
物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 63, No. 16 (2014) 167503

取向易面各向异性羰基铁粉体的高频磁性研究∗
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研究了取向度对羰基铁粉体复合材料微波磁性的影响. 理论上构造了取向片状磁性颗粒磁矩的高斯分
布,并通过Landau-Lifshitz-Gilbert方程得到了有取向度的软磁材料复数磁导率的求解方法, 模拟计算了羰基
铁样品高频复数磁导率随频率的变化. 研究发现: 随着样品取向角 ⟨θ⟩ 的变大, 高斯分布标准偏差σ减小, 取
向度 f增大; 随着片状样品取向度的提高, 材料初始有效磁导率的实部值增大. 为了对照, 利用穆斯堡尔谱得
到磁体的取向度, 并通过网络分析仪测量了磁体的高频磁导率, 所获得的实验结果与理论预期值相符.
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1 引 言

新一代微波吸波材料对软磁材料的高频性能

提出了更高的要求 [1]. 相对于铁氧体而言, 羰基铁
粉体具有更高的饱和磁化强度和高频磁导率, 已成
为软磁材料领域研究的热点之一 [2−5]. 文献 [6—8]
研究了片状羰基铁颗粒复合材料的微波磁性, 结果
表明, 相对于球形颗粒, 片状羰基铁材料因其磁导
率和共振频率的乘积可以超过Snoke极限而具有
更好的微波磁性, 并表现出良好的吸收特性 [6−8].

对软磁材料的研究发现取向度的改善可进一

步提高其高频软磁性能 [9], 如易面性的Co2Z型铁
氧体的初始磁导率仅为11, 而在样品形成过程中加
上取向磁场后, 其初始磁导率上升为 27. 文献 [7]
对片状羰基铁粉体复合材料旋转取向后发现, 材料
的初始磁导率实部µ′

r从无取向时的 9.3升高为 12.
增大取向度可以使片状软磁材料的微波磁谱性能

得到进一步提高, 从而充分发挥易面性磁体的潜
力. 当铁磁体存在易面性时, 铁磁体具有更好的高

频软磁性能, 这可由下列方程加以解释 [10]:
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其中, fres为共振频率, µr为初始磁导率, γ为旋磁
比, Ms 为饱和磁化强度, HA

ϕ 为面内各向异性场,
HA

θ 为面外各向异性场. fres与µr的乘积取决于材

料的内禀属性 (如γ, Ms, HA
ϕ , HA

θ ). 对于各向同性
的铁磁体, 因为HA

θ = HA
ϕ , (1)式右端括号中的因

子等于 1, 因此初始磁导率µr仅取决于Ms; 当铁磁
体存在易面性或磁矩择优取向时, 面内各向异性场
HA

ϕ 小于面外各向异性场HA
θ , (1)式右端括号中的

因子大于1, 当共振频率 fres不变时, 初始磁导率µr

会增大.
虽然取向度与软磁材料高频磁性之间关系非

常紧密, 但是目前相关的报道却很少见. Soohoo[11]

提出了磁矩空间角度与张量磁导率之间的关系, 在
此基础上, 本文给出了片状颗粒磁矩任意取向时软
磁材料的复数磁导率求解方法, 引入了取向磁矩的
高斯分布表达方式, 还计算了取向磁性颗粒复合材
料的有效磁导率. 最后考察了取向度对羰基铁复合
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材料高频磁性的影响.

2 理论模拟方法

2.1 理论方法

Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG)方程被广泛用
于计算磁性材料在高频下的磁导率 [11],

dM
dt = −γ(M ×H) +

α

Ms
M × dM

dt , (2)

其中, M为磁化强度; H为有效场, 其方向是磁化
强度静态下的稳定方向; α为阻尼因子. 方程 (2) 右
端第一项表示力矩, 第二项表示Gilbert阻尼, 若没
有外场提供能量, 由于阻尼项的存在, 磁性材料的
磁化强度最终与有效磁场的方向一致.

