으로 제조한다[4,16,17]. 본 연구팀은

Ce이 30% 치환된 조성에서 비정질 전구체를 활용하여 열간

변형 자석을 제조할 경우 CeFe2 등의 이차상 형성이 억제되

고 균일한 RE-rich 입계상이 형성됨을 선행 연구를 통해 보

고하였다[18,19]. 이러한 미세구조적 변화는 2:14:1 판상 결정

립의 종횡비와 c축 배향도를 향상시켰으며, 결과적으로 우수

한 자기특성 확보에 기여하였다. 이는 열간변형 공정의 출발

원료가 되는 멜트스펀 리본의 상구조와 미세조직이 이후 치

밀화 거동 및 배향 미세조직 형성 전반에 큰 영향을 미치는

핵심 요소임을 의미한다.

멜트스피닝 공정에서 비정질 전구체를 안정적으로 확보하

기 위해서는 합금 용탕이 냉각 휠과 접촉하는 순간 충분한

냉각속도가 확보되어야 한다. 일반적인 Nd-Fe-B계 멜트스피

닝 공정에서는 휠 속도가 냉각속도를 결정하는 대표 변수로

다루어져 왔으나, Ce의 다량 치환 시 이차상 생성 및 결정화

거동 변화에 따른 비정질 전구체 리본 형성 공정 창(process

window)이 달라지기 때문에 보다 정밀한 공정제어가 요구된

다[20-25]. 기존 연구에서는 Nd-Ce-Fe-B계 비정질 리본을 얻

기 위해 휠 속도를 과도하게 증가시키는 방법이 사용되기도

하였으나, 이러한 경우 용탕 비산 등의 문제로 인해 리본의

형상 불균일 및 수득률 저하를 초래할 수 있다[25,26]. 따라

서 Nd-Ce-Fe-B계 비정질 전구체를 안정적으로 확보하기 위

해서는 휠 속도뿐만 아니라 분사압, 노즐-휠 간격, 노즐 직경

및 용탕 온도와 같은 다양한 공정 변수를 함께 고려한 최적

화가 필요하다.

멜트스피닝 공정에서 형성되는 리본의 두께는 냉각 휠 접

촉면(wheel side)과 자유 표면(free side) 사이의 열전달 차이

를 반영하는 직접적인 지표이며, 최종 상구조와 밀접하게 관

련된다. 리본 두께가 증가할수록 자유 표면 부근의 유효 냉

각속도는 감소하여 부분 결정화가 발생하기 쉬운 반면, 얇고

균일한 리본은 전 두께 영역에서 높은 냉각속도를 확보할 수

있어 비정질 전구체 형성에 유리하다[27,28]. 즉, 멜트스피닝

공정 변수는 용탕 유량(melt flow rate), 용탕 풀(melt puddle)

의 체적과 안정성, 냉각 휠과의 접촉 조건 및 열추출 효율을

변화시키고, 궁극적으로는 리본 두께 및 상형성을 통해 전구

체의 품질을 결정한다고 할 수 있다.

따라서 본 연구에서는 Ce 치환 Nd-Fe-B 합금을 대상으로,

휠 속도뿐만 아니라 분사압, 노즐-휠 간격, 노즐 직경 및 용

탕 온도를 체계적으로 변화시키고, 이에 따른 리본 두께와 상

구조 변화를 분석하였다. 특히 각 공정 변수가 용탕 유량, 용

탕 풀의 안정성, 냉각 휠과의 접촉 조건 및 열추출 거동에

미치는 영향을 리본 두께와 연계하여 해석하고자 하였다. 이

를 통해 Nd-Ce-Fe-B 열간변형 자석에서 비정질 전구체 확보

를 위한 공정 변수-리본 두께-상구조 간의 상관관계를 규명하

고, 고성능 Nd 저감형 열간변형 자석 제조를 위한 멜트스피

닝 공정 설계 지침을 제시하고자 한다.

