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采用双合金法制备了不同稀土含量的（()，*+）,（-.，/0）,1合金系列，研究了稀土含量的多寡对薄带和最终烧
结磁体的微观结构和磁性能的影响 2研究结果表明，适量的稀土含量（ 3 4"5’67）不仅能改善速凝带主相（()，
*+）% -."’ 1的单相性，还有利于富稀土（()，*+）相在晶界的均匀分布 2当主相薄带的稀土含量在接近 % 8 "’ 8 "相稀土

含量时，磁体的内禀矫顽力和磁能积显著提高 2当稀土含量较少时，对速凝薄带的合适时效热处理将能有效地提高
最终烧结 ()-.1磁体的磁特性 2
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!国家高技术研究发展计划（批准号：%##&//#4<’4$）和国家自然科学基金（批准号：6#6&"#%$）资助的课题 2
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" 5 引 言

()%-."’1相的发现是磁性材料发展史上的一个
里程碑，()%-."’1磁体是第三代稀土永磁磁性材料
研究的核心 2 GE>H>I 等人［"］在 (),-.,1相图中发现
了 % 8"’ 8"相化合物，不过缺少有关这种相磁性量测
的数据 2 继 J>K>L> 等人［%］和 GMD>N 等人［4］发现
()%-."’1具有实用的永磁特性之后，GE.等人

［’］对该

体系富铁部分的相结构做了进一步的研究 2在近二
十年的 ()%-."’1应用研究过程中，工艺和技术的研
发起到主导作用，成为 ()%-."’ 1永磁材料研究和发
展的主要研究方向 2近年来，随着现代技术和高科技
的发展，需求具有高磁性能的永磁材料 2因此，如何
提高永磁材料的磁特性是科研工作者努力的目标

之一 2
对于性能较为突出的 ()%-."’ 1材料来说，自从

发现以来提高其磁性能的研究一直未中断过 2科研
人员在改善制备工艺、控制微观结构等方面对高性

能稀土永磁材料的影响进行了广泛深入的研

究［6—&］2研究发现速凝铸造工艺（CNM?O F>CN?IK）是一种

行之有效的手段，可制备出成分接近正分的烧结磁

体 2凝铸造工艺的特点有：极大地减少主相中!,-.
的含量；()%-."’ 1单相性很高、第二相（富 ()相）含
量很小（小于 67）；富 ()相作为晶界相较均匀的分
布在 ()%-."’ 1 主相的四周

［$］2随着快淬速凝技术、
氢破技术、低氧技术、强脉冲场取向技术的相继应用

及模压技术的改进，()%-."’ 1永磁材料的产品性能
得到飞速地提高 2 %##%年德国报道 ()%-."’ 1磁体的
实验室磁性能水平：剩磁 ! M P "56"Q R，内禀矫顽力
"FS P &$# T/U=，最大磁能积（!"）=>@ P ’6" TVU=4［Q］，

%##W年日本住友特殊金属公司报道了 ! M P "5666 R，
"FS P W&4 T/U=，（!"）=>@ P ’&’ TVU=4的高性能 (),-.,
1磁体［"#］，而我国目前研发的 (),-.,1高性能磁体
的（!"）=>@最高达到 ’44 TVU=4，与其他国家还有一定

的差距 2
本文采用速凝铸锭工艺和双合金法制备不同稀

土含量的（()，*+）,（-.，/0）,1合金，研究合金中稀土
含量对磁体磁性能及微结构的影响 2通过改变合金
的速凝工艺参数来减少!,-.相的形成，提高磁体中
()%-."’1单相性，调节富 ()相在主相 ()%-."’1晶界
的分布增加磁体的综合磁特性 2
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!" 实 验

样品制备方法采用双合金工艺，即主相和晶界

相分别冶炼 # 主相母合金速凝带的名义成分为
$%!&"’ ( !)*+"! ( " ,-&. / ! / " 01."2 3+"+，晶界相的名义成分

为 $%44 ( # )*4 ( $ ,-25"2 / # / $ 3."&（文中所列举的实验成

分和比例均为重量百分比）#主相采用速凝铸锭工
艺，调整辊速为 +—! 678，得到不同厚度的合金薄
片，并对速凝薄片在+.9. :进行 ; <的时效热处理 #
晶界相采用熔体旋淬工艺，淬速在 !+—!9 678 #晶界
相为非晶或微晶状薄带 #将主相与晶界相这两种类
型的薄片按一定比例破碎后混合，这样就得到不同