求解材料在高频交变磁场h中的磁导率或磁

化率时需要在磁化强度表达式中引入磁化强度交

变分量m, 同时在有效场中加入交变磁场h. 为了
研究方便, 选取 z轴方向为软磁体面内易磁化场方

向, 并记易磁化有效场为Hz. 对于圆片状样品, 由
于易磁化面的存在, 磁矩分布趋向于在面内, 而没
有垂直于面的磁矩分布, 因此只需要考虑沿易面方
向的退磁因子. 对任意一个片状颗粒, 总磁化强度
和总磁场可以写成如下矢量形式:

M = ẑMz +m ejωt,

H = ẑHz + h ejωt,
(3)

其中, j为虚数单位; ẑ为 z轴单位矢量; ω为电磁波
的角频率; Mz 为饱和磁化强度Ms在 z轴的分量,
Mz和Ms在沿易磁化有效场方向分布时非常接近.
将 (3)式代入LLG方程, 由于 |m| ≪ |M | = Ms ≈
Mz, 并考虑电磁波交变磁场强度 |h| ≪ Hz和感生

磁化强度 |m| ≪ Mz, 且略去高阶小量, 得到

jωm = αMz(ẑ × h) + (ω0 + jωα)(ẑ ×m), (4)

其中ω0为电子在有效场Hz下的拉莫尔进动频率,
ω0 = −γHz. 再结合

m = ∥χ∥h, (5)

可以求得感生磁化强度为
mx

my

mz

 =
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hx

hy

hz

 , (6)

其中∥χ∥为张量磁化率,

∥χ∥ =


χ −jκ 0

jκ χ 0

0 0 0

 . (7)

由张量磁化率容易得到张量磁导率 [12],

∥µ∥ =


µ −jκ 0

jκ µ 0

0 0 1

 , (8)

其中µ = χ+1. 求得张量磁导率表达式中对角元µ

和非对角元κ分别为

µ = 1 +
mx

hx

= 1 +
ωm(ω0 + ωm)(ω2
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(9)
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=
−ωωm[ω2

r − ω2(1 + α2)]

[ω2
r − ω2(1 + α2)]2 + α2ω2(ω0 + ωm)2

+ j ωmω2α(2ω0 + ωm)
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2(1 + α2)]2 + α2ω2(ω0 + ωm)2
, (10)

其中, ωm = 4πMs, ωr为自由进动圆频率. 考虑到3
个方向上的样品退磁因子并不相同, 由基特尔公式
得到ωr表达式为

ωr = [ω0(ω0 + ωm)]1/2. (11)

由磁感应强度和交变磁场的关系

b = µ0∥µ∥h, (12)

最终得到磁感应强度b的张量表达式为

b = µ0


µ −jκ 0

jκ µ 0

0 0 1



hx

hy

hz

 , (13)

其中µ0为真空磁导率. 上面利用LLG方程求解得
到了磁感应强度表达式, 当软磁体的磁导率为张量
形式时, 某一方向的交变磁场不仅会产生同一方向
上的磁感应强度, 同时还能产生其他方向的磁感应
强度分量.

当考虑麦克斯韦方程组求解时, 可以得到磁感
应强度b的另一种形式的解, 通过两种解的等价性
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可以得到磁导率与取向度之间的关系. 由麦克斯韦
方程组 [11]可知,

k

jωE × k̂ = −b, (14)

k

jωh× k̂ = D, (15)

其中, k̂为电磁波波矢, h为电磁波磁场强度, E为

电磁波电场强度. k̂, h, E互相垂直, 电磁波传播方
向为波矢 k̂的方向. 利用 (14), (15) 两式, 得到b的

表达式为

b =
1

ε

(
δ

jω

)2

[h− (h× k̂)k̂]. (16)