II. 실험 방법

본 연구에서는 (Nd0.7Ce0.3)13.0FebalCo4.5Ga0.6B5.6(at.%) 조성

의 합금을 제조하기 위해 Ar 분위기에서 아크멜팅(arc-

melting) 공정을 수행하였다. 조성 균일성을 확보하기 위해 용

해된 합금을 반복적으로 뒤집어가며 5회 재용해하였다. 제조

된 합금은 멜트스펀 리본으로 제작하기 위해 멜트스피닝 공

정에 사용하였으며, Fig. 1에 멜트스피닝 공정의 모식도와 주

요 공정 변수를 나타내었다.

공정 변수의 영향을 조사하기 위해 아크멜팅으로 제조한

20 g의 합금을 길이 250 mm, 외경 30 mm, 내경 26 mm의

석영관에 장입하였다. 이후 Ar 분위기에서 유도 가열

(induction melting)을 통해 용융한 뒤, 직경 350 mm의 수냉

식 구리 휠에 분사하여 급냉 리본을 제조하였다. 이때 휠 속
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도, 분사 압력, 노즐과 구리 휠 사이의 거리, 노즐 직경, 용

탕의 온도를 주요 공정 변수로 설정하였다. 이때 각 공정 변

수의 세부 조건은 Table I과 같으며, 각 실험에서는 변화시키

는 변수 이외의 공정 변수는 Table I의 기본 조건으로 유지

하였다.

제조된 멜트스펀 리본의 미세조직과 두께 방향에 따른 조

직 차이는 전계방출형 주사전자현미경(FE-SEM, JIB-4601F,

JEOL)을 이용하여 분석하였다. 멜트스피닝 공정 변수에 따른

리본의 냉각 거동 차이를 비교하기 위해 각 실험 조건에서

최소 5개 이상의 시편에 대해 두께를 측정하였으며, 그 평균

Fig. 1. (Color online) Schematic illustration of the melt-spinning

process and key process parameters.

Table I. Experimental conditions and parameter ranges for the melt-

spinning process.

Process parameter Base condition Variation range

Wheel speed (m/s) 30 20~40

Ejection pressure (kPa) 40 20~60

Nozzle-wheel distance (mm) 4 2~10

Melt temperature (oC) 1,100 1,050~1,250

Nozzle diameter (mm) 0.4 0.2~0.6

Fig. 2. (Color online) Cross-sectional SEM images of a melt-spun ribbon: (a) low-magnification image and high-magnification images near the (b)

free side and (c) wheel side.

값을 해당 조건의 대표 두께로 사용하였다. 또한 제조된 리

본의 상구성을 분석하기 위해 리본을 막자와 막자사발로 파

쇄한 후, X선 회절분석(XRD, SmartLab, Rigaku)을 통해 각

실험 조건에 따른 리본의 회절 패턴을 비교하였다.

최적 멜트스피닝 조건에서 제조된 비정질 전구체 리본의 효

과를 확인하기 위해, 비정질 전구체와 결정질 전구체 리본을

각각 분쇄하여 열간 변형 자석을 제조하였다. 분쇄된 멜트스

펀 분말은 불활성 분위기에서 hot pressing 공정을 통해 치밀

화한 후, hot deformation 공정을 통해 이방성 벌크 자석으

로 제조하였다. 제조된 열간변형 자석의 자기특성은 진동시료

자력계(VSM, EZ9, MicroSense)를 이용하여 비정질 전구체

와 결정질 전구체 사용에 따른 감자곡선을 비교하였다.

