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添加微量元素 ()和 *+后可使 ,((-工艺制备的各向同性 ./0()0120*+03粘结磁体的温度特性、磁性能以及微
晶结构显著改善，从而得到一种具有实用价值的低温度系数、高内禀矫顽力粘结磁体 4结果表明：添加适量的 ()和
*+可使 "%—$#5时的磁通可逆温度系数! 在 6 #7#89:;5左右，"%—!%%5时的磁通可逆温度系数! <
6 #7#%&:;5；经 !%%5老化处理 !" =不可逆损失 ! >??为 97%:；最高内禀矫顽力 "@> A !&##BCD6 !时，最大磁能积

（#"）DEF仍可获得一个较好值 4
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!国家自然科学基金（批准号：%##G!#%!和 %’’#!#!#）资助的课题 4

! 7 引 言

人们已研究了 ()和 *+对烧结（./()）（12*+）3
磁体温度稳定性和微结构的影响［!—9］，我们也利用

快淬工艺研究了 ./（12*+KE）3 复合磁体的磁性
能［8，%］，但目前有关利用 ,((-（=)/?+L2MEN>+M0/>OP?+P0
+?N>+MEN>+M0/2O+?PN>+M0?2@+DQ>MEN>+M）工艺［&］制备低温度
系数粘结磁体的工作还未见报道 4用 ,((-工艺制
备粘结磁体，具有工艺简单、尺寸精度高、形态自由

度大等优点 4但用此方法生产三元成分的 ./01203
磁粉温度系数较差，而在实际应用中，例如仪器仪表

对磁体的温度稳定性要求较高 4本文采用 ,((-工
艺改善磁体的微晶结构，制备出了具有低温度系数

的（./()）（12*+）3磁体，并研究了 ()和 *+对磁体
的微结构、温度稳定性和磁性能的影响 4

" 7 实 验

采用生产用工业原料，按（./! 6 $ ()$）!9（12! 6 %

*+%）$#7%3&7%（EN:）（ $ < #—#78；% < #7#%—#7!%）的
标准成分，然后置于真空感应炉中，在高纯氩气氛下

熔炼 4将合金铸定装入不锈钢容器进行 ,((-工艺
处理，获得的磁粉与 9:的环氧树脂粘结剂混合、压
型，然后放入烘干箱中固化 4用 RST0&8## 型扫描电
子显微镜和 RUT"##型透射电子显微镜观察磁粉的
形貌和颗粒尺寸的分布情况；用 V射线衍射仪分析
,((-磁粉的相组成以及平均晶粒尺寸；用抽拉线
圈0积分数字电压表法测量磁体的平均温度系数；用
.WT0"###, 型磁滞回线测量仪测量粘结磁体的磁
性能 4

9 7 结果与讨论

&#—& 温度范围内平均可逆温度系数定义为

! <
#（&）6 #X（&#）

#X（&#）（& 6 &#）
Y !##:（: ;5），

其中 #（&#）为起始温度 &# 时的开路磁通，#（&）为
温度升高到 &时的开路磁通，#X（&#）为当环境温度

又恢复到 &# 时的开路磁通 4不可逆损失则指由室温
开始、经加热或冷却到达 &! 后，又回到室温 &# 时的

开路剩磁的变化率，即不可逆损失

! >?? <
#X（&#）6 #（&#）

#（&#）
Y !##: 4
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表 ! "##$粘结磁体的温度特性

（%&!’ !#(!）!)
（*+!’ ",-"）./012301

磁通可逆温度系数’!4（546）

71—./6 71—!//6 71—!716 71—!116

不可逆损失

45（!116）

! 8 /，" 8 / /0/.3 /0!/9 /0!!. /0!9! !101

! 8 /，" 8 /0!1 /0/:; /0/.1 /0/.. /0/;/ 10;

! 8 /0)1，" 8 /0/1 /0/3: /0/3. /0/3; /0/:3 )0:

! 8 /0)1，" 8 /0! /0/9) /0/9. /0/17 /0/13 )01

! 8 /0)1，" 8 /0!1 /0/9. /0/17 /0/13 /0/1; )01

! 8 /09，" 8 /0! /0/9: /0/1/ /0/13 /0/1; )0:

快淬粘结磁体 /0/;! /0/;7 /0/;1 /0!/1 :0.