令表征磁感应强度b的 (12), (16)两式相等并在直
角坐标系中展开, 得到张量磁导率∥µ(θ, ϕ)∥为

∥µ(θ, ϕ)∥ =
1

ε

(
δ

jω

)2


1− sin2 θ cos2 θ − sin2 θ sin θ cosϕ − sin θ cos θ cosϕ

− sin2 θ sinϕ cosϕ 1− sin2 θ sin2 ϕ − sin θ cos θ sinϕ

− sin θ cos θ cosϕ − sin θ cos θ sinϕ 1− cos2 θ

 , (17)

其中,

δ = jω(µ0µµκε)
1/2,

µµκ =
(µ2 − µ− κ2) sin2 θ + 2µ∓ [(µ2 − µ− κ2) sin2 θ + κ2 cos2 θ]1/2

2[(µ− 1) sin2 θ + 1]
; (18)

θ为材料中片状磁性颗粒磁矩与电磁波波矢 (z轴)
的夹角. µµκ为复数总磁导率, µµκ同时与张量磁导

率的对角元、非对角元和夹角 θ三者有关. 软磁材
料的磁矩矢量分布给定后, 依据 (17), (18)式可得
到任意角度的一个颗粒磁矩对材料总磁导率的贡

献, 记为∥µi(θ, ϕ)∥, 则材料平均张量磁导率为

∥µ∥ =

N∑
i=1

∥µi(θ, ϕ)∥

N
, (19)

其中N为总磁矩矢量数. 本征磁导率µi可以通过

求张量磁导率的本征值获得, 通过上面的步骤, 我
们可求得反映磁性材料高频物理性质的理论本征

磁导率µi .

2.2 取向磁矩的分布

已有研究表明铁磁材料受加工取向压型、烧结

温度等随机因素的影响, 最终片状颗粒磁矩取向分
布近似为高斯分布 [13,14]. 在构造磁矩高斯分布时,
为了定量描述每个磁矩易面取向的程度, 我们定
义 z轴为磁体的易磁化方向, 磁矩矢量分布为高斯
分布,

g(θ) =
1√
2πσ

e−
θ2

2σ2 , (20)

σ =

√√√√√ N∑
i=1

(θi − θ)2

N − 1
, (21)

其中, σ为高斯分布的标准偏差, θ为磁矩与易磁化
方向 (z轴)的夹角. 磁矩矢量与易磁化方向夹角 θ

呈高斯分布 (图 1 (a)), 当磁矩理想取向 (σ = 0)时,
磁体中所有磁矩方向将平行于 z轴. 当磁矩取向角
度相对于 z轴不为零时, 对于每个 θ角, ϕ从0 到2π

等步长取值 (图 1 (b)), 可以生成沿易磁化方向呈高
斯分布的磁矩矢量.

y

z  

xx

y

θ

θ

φ

z  

(a) (b)

图 1 磁矩矢量的分布 (a) 磁矩矢量在 θ方向的高斯分

布; (b) 对于每一个 θ角, ϕ从 0 到 2π 等步长生成得到的

均匀磁矩矢量的分布

为了准确地描述软磁材料的高频磁性与磁矩

矢量的高斯分布 g(θ)之间的关系, 需考察 g(θ)的标

准偏差σ 和材料取向角 ⟨θ⟩与取向度 f的关系. 考
虑到磁矩与 z 轴成 θ角时生成磁矩矢量数量的权重

因子为 sin θ, 所以求磁矩矢量与 z轴的夹角平均值

θ需引入 sin θ和归一化因子C, 容易得到 θ为

θ = C

∫ π/2

0

[g(θ) sin θ]θdθ. (22)
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(22)式的积分区间为 [0,π/2], 这是因为经外加强磁
场旋转取向成型后, 磁体内片状颗粒的磁矩矢量都
指向 z轴上半轴方向.