III. 결과 및 고찰

Fig. 2는 본 연구에서 멜트스피닝 공정으로 제조된 약

30 m 두께의 Nd-Ce-Fe-B 리본의 단면 SEM 이미지를 나

타낸다. 그림에서 확인할 수 있듯이 냉각 휠과 직접 접촉한

면(wheel side) 부근에서는 비정질이 형성된 반면 자유 표면

(free side) 부근에서는 결정질의 조직이 관찰되었다. 이러한

두께 방향 미세조직 차이는 멜트스피닝 과정에서 용탕의 열

이 냉각 휠 측으로 우선적으로 추출되기 때문에 발생하는 냉

각속도 구배에 기인한다[27,28]. 즉, 휠 접촉면은 매우 빠른

열추출로 인해 높은 냉각속도를 경험하는 반면, 자유 표면으

로 갈수록 휠과의 거리가 증가하여 열추출 효율이 저하되고,
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그 결과 결정 성장과 조성 편석이 상대적으로 용이해진다

[29]. 따라서 리본 두께는 전구체 리본의 미세조직 균일성과

상구조를 좌우하는 핵심 인자이며, 안정적인 비정질 전구체를

확보하기 위해서는 임계 두께 이하의 얇고 균일한 리본을 수

득하는 것이 중요하다. 멜트스피닝 공정에서의 리본 두께는

휠 속도, 분사압, 노즐-휠 간격, 노즐 직경 및 용탕 온도와

같은 공정 변수의 영향을 직접적으로 받는다. 따라서 본 연

구에서는 각 공정 변수에 따른 리본 두께 변화를 정량적으로

비교하고, XRD 분석을 통해 비정질 및 결정질 상의 형성

경향을 조사하였다. 이를 바탕으로 Ce 치환 Nd-Fe-B 열간변

형 자석용 비정질 전구체 확보를 위한 공정 변수-리본 두께-

상형성 간의 상관관계를 규명하고자 하였다.

Fig. 3(a)는 휠 속도에 따른 Nd-Ce-Fe-B 리본의 평균 두

께 변화를 나타낸다. 휠 속도는 5 m/s 간격으로 변화시켰으

며, 이때 수득된 리본의 평균 두께는 10.6~26.1 m의 범위를

나타내었다. 또한 각 조건에서 측정된 두께 편차는 2 m 미

만으로 비교적 일정한 수준을 나타내었다. 휠 속도는 멜트스

피닝 공정에서 리본의 두께와 냉각속도를 결정하는 대표적인

공정 변수이며, 휠 속도가 증가할수록 리본의 평균 두께가 감

소하는 경향이 확인되었다. 이러한 결과는 냉각 휠 표면과 노

즐 사이에 형성되는 용탕 풀의 거동과 밀접하게 관련된다. 휠

속도가 낮을 경우 휠 표면에 도달한 용탕이 상대적으로 오랫

동안 머물면서 용탕 풀이 충분히 축적되고, 그 결과 인출되

는 리본의 두께가 증가한다. 반면 휠 속도가 증가하면 용탕

이 휠의 회전에 의해 보다 빠르게 인출되어 용탕 풀의 체적

이 감소하게 되며, 이에 따라 최종적으로 수득되는 리본의 두

께도 감소한다[30,31].

이와 같이 휠 속도에 의해 유도된 리본의 두께는 최종 상

구조에도 직접적인 영향을 미친다. 앞서 언급한 바와 같이 리

본 두께가 두꺼워질수록 휠 접촉면과 자유 표면 사이의 냉각

속도 차이가 커지고, 특히 자유 표면 부근에서는 열추출 효율

이 저하되어 결정화가 발생하기 쉬워진다. 따라서 휠 속도의

증가는 단순히 리본을 얇게 만드는 효과에 그치지 않고, 유효

냉각속도를 증가시켜 비정질 전구체 리본 형성에 유리한 조

건을 제공한다고 해석할 수 있다. 다만 휠 속도를 과도하게

증가시키는 것이 항상 바람직한 것은 아니다. 휠의 회전 속도

가 지나치게 높아질 경우, 용탕과 휠 표면 사이의 접촉 안정

성이 저하되어 용탕이 파편(flake) 형태로 비산하거나 연속적

인 리본 형성이 어려워질 수 있다[25,26]. 또한 용탕 풀이 지

나치게 작아지면 리본의 폭과 형상이 불안정해질 수 있으므

로, 실제 공정에서는 충분한 냉각속도와 안정적인 리본 수득

이 동시에 확보되는 속도 범위를 설정하는 것이 중요하다.