烧结 %&!)*+./2301 /0!!/ /0!)/ /0!91 /0!9. 7!

由表 !可看出，尽管单独添加 ,-，#(或采用其
他工艺都可改善 %&!)*+./012301磁体的温度稳定性，但

效果最明显的是联合添加 ,-，#( 元素 <成分为
（%&/031#(/0)1）!)（*+/0; ,-/0!）./01 2301的各向同性 "##$
粘结磁体的磁通可逆温度系数最小，且内禀矫顽力

#=> ? !3//@AB’ !；71—./6时磁通可逆温度系数!
为 ’ /0/9)546；71—!116时磁通可逆温度系数!
8 ’ /0/13546；说明这种材料在较大温度范围内，
磁性能的变化率较小 <经 !116老化处理 !7 C，不可
逆损失 $ >DD为 )015，温度稳定性明显提高 <而由图 !
可得出，（%&/031#(/0)1）!)（*+/0; ,-/0!）./01 2301合金的居里

温度达到 9/:6，比没有添加 ,-，#(的 %&!) *+./01 2301

的居里温度 %, 提高了 ;!6，平均每有 !EF5的 ,-
替代 *+可使 %, 提高 !! 6，与 GDHII>JK+D等人的实
验结果［:］基本一致 <高 %, 保证了（%&/031 #(/0)1）!)
（*+/0;,-/0!）./012301磁体具有较好的温度稳定性 <关于
温度特性的这些结果，与同样成分的烧结磁体得到

的规律相同，即添加 ,-，#(可明显地提高居里温度
并改善温度系数，但内禀矫顽力 #=>和磁能积

（&#）BEL随 ,-，#(含量变化的规律曲线与烧结工艺
不同［)—1］<
图 7 给出 ,- 含量对（%&/031 #(/0)1）!)（ *+! ’ "

,-"）./012301合金的内禀矫顽力和磁能积的影响，随

,-含量的增加，#=>线性地上升，（&#）BEL曲线首先缓
慢下降，在 " 8 /0/1 处达到最低值，然后再显著升
高 <在 " 8 /0!时，#=>和（&#）BEL同时达到最大值，此
后随 ,-含量进一步增加而下降 <可见，单独添加微
量元素 ,-，也可使内禀矫顽力增加，只是 #=>增加的

幅度不及单独添加 #(时的幅度大，#(的加入可使
内禀矫顽力明显提高 <图 ) 给出（%&! ’ ! #(!）!)（*+/0;

图 ! （%&/031 #(/0)1）!)（*+/0; ,-/0!）./01 2301样品的热磁

曲线

,-/0!）./012301合金的磁性能随 #(含量的变化关系 <开
始时，随 #(含量的增加，#=>变化明显，但当 ! ? /07
以后，#(含量对内禀矫顽力的影响不大 <与未添加
#(的 %&!)*+./012301磁体相比，（%&/031 #(/0)1）!) *+./01 2301

合金的内禀矫顽力增加到了 !7./ @AB’ !，磁能积提

高了 !7 @MB’ )，而 %&!) *+./01 2301磁体的内禀矫顽力

#=>仅为 ::7@AB’ !，磁能积（&#）BEL为 97 @MB’ ) <我们
还发现综合添加 ,- 和 #( 的（%&/031 #(/0)1）!)（*+/0;
,-/0!）./012301磁体，尽管磁能积也增加了 3 @MB’ )，但

内禀矫顽力却提高到了 !379@AB’ !，与单独添加 #(
元素的（%&/031#(/0)1）!) *+./012301合金相比，内禀矫顽力

显著提高（增加了 )99 @AB’ !）< #(形成 #(7*+!9 2四
方相具有很高的各向异性，其各向异性场 #A 高达

!71:30. @AB’ !［.］，约为 %&7*+!9 2 的两倍，因此，%&N
*+N2系永磁材料中用 #(部分取代 %& 可有效地提
高硬磁性四方相的各向异性，这也将导致内禀矫顽

力的提高 <但最终产生低温度系数，并使内禀矫顽力
出现峰值的原因可能与 #(和 ,-的联合添加使磁晶
结构发生明显变化有关（见图 9和图 1）<

图 7 （%&/031#(/0)1）!)（*+! ’ ",-"）./01 2301合金的内禀矫顽力和磁

能积随 ,-含量的变化关系 ———为 #=>；NNNNNN为（&#）BEL

永磁材料的温度特性以及内禀矫顽力的大小对

材料的化学组成和显微组织十分敏感 <图 9为 %&!)01
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图 ! （"#$ % !&’!）$!（()*+,-.*+$）/*+012+0合金的内禀矫顽力和磁能