稀土含量的合金成分，并计算出每个样品的名义稀

土含量 #烧结温度选取为 +++4 :，热处理时间为
;. 6=>#回火制度：首先在5.. :保温 2. 6=>，然后在
494 :保温 !’. 6=>#将烧结后的磁体制备成!9 ?
9 66的圆柱形样品，饱和充磁后在 $@AB!...C磁滞
回线仪测量磁性能 #采用 DEAB;’..扫描电子显微镜
（EFA）观察磁体的微观形貌 #

2 #实验结果与分析

! "#$ 不同稀土含量烧结磁体样品的磁特性

图 +为成分为 $%!5"’ )*+"! ,-;9 01."2 3+"+的合金速

凝带与成分为 $%;.)*4,-2’"23."&的晶界相合金适当配

比后制备的磁体样品（样品 +）的退磁曲线和最大磁
能积曲线 #图 !是成分为 $%!&"’ )*+"! ,-&. 01."2 3+"+的合

金速凝带与成分为 $%44)*4,-25"23."&的晶界相合金适

当配比后制备的磁体样品（样品 !）的退磁曲线和最
大磁能积曲线 #经计算可得样品 +和 !中稀土（GF）
含量的名义值分别为 2&"&4H和 2+"’4 H #因此，我
们认为样品 +和 !磁性能的差异主要来自稀土含量
的不同 #本文重点围绕稀土含量的多少对磁体磁性
能和微结构的影响进行分析讨论 #
由图 +可见，在较高 GF含量（ I 2&"&4H）时，由

经过时效热处理后的薄带为主相制备的烧结磁体的

剩磁 % J 和内禀矫顽力 &KL较低，分别为 +"! M 和
&’. N076，磁体的最大磁能积（ %&）6OP不到 !’. ND7
62 #而低 GF 含量时（ I 2+"4’H），由经时效热处理
后的薄带制备的烧结磁体的 &KL上升到 9&; N076，
（%&）6OP达到 2;. ND762，如图 !所示 #这是因为，主相

图 + 稀土含量为 2&"&4H时，烧结磁体的退磁曲线 #图中的点线

和实线分别表示以经过时效热处理和未经过热处理的薄带为主

相制备的磁体

图 ! 稀土含量为 2+"’4H时，烧结磁体的退磁曲线 #图中的点线

和实线分别表示以经过时效热处理和未经过热处理的薄带为主

相制备的磁体

接近正分时，没有多余的金属 $%存在于合金中，所
以不易氧化，富 $%相中虽含有接近 ;.H的 $%，但用
快淬技术得到的非晶态合金不存在晶粒和晶粒边

界，所以也不易氧化，尽管处于微粉状态也如此 #双
合金技术可以保证在很低的 $%合金中还有足够的
$%相和富 3边界相存在，保证合金有高 &KL #在烧结
过程中高 GF含量的粉粒熔融后能较好地均匀弥散
分布在以 $%!,-+’3相为主相的颗粒周围，形成均匀
的液相隔离层 #这时，若想在主相 $%!,-+’ 3 体积分
数高的情况下，保持磁体较高的 &KL，务必使有限的

富 GF相充分均匀地分散，使每一个 $%!,-+’ 3晶粒
被一层很薄（厚度 I ! >6）的富 GF相包围，尽量减少
第!种类型晶界［4］#因此在这种情况下，高温烧结更
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有利于富 !"相的流动，使液相烧结更加彻底，使磁体
的密度快速提高，同时使富 !"相的分布更加均匀 #
由图 $还可看出，时效处理对提高较高稀土含

量烧结磁体的 ! % 和（!"）&’(效果不大，仅对矫顽力
的提高有作用 #低 !"含量时（ ) *$+,-.），尤其当成
分配比越趋近于 /0123$- 4的正分值时，时效处理对
提高烧结磁体的磁性能效果显著，如图 1所示 #

! "#$ 磁体中稀土成分的分布情况

图 *（’）和（5）分别为 !" 含量为 *6+6, .和
*$+-, .的磁体样品的背散射 7"8照片 #我们知道，
背散射模式得到的 7"8照片中不同区域的明亮程
度与元素的原子序数有关，原子序数大的元素在

7"8照片上呈现出白色，反之，原子序数小的呈现

图 * 不同 !" 含量磁体的背散射 7"8 照片 （’）!" 含量为

*6+6,.；（5）!"含量为 *$+-,.