이와 같은 휠 속도 변화가 리본의 상구조에 미치는 영향을

확인하기 위하여 각 조건에서 수득된 리본의 XRD 결과를

Fig. 3(b)에 나타내었다. 30~40 m/s 조건에서는 모두 완만한

halo peak만이 관찰되었으며, 이를 통해 해당 조건에서 수득

된 리본이 비정질 구조임을 확인할 수 있다. 반면 25 및 20

m/s 조건에서 수득된 리본에서는 halo pattern 위에 일부 결

정상 피크가 나타났고, 휠 속도가 감소할수록 결정상 피크의

강도가 증가하는 경향을 보였다. 이는 휠 속도 감소에 따라

용탕 풀의 체적이 증가하고, 그 결과 리본 두께가 증가하여

유효 냉각속도가 저하되었기 때문으로 해석된다. 즉, 낮은 휠

속도에서는 자유 표면 부근까지 비정질 형성에 필요한 냉각

속도가 충분히 확보되지 못하여 부분 결정화가 발생한 것으

로 판단된다. 이러한 결과는 휠 속도가 리본 두께를 매개로

최종 상구조를 제어하는 핵심 인자임을 보여준다.

Fig. 4(a)는 분사압에 따른 리본의 평균 두께를 나타낸다.

분사압을 10 kPa 간격으로 변화시킨 결과, 수득된 리본의 평

균 두께는 15.6~24.3 m 범위였으며, 휠 속도 변화에 비해

두께 변화 폭은 상대적으로 작았지만 분사압이 증가할수록 평

균 두께는 일관되게 증가하는 경향을 보였다. 이러한 결과는

분사압 상승에 따라 단위 시간당 노즐로부터 분사되는 용탕

Fig. 3. (Color online) Effect of wheel speed on the thickness and phase constitution of melt-spun ribbons: (a) average ribbon thickness and (b)

XRD patterns.
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의 양이 증가하고, 그에 따라 휠 표면에서 리본으로 인출되

기 전에 형성되는 용탕 풀(melt puddle)의 체적이 커지기 때

문으로 해석된다[28]. 또한 각 조건에서 두께 편차가 2 m

미만으로 작게 유지되고 분사압이 증가할수록 오차가 감소하

여, 분사압 변화에 따른 두께 증가 경향이 비교적 안정적으

로 나타났음을 확인할 수 있었다.

반면, 분사압이 지나치게 낮을 경우에는 분사되는 용탕의

유량이 감소하여 용탕 풀이 충분히 형성되지 못하고, 리본이

연속적으로 수득되지 못한 채 끊기거나 파편(flake) 형태로 회

수되어 수득률이 저하될 수 있음을 확인하였다. 이러한 현상

은 리본의 폭과 표면 상태 등 형상 품질에도 부정적인 영향

을 미치므로, 안정적인 비정질 전구체 리본을 확보하기 위해

서는 일정 이상의 분사압이 확보되어야 한다.

이와 같은 분사압 변화가 리본의 상구조에 미치는 영향을

확인하기 위하여 각 조건에서 수득된 리본의 XRD 결과를

Fig. 4(b)에 나타내었다. 20~40 kPa 조건에서는 모두 완만한

halo peak만이 관찰되어, 해당 조건에서 수득된 리본이 비정

질 구조임을 확인할 수 있었다. 반면 50 kPa에서는 halo

pattern 위에 결정상 피크가 나타나기 시작하였고, 60 kPa에

서는 그 강도가 더욱 증가하였다. 이는 분사압 증가에 따라

리본 두께가 증가하면서 유효 냉각속도가 저하되었고, 그 결

과 리본 내부, 특히 자유 표면 측에서 부분 결정화가 촉진되

었기 때문이다. 즉, 본 실험 조건에서는 20~40 kPa 범위가

비정질 리본 형성에 유효한 분사압 구간으로 해석된다.