本文规定取向角 ⟨θ⟩是生成的平均磁矩矢量与
x轴的夹角, 根据 (22)式得到取向角

⟨θ⟩ = π

2
− θ

=
π

2
− C

∫ π/2

0

sin θ√
2πσ

e−
θ2

2σ2 θdθ. (23)

由取向角 ⟨θ⟩可计算取向度 f为 [15]

f = sin⟨θ⟩. (24)

但构造样品时生成了有限个呈高斯分布的磁矩矢

量, 此时平均磁矩矢量与 z轴夹角 θ为

θ =

N∑
i=1

mi(θ, ϕ)

N
. (25)

由于生成的磁矩矢量沿易磁化轴呈高斯分布, 容易
得到如下关系:

⟨θ⟩ = π

2
− θ

=
π

2
− lim

N→∞

N∑
i=1

mi(θ, ϕ)

N

=
π

2
− C

∫ π/2

0

sin θ√
2πσ

e−
θ2

2σ2 θdθ. (26)

将生成的磁矩矢量代入 (25)式, 计算其与易磁化轴
(z轴)的平均角, 所获得的结果与 (22)式的理论值
相同, 进一步验证了 (26)式的正确性. 由 (24), (26)
两式可得到 g(θ)的标准偏差σ、取向角 ⟨θ⟩ 和取向
度 f三者之间的关系. 图 2 (a)描述了σ, ⟨θ⟩, f 三
者之间的关系, 随着σ的增大, ⟨θ⟩ 和 f均减小.

2.3 磁体高频特性的模拟

本文实验中穆斯堡尔谱测量得到的 3个磁体
的实际取向度分别为81.6%, 91.9%, 97.3%, 取向度
依次增高. 根据磁体的取向度, 利用 (22), (23)式
可得到磁体实际取向度对应的取向角 ⟨θ⟩分别为
54.7◦, 65.4◦, 76.7◦, 磁矩矢量的高斯分布 g(θ)的标

准偏差σ分别为30.5◦, 20◦, 10.5◦. 利用上述构造样
品的方法分别生成σ = 30.5◦, 20◦, 10.5◦时的高斯
分布 g(θ), 结果如图 2 (b)所示, 生成的高斯分布和
理论高斯曲线拟合得很好 (图 2 (b)中只显示了部
分数据, 实际生成了约 10000个磁矩矢量). 依据磁

矩矢量与电磁波波矢 k̂之间的关系 ((17), (18)式)
可分别计算每一个磁矩矢量对磁导率的贡献, 最后
通过求平均张量磁导率的本征值获得反映磁体高

频磁性能的本征磁导率µi .
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图 2 磁矩矢量高斯分布 g(θ)的标准偏差 σ与取向角

⟨θ⟩、取向度 f 的关系及模拟生成沿易磁化轴的磁矩矢量的

高斯分布 (a) σ 与 ⟨θ⟩, f 的关系 (样品 1、样品 2、样品 3
的取向度分别为 81.6%, 91.9%, 97.3%); (b) 模拟生成沿
易磁化轴的磁矩矢量的高斯分布 (实线为理论高斯曲线,
数据点为生成的模拟点)

实验中我们得到了羰基铁粉体和黏结剂 (石
蜡)组成的复合材料, 测量得到的高频磁导率为复
合材料的有效磁导率µ e , 对于磁性颗粒/黏结剂复
合材料, 其本征磁导率与复合材料的有效磁导率
之间的关系可以用Bruggeman有效介质理论进行
描述 [16],

P
µi − µ e

µi + 2µ e
+ (1− P )

µm − µ e

µm + 2µ e
= 0. (27)