积随 &’含量的变化关系 图注同图 3

图 4 "#$!+0()/*+0 12+0 5&&6粉末颗粒的扫描电子显微镜

形貌图

图 0 （"#*+20&’*+!0）$!+0（()*+,-.*+$）/*+0 12+0 5&&6粉末颗粒

的透射电子显微镜图

()/*+012+05&&6粉末颗粒（ 7 $***）的扫描电子显微

镜形貌图 8分析表明，三元合金 "#$!+0 ()/*+012+0的颗粒

尺寸分布范围较大，个别大颗粒的尺寸甚至接近

9!:，平均颗粒尺寸约为 *+,!:，远大于 "#3()$4 1单
畴粒子的临界尺寸（*+!!:），每个颗粒可能包含多

个接近 "#3()$41单畴粒晶尺寸的小晶粒，其反磁化
机理一方面是单畴晶粒内部的成核反磁化，另一方

面还可能存在晶粒之间的畴壁位移，而畴壁位移则

更容易使颗粒过早地实现反磁化，降低内禀矫顽力 8
另外，图 4显示其颗粒构成无组织层次，且颗粒边界
结构缺陷较多，容易形成反磁化核的形核中心，使内

禀矫顽力降低，温度稳定性较差 8图 0为经 5&&6工
艺处理后的（"#*+20&’*+!0）$!+0（()*+, -.*+$）/*+0 12+0粉末颗

粒（ 7 3***）的扫描电子显微镜形貌图，其中的大圆
斑是制样品时粘上的胶粒 8从整体形貌上看，添加
-.，&’后（"#*+20 &’*+!0）$!+0（()*+, -.*+$）/*+0 12+0颗粒的显

微组织结构由三个层次构成，首先是中心区域出现

的尺寸分布范围较窄的 "#3()$41微晶，它们被富 "#
相及其他非磁性相缠绕，构成平均晶粒尺寸约为

*+!!:的微晶团聚结构，其中的非磁性晶界相将相
邻硬磁性晶粒彼此隔开，避免了晶粒之间的直接交

换耦合作用，有利于内禀矫顽力的提高 8其次是中心
区域外部被单一 "#3()$4 1微晶组成的集团包围而
形成小颗粒 8由于这些 "#3()$4 1微晶的尺寸基本接
近 "#3()$41硬磁性相单畴粒子的临界尺寸，其反磁
化过程为磁矩转动，这也可使晶粒具有最大内禀矫

顽力 8另外，我们还发现，小颗粒中的那些微晶形状
圆滑，基本上没有尖角和棱状突出部分，可减小材料

内部的散磁场，同样是提高温度稳定性和内禀矫顽

力的关键 8最终由这些小颗粒组成了 "#;&’;();-.;1
合金颗粒，其中的小颗粒的边界和边界角隅的结构

较完整，而边界角隅沉淀相的边界也十分清晰，这种

结构有点类似于我们所做的低温度系数烧结 "#;
&’;();-.;1 磁体（内禀矫顽力只有 $3!3<=:% $），但

本质上又不同 8利用 5&&6工艺并通过添加 &’，-.
所出现的这种组织层次结构，可能是导致磁体具有

较好的温度稳定性和较高的内禀矫顽力的重要

原因 8

4 + 结 论

5&&6工艺制备的 "#;();1系三元合金中添加
-.可使居里温度和温度稳定性明显改善，内禀矫顽
力稍有提高 8添加 &’ 可提高硬磁性相四方相的各
向异性场，显著提高内禀矫顽力 8联合添加 &’和 -.
可使居里温度、内禀矫顽力明显提高 8使磁体具有低
温度系数、高内禀矫顽力的原因一方面是由于 &’
和 -.的加入提高了硬磁性相的各向异性场和居里
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温度，另一方面是由于材料的显微结构在添加 !"
和 #$后显著改善 %磁体的晶粒结构出现组织层次，
一种外部被单一小晶粒构成的集团包围与中心区域

小颗粒缠绕的微晶结构，可能是提高温度稳定性和

内禀矫顽力的关键 %
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