Fig. 5(a)는 노즐-휠 간격에 따른 Nd-Ce-Fe-B 리본의 평균

두께 변화를 나타낸다. 노즐-휠 간격을 2 mm씩 변화시켜 리

본을 제조한 결과, 평균 두께는 11.8~24.7 m 범위였으며, 간

격이 증가할수록 리본의 두께는 감소하고 편차는 커지는 경

향을 보였다. 이러한 결과는 노즐로부터 분사된 합금 용탕의

직진성과 휠 표면에서의 용탕 풀 형성 거동에 기인한 것으로

해석된다[28]. 즉, 노즐-휠 간격이 증가할수록 용탕이 휠 표면

에 도달하기까지의 거리가 길어지므로, 분사된 용탕은 한 지

점에 집중되지 않고 넓게 퍼진 상태로 휠과 접촉하게 된다.

그 결과 휠 표면에 형성되는 용탕 풀의 넓고 얕은 형태로 형

성되며, 최종적으로 인출되는 리본의 두께도 얇아지게 된다.

또한 노즐-휠 간격이 지나치게 클 경우 용탕 풀이 안정적으

Fig. 4. (Color online) Effect of ejection pressure on the thickness and phase constitution of melt-spun ribbons: (a) average ribbon thickness and (b)

XRD patterns.

Fig. 5. (Color online) Effect of nozzle-to-wheel distance on the thickness and phase constitution of melt-spun ribbons: (a) average ribbon thickness

and (b) XRD patterns.
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로 형성되지 못하여 용탕 비산이 발생하거나 리본이 불연속

적인 파편(flake) 형태로 수득될 수 있으므로, 안정적인 비정

질 전구체 리본을 확보하기 위해서는 적절한 노즐-휠 간격 범

위의 설정이 필요하다.

각 노즐-휠 간격 조건에서 수득된 리본의 XRD 결과를

Fig. 5(b)에 나타내었다. 앞서 언급한 바와 같이 노즐-휠 간격

이 증가하여 리본의 두께가 감소하면, 리본 전 두께 영역에서

보다 높은 유효 냉각속도를 확보할 수 있으므로 비정질 형성

에 유리한 환경이 조성된다. 실제로 기본 조건인 4 mm를 포

함한 4~10 mm 조건에서는 모두 완만한 halo pattern이 관찰

되었다. 반면 2 mm 조건에서 수득된 리본에서는 결정상 피크

가 관찰되었으며, 이는 좁은 간격으로 인해 용탕 풀이 과도하

게 축적되고 리본 두께가 증가하여 비정질 형성에 필요한 냉

각속도가 충분히 확보되지 못했기 때문으로 판단된다. 따라서

노즐-휠 간격 역시 리본의 최종 상 구조를 제어하는 핵심 변

수이며, 본 실험 범위에서는 4~10 mm 조건이 비정질 Nd-Ce-

Fe-B 전구체 리본 형성에 유리한 간격 범위로 해석된다.

또한, 노즐 직경에 따른 리본의 평균 두께 변화를 Fig.

6(a)에 나타내었다. 노즐 직경은 0.1 mm 간격으로 단계적으로

변화시켰으며, 이때 수득된 리본의 평균 두께는 15.5~24.3 m

범위로 나타났다. 노즐 직경이 증가할수록 리본의 평균 두께

는 증가하였고, 편차는 감소하는 경향을 보였다. 이러한 결과

는 노즐 직경 증가에 따른 용탕 유량 증가에 기인한 것으로

해석할 수 있다. 노즐 직경이 커질수록 단위 시간당 분사되

는 합금 용탕의 양이 증가하고, 그 결과 회전하는 휠에 의해

리본으로 인출되기 전에 휠 표면에 형성되는 용탕 풀의 체적

이 증가하게 된다. 이로 인해 최종적으로 형성되는 리본의 두

께가 증가한 것으로 판단된다.