这里, µ e为实验测量得到的磁性粉体与黏结剂混

合后复合材料的有效磁导率, µm为黏结剂的本征

磁导率 (非磁性黏结剂的µm=1), P 为复合体中磁
性粉体的体积分数 (本实验中羰基铁体积分数为
25%). 综上可知, 本征磁导率µi结合有效介质理论

最终可得到有效磁导率µ e .
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3 实验结果

3.1 实验样品

将球形羰基铁样品用德国Fritsch公司生产
的 Pulverisette-4型行星式高能球磨机进行湿磨
(加入 50 mL乙醇), 球料比为 1 : 20, 球磨速度为
600 r/min, 球磨时间为 8 h. 球磨 8 h后, 将样品放
在真空干燥箱 (25 ◦C)内干燥备用. 称取一定量的
干燥样品和石蜡以 25% 体积浓度混合均匀. 称取
3份混合样品分别放入无磁钢模具中, 将模具在不
同强度的外磁场内旋转取向 (磁场与圆环平面平
行). 随后分别将样品压制成同轴环形, 其内径为
3.04 mm, 外径为7.00 mm, 厚度为3 mm.

3.2 形貌观察

使用日本Hitachi公司生产的S-4800型扫描电
子显微镜观察粉末的形貌. 羰基铁磁性粉体呈扁
平片状,厚度小于0.3 µm,径向尺度在1—10 µm范
围. 由于片状粉体可以突破Snoke 极限, 同时, 片
状羰基铁粉体厚度 (小于 0.3 µm)低于羰基铁的趋
肤深度, 从而可有效降低样品的涡流效应 [17], 预期
实验样品可获得较高的复数磁导率.

3.3 取向度分析

相对于采用X 射线衍射方法测量磁体的取向
度, 穆斯堡尔效应具有非常高的能量分辨能力, 可
更有效地研究原子核与核外环境之间的超精细相

互作用, 从而准确地得出磁性材料的取向度 [18]. 本
文选择穆斯堡尔谱仪测量羰基铁的取向度, 得到
的不同取向度的羰基铁复合材料的六线谱强度如

图 3所示, 并运用下式计算了样品的取向角 [19]:
I2,5
I1,6

=
4 sin2⟨θ⟩

3(1 + sin2⟨θ⟩)
, (28)

其中, ⟨θ⟩为 γ射线与样品磁矩之间的夹角 (取向
角), I2,5 为穆斯堡尔谱 2, 5峰的峰强, I1,6为穆斯
堡尔谱 1, 6峰的峰强. 根据实验测量的取向角结

果, 由 (24) 和 (26)式可以计算得到取向度和磁矩
高斯分布的标准偏差值. 表 1列出了利用穆斯堡尔

谱计算得到的样品参数. 由表 1 可知, 取向角随取
向度的增加而增大, 这表明磁矩趋向于易面方向
分布.

-8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8

0.84

0.88

0.92

0.96

1.00

/mmSs-1

/mmSs-1

/mmSs-1

σ=30.5

(a)

-8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8
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0.96

1.00

σ=20

(b)

-8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8
0.88

0.92

0.96

1.00
σ=10.5

(c)

图 3 取向度 f = 81.60%, 90.90%, 97.30% 时样品
的穆斯堡尔谱 (a) f = 81.60%; (b) f = 90.90%;
(c) f = 97.30%

表 1 3个羰基铁样品参数的计算结果

I2,5/I1,6 取向角/(◦) 标准偏差 σ/(◦) 取向度 f 阻尼因子α Hz/104 A·m−1

0.670 54.7 30.5 81.60% 0.61 1.04

0.939 65.4 20.0 90.90% 0.36 1.60

1.200 76.7 10.0 97.30% 0.10 2.30
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3.4 样品磁性测量分析

利用美国Agilent公司生产的E8363B型矢量
网络分析仪测量环形样品在0.1—12 GHz范围内的
复数磁导率, 并把高频磁导率测量谱与拟合得到的
结果加以对照, 所得结果如图 4所示. 从图 4可以