出灰色 #因此，由背散射 7"8照片可清晰地显示出
合金中所包含不同元素的相及其分布 # 在烧结
/0234磁体中，主要存在两个相：富 /0相和 1 9 $- 9 $
主相 #所以，图 *中的灰色背底是主相（/0，:;）1（23，

<=）$- 4，零散的白色区域为富 !"相 #由图 *可清晰

看出，随稀土含量的变化富 !"相的析出差别很大 #
当 !"含量较高时，主相的晶界处分布较多的富 /0
相（见图 *（’）），一定含量的富 /0分布在晶界将增
强合金中的稀土与过渡族金属之间地磁交换作用进

而增加磁体矫顽力 #但是，过量的富 /0相反而使磁
能积急剧下降（如图 $）#当 !"含量下降后，少量的
富 !"相能较好地以弥散状在晶界相析出（如图 *
（5）所示），磁体的磁性能将大幅度地提高（如图 1所
示），因此只有适宜的稀土含量配比，才能使富 /0
相尽可能地沿晶界相析出，而非铁磁相不在晶界交

隅处团聚，方可达到既保持较高的矫顽力又不使剩

磁降低的目的 #

! "!$ 稀土含量对薄带和磁体微结构的影响

图 -是高 !"含量（ ) *6+6,.）的薄带和磁体的
7"8二次电子照片 #从平行于辊面方向的速凝带形
貌可看出，当 !"含量较高时，速凝带不仅有较多的
富 /0相和富 4相析出，而且仍有!>23的残留（见图
-（’））#这可能是主相的成分偏离 /0123$-4的化学配

图 - 高 !"含量薄带和磁体的扫描电镜照片 （’）平行于辊面

方向的薄带表面形貌；（5）在 $?@? A进行 B C时效热处理后的薄

带形貌；（D）!"含量为 *6+6,.的最终磁体的晶粒形貌

图 , 低 !"含量薄带和磁体的扫描电镜照片 （’）垂直于辊方

向的薄带表面形貌；（5）在 $?@? A进行 B C时效热处理后的薄带

表面形貌；（D）!"含量为 *$+-,.的最终磁体的晶粒形貌

比太大造成的 #图 -（5）显示，在$?@? A进行 B C时效
热处理后尽管未明显发现!>23的残留，但原先的片
形柱状晶变成了晶粒尺寸较大等轴晶 #这表明，热处
理温度不仅改变了速凝带的组织形貌，而且使速凝

带中的主相与富钕相的成分发生了变化 #经后续工
艺处理得到的最终磁体的晶粒较小，但富 !"相在
晶界交隅处的团聚明显（见图 -（D）），这也是低性能
钕铁硼磁体的普遍特征 #
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降低 !"含量为 #$%&’(时，从垂直于辊面方向
的速凝带形貌照片可看出，速凝带晶粒结构细微均

匀，硬磁性相以柱状晶的形式存在，其生长方向与贴

辊面基本垂直，其中“银白色”柱状晶贯穿整个厚带，

没有发现!)*+析出的痕迹（见图 ’（,））-由于主相的
成分接近 ./0*+$&1的化学配比，也没有过多的富 ./
相析出 -图 ’（2）显示，在$343 5进行 6 7时效热处理
后，等轴晶晶粒尺寸明显的小于高稀土含量的样品 -
而且最终磁体的晶粒也较小，并且富 !"相在晶界
交隅处的团聚明显减少 -

& % 结 论
本文采用速凝工艺和双合金法制备不同稀土含

量（./，89）)（*+，:;）)1合金 -与一般热处理工艺相
比，速凝铸造工艺可以大幅度地缩短合金均匀成相

时间，不仅能抑制速凝带中!< *+相的析出，还能改
善速凝带主相（./，89）0 *+$&1的单相性，调节富稀土
（./，89）相在磁体中的分布 -当稀土含量在接近主
相稀土含量时，磁体的内禀矫顽力 !=>和磁能积

（"!）?,@显著提高 -
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