한편, 노즐 직경이 지나치게 작을 경우에는 용탕의 사출이

원활하지 못하고 노즐 내부에서 부분적인 응고가 발생할 가

능성이 있어 리본 수득 안정성이 저하될 수 있다. 그러나 본

실험 범위에서는 수득된 리본의 두께 오차가 전반적으로 크

지 않아, 설정한 노즐 직경 조건 내에서는 비교적 안정적인

리본 제조가 가능하다고 판단된다.

노즐 직경 변화에 따른 리본 두께의 차이가 상구조에 미치는

영향을 확인하기 위하여 각 조건에서 수득된 리본의 XRD

결과를 Fig. 6(b)에 나타내었다. 0.2, 0.3 및 0.4 mm 조건에

서는 모두 완만한 halo peak이 관찰되었으며, 뚜렷한 결정상

피크는 검출되지 않았다. 이는 해당 조건에서 수득된 리본이

모두 비정질 구조를 유지하고 있음을 의미한다. 반면, 노즐

직경이 더 큰 조건에서는 halo pattern 위로 결정상 피크가

점진적으로 뚜렷해지는 경향이 관찰되었다. 이러한 결과는 노

즐 직경 증가에 따른 용탕 유량 증가로 인해 리본 두께가 증

가하고, 이에 따라 유효 냉각속도가 저하되어 부분 결정화가

촉진되었기 때문으로 해석된다.

용탕 온도에 따른 리본의 평균 두께 변화를 Fig. 7(a)에 나

타내었다. 용탕 온도는 50 oC 간격으로 변화시켰으며, 이때 수

득된 리본의 평균 두께는 14.2~38.1 m로 본 연구의 공정 변

수 중 가장 넓은 두께 범위를 나타내었다. 용탕 온도가 증가

할수록 리본의 평균 두께는 뚜렷하게 증가하는 경향을 보였

으며, 이러한 결과는 용탕 온도 상승에 따른 유동성 증가와

밀접한 관련이 있는 것으로 판단된다. 일반적으로 액상 금속

은 온도가 증가함에 따라 점도가 감소하므로, 노즐을 통해 사

출되는 용탕의 유량이 증가하게 된다[32]. 그 결과 휠 표면에

형성되는 용탕 풀의 체적이 증가하고, 회전하는 휠에 의해 리

본으로 인출되기 전에 더 많은 용탕이 축적되어 최종적으로

리본 두께가 증가하게 된다. 반면, 용탕 온도가 지나치게 낮

을 경우에는 합금의 용융이 원활하지 않아 부분적인 응고나

조성 불균일이 발생할 수 있으므로, 안정적인 리본 수득을 위

해서는 적절한 용탕 온도 범위를 확보하는 것이 중요하다.

이와 같은 용탕 온도 변화가 리본의 상구조에 미치는 영향

을 확인하기 위하여 각 조건에서 수득된 리본의 XRD 결과

Fig. 6. (Color online) Effect of nozzle diameter on the thickness and phase constitution of melt-spun ribbons: (a) average ribbon thickness and (b)

XRD patterns.
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를 Fig. 7(b)에 나타내었다. 1,050 및 1,100 oC 조건에서는

모두 완만한 halo peak만이 관찰되었으며, 이를 통해 해당

조건에서 수득된 리본이 비정질 구조임을 확인할 수 있다. 이

러한 결과는 적어도 본 실험의 1,050~1,100 oC 범위에서는

멜트스피닝 공정을 위한 용융이 충분히 이루어졌음을 시사한

다. 만약 이 온도 구간에서 합금의 용융이 불충분 하였다면,

미용융 입자나 잔존 고상 핵이 이종 핵생성의 기점으로 작용

하여 결정상 피크가 나타났을 가능성이 높기 때문이다. 즉,

본 연구에서 관찰된 저온 조건에서의 비정질 패턴은 비정질

형성에 필요한 용융 상태를 확보하면서도 높은 냉각속도를 유

지할 수 있는 유효한 온도 범위임을 보여준다.