看出, 磁体初始磁导率随着取向变好而明显增大,
共振频率向高频方向移动, 如在 0.1 GHz处, 样品
1 (取向度为81.6%)的初始磁导率实部µ′

r为2.8, 虚
部比较平坦, 样品2 (取向度为 90.9%) 的µ′

r为 3.4,
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图 4 取向度 f = 81.6%, 91.9%, 97.3% 时样品的有效
磁导率随频率的变化 (a) f = 81.6%; (b) f = 91.9%;
(c) f = 97.3%

虚部在 4 GHz处出现共振峰, 样品 3 (取向度为
97.3%)的µ′

r 为5.8, 在4 GHz处虚部共振峰的峰值
显著提高. 由此可见, 在一定范围内, 随着高斯分
布标准偏差σ的减小, 取向角和取向度增大, 磁矩
趋向于易面分布, 初始磁导率实部逐渐升高, 共振
频率向高频方向移动, 当取向度为 97.3% 时虚部出
现明显的自然共振峰.

在理论拟合过程中, 得到了样品的阻尼因子α

和有效场Hz (表 1 ), 随着取向度的增大, 有效场从
1.04 × 104 A/m逐渐增大到 2.30 × 104 A/m, 而阻
尼因子则从 0.61逐渐减小至 0.1, 这说明取向度的
增加会导致有效场增加, 从而进一步提高复合材料
的共振频率 fres. 阻尼因子变化机理与取向度也紧
密相关, Chechenin等 [20−22]对两相体系的研究表

明, 软磁材料中与阻尼因子相关的共振线宽可表示
为 ⟨∆ω2⟩ = 21/2πγ2NdM

2
s β

2
0 , 其中, Nd 为退磁因

子, β0为最大磁色散偏角. 随着材料取向度的提高,
材料的最大磁色散角变小, 共振线宽变窄, 阻尼因
子随之减小.

综上可知, 对于片状羰基铁粉体, 经磁场旋转
取向后片状颗粒的易磁化轴趋向于平行环形样品

的表面, 取向度越高的磁体 (即高斯分布 g(θ)的标

准偏差σ越小), 磁矩趋向易面分布越明显, 相同
频率下磁导率值增大, 共振频率增加, 最终复合材
料突破Snoek极限. 因此, 改善片状磁性样品的取
向度可以发挥易面性的潜力, 提高材料的高频磁
性能.

4 结 论

本文研究了经磁场旋转取向后片状羰基铁

材料的高频复数磁导率随频率的变化, 并发展了
Soohoo 提出的理论, 将其拓展到对任意取向样品
的高频磁性模拟中, 利用高斯分布标准偏差σ与取

向角 ⟨θ⟩和取向度 f之间的关系构造了取向样品的

磁矩分布. 结合上述理论, 得到了样品的高频复数
磁导率谱以及阻尼因子和有效场等重要参数, 实验
结果和理论结果符合得很好. 随着材料取向度的提
高, 样品阻尼因子变小, 有效场增加, 复数磁导率明
显增大, 共振频率向高频方向移动, 进而复合材料
的高频磁性得到显著改善.
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Abstract
The effect of orientation degree on high-frequency magnetic properties of planar anisotropy carbonyl-iron particles

is studied. We build the samples for planar carbonyl-iron particles, whose magnetic moments obey Gaussian distribution.
Meanwhile, we obtain a new method about complex permeability by utilizing Landau-Lifshitz-Gilbert equation. Then
the frequency-dependent complex permeability of sample is calculated using our method. The result shows that with the
increase of orientation angle ⟨θ⟩, the standard deviation of Gaussian distribution σ decreases and the orientation degree
f increases. Furthermore, the real part of initial permeability of the planar carbonyl-iron sample becomes higher with
the increase of orientation degree f . For comparison, we measured the orientation degree and complex permeability of
the sample by Mössbauer spectroscopy and vector network analyzer respectively. It is found that our experimental data
accord well with the simulation results.

Keywords: carbonyl-iron particles, Gaussian distribution, orientation degree, high-frequency magnetic
properties
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