반면, 1,150 및 1,200 oC에서 수득된 리본에서는 halo

pattern 위에 일부 결정상 피크가 나타났고, 1,250 oC에서는

뚜렷한 결정상 피크가 관찰되어 리본의 결정화가 더욱 진행

되었음을 확인할 수 있었다. 일반적으로 용탕 온도 상승에 따

라 과열도(superheat)가 증가하면 잔존 결정핵이 제거되어 비

정질 형성에 유리하게 작용하는 것으로 알려져 있다[20,33].

그러나 멜트스피닝 공정에서 용탕 온도는 과열도뿐만 아니라

용탕의 점도, 사출 유량, 용탕 풀의 체적, 그리고 최종 리본

두께를 동시에 변화시키고, 최종 상형성은 이러한 인자들의

복합적인 효과로 결정된다. 본 연구에서는 용탕 온도가 증가

함에 따라 리본 두께가 현저히 증가하였고, 이에 따른 유효

냉각속도 감소가 과열도 증가에 따른 비정질 형성능 향상 효

과보다 더 지배적으로 작용하는 것으로 판단된다. 그 결과,

고온 조건에서는 특히 자유 표면 부근에서 부분 결정화가 촉

진된 것으로 해석된다. 따라서 본 연구 결과는 용탕 온도가

단순히 합금의 용융 여부만을 결정하는 변수가 아니라, 리본

두께와 냉각속도를 매개로 최종 상구조를 직접 제어하는 핵

심 공정 변수임을 보여준다.

이상의 결과를 종합하면, 휠 속도, 분사압, 노즐-휠 간격,

노즐 직경 및 용탕 온도는 각각 용탕의 유량, 용탕 풀의 체

적과 안정성, 그리고 냉각 휠로의 열 추출 조건을 변화시켜,

궁극적으로 리본 두께를 매개로 Nd-Ce-Fe-B 리본의 비정질

형성 여부를 결정하는 핵심 공정 변수로 작용함을 확인할 수

있었다. 특히 리본 두께가 증가할수록 휠 접촉면과 자유 표

면 사이의 냉각속도 구배가 커져 자유 표면 부근에서 부분

결정화가 용이해졌으며, 반대로 얇고 균일한 리본은 전 두께

영역에서 충분한 유효 냉각속도를 확보함으로써 안정적인 비

정질 구조 형성에 유리하였다[33]. Fig. 8에서 나타낸 것과

같이 본 실험 결과를 기준으로 할 때, 비정질 형성과 연속적

이고 안정적인 리본 수득을 동시에 만족하는 두께 범위는

20 m 전후로 판단된다. 이는 20 m보다 현저히 두꺼운 리

본에서는 결정상 출현 가능성이 증가하는 반면, 지나치게 얇

은 리본은 과도한 휠 속도 증가 또는 불안정한 melt puddle

형성과 연계되어 flake 발생, 형상 불균일 및 수득률 저하를

유발할 수 있기 때문이다. 따라서 멜트스피닝 공정의 최적화

는 단순히 리본을 가장 얇게 제조하는 방향이 아니라, 비정

Fig. 7. (Color online) Effect of melt temperature on the thickness and phase constitution of melt-spun ribbons: (a) average ribbon thickness and (b)

XRD patterns.

Fig. 8. (Color online) Processing window for amorphous alloy

formation as a function of melt-spinning parameters.
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질 형성에 필요한 냉각속도와 공정 안정성을 동시에 확보할

수 있는 두께 영역을 설정하는 방향으로 수행되어야 한다.

이러한 비정질 전구체 확보의 효과를 확인하기 위해, 본 연

구에서 제조한 비정질 전구체와 결정질 전구체를 각각 사용하

여 Nd-Ce-Fe-B 열간변형 자석을 제조하고 자기특성을 비교하

였다(Fig. 9). 비정질 및 결정질 전구체 리본은 각각 30 m/s

및 15 m/s의 휠 속도에서 제조되었으며, 이외의 멜트스피닝

공정조건은 Table I에 제시된 기본 조건(base condition)과

동일하다. 비정질 전구체를 사용한 자석은 결정질 전구체를

사용한 자석에 비해 향상된 자기특성을 나타내었으며, 이는

멜트스피닝 단계에서 균일한 비정질 전구체를 확보하는 것이

후속 열간성형 및 열간변형 과정에서 CeFe2와 같은 불필요한

이차상 형성을 억제하고, 균일한 2:14:1 결정립 및 RE-rich

입계상 형성에 유리하게 작용했기 때문으로 판단된다. 반면

결정질 전구체의 경우, 급속응고 단계에서 이미 형성된 결정

상 또는 이차상이 후속 열간변형 공정 중 미세조직 제어를

방해하여 최종 자기특성 저하로 이어질 수 있다. 따라서 본

연구에서 제시한 리본 두께 기반의 멜트스피닝 공정 최적화

전략은 단순히 비정질 리본을 제조하기 위한 조건 도출에 그

치지 않고, Ce 치환 Nd-Ce-Fe-B 열간변형 자석의 최종 자

기특성 향상으로 직접 연결될 수 있음을 보여준다. 다만, 여

기서 제시한 약 20 m 전후의 유효 두께 범위는 본 연구에

서 사용한 합금 조성, 장비 구성, 냉각 휠 상태 및 노즐 형

상 등의 실제 열전달 조건 하에서 도출된 경험적 기준이므로,

장비 사양이나 공정 환경에 따라 달라질 수 있다.

IV. 결 론

본 연구에서는 멜트스피닝 공정의 휠 속도, 분사압, 노즐

직경, 노즐-휠 간격 및 용탕 온도가 Nd-Ce-Fe-B 리본의 두

께와 상구조를 제어하는 주요 공정 변수임을 확인하였다. 이

들 변수는 용탕 유량, 용탕 풀의 체적과 안정성, 냉각 휠로의

열추출 조건을 변화시킴으로써 최종 리본 두께와 상형성에 영

향을 미쳤다. 특히 리본 두께가 증가할수록 휠 접촉면과 자

유 표면 사이의 냉각속도 구배가 커져, 자유 표면 부근에서

부분 결정화가 촉진되는 경향을 보였다. XRD 분석 결과, 비

정질 리본은 휠 속도 30~40 m/s, 분사압 20~40 kPa, 노즐-

휠 간격 4~10 mm, 노즐 직경 0.2~0.4 mm 및 용탕 온도

1,050~1,100 oC 조건에서 확보되었다.

본 연구에서 사용한 합금 조성 및 멜트스피닝 장비 조건에

서는, 비정질 리본 형성과 연속적인 리본 수득을 동시에 만

족하는 유효 두께 범위가 약 20 m 전후로 해석되었다. 따라

서 Ce 치환 Nd-Ce-Fe-B 열간변형 자석용 비정질 전구체를

안정적으로 수득하기 위해서는 단순히 냉각속도를 높이기 위

해 리본을 최대한 얇게 제조하는 것이 아니라, 리본의 비정

질화와 형상 안정성을 동시에 만족할 수 있도록 공정 변수를

조절하여 최종 리본 두께와 두께 균일성을 제어하는 것이 중

요하다.

또한 최적화된 비정질 전구체를 이용하여 제조한 열간변형

자석은 결정질 전구체를 사용한 경우보다 우수한 자기특성을

나타내었다. 이는 멜트스피닝 공정에서의 비정질 전구체 확보

가 후속 열간변형 과정에서 CeFe2 등 이차상 형성을 억제하

고, 균일한 미세조직 형성에 기여하여 최종 자기특성 향상으

로 이어질 수 있음을 보여준다. 따라서 본 연구에서 제시한

멜트스피닝 공정 변수-리본 두께-상구조 간의 상관관계는 고

성능 Ce 치환 Nd-Ce-Fe-B 열간변형 자석 제조를 위한 실질

적인 전구체 공정 설계 지침으로 활용될 수 있다.
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