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摘要: 采用高压热压缩变形技术对高能球磨的 SmCo 基非晶-纳米晶粉体与商用的 Nd-Fe-B 纳米

晶粉体的混合物冷压块进行变形处理,成功制备出块体各向异性 SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复合

永磁体。 通过 X 射线衍射仪(XRD)、透射电子显微镜(TEM)以及振动样品磁强计(VSM)对块体

SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体的微结构和磁性能进行分析研究得出:所制备磁体的微结构

由 SmCo7 / Nd2Fe14B 纳米晶区域组成,且 SmCo7 / Nd2Fe14B 纳米晶具有沿其(00l)方向(平行于压力

方向)的择优取向;磁体具有明显的磁各向异性,室温下沿压力方向具有 16
 

MGOe 的最大磁能积;
磁体具有较好的温度稳定性,其矫顽力温度系数 β(RT-250

 

℃) = -0. 26%
 

℃ -1。 研究结果表明,所制

备磁体具有较高的潜力,可应用于国防军工、轨道交通等科技领域。
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Abstract: By
 

using
 

high-pressure
 

thermal
 

compression
 

( HPTC),
 

the
 

blends
 

of
 

SmCo-based
 

amor-
phous-nanocrystalline

 

powders
 

and
 

the
 

commercial
 

Nd-Fe-B
 

nanocrystalline
 

powders
 

were
 

deformed,
 

and
 

the
 

bulk
 

anisotropic
 

nanohybrid
 

SmCo7 / Nd2Fe14B
 

magnets
 

were
 

successfully
 

prepared.
 

The
 

micro-
structure

 

and
 

magnetic
 

properties
 

of
 

the
 

obtained
 

magnets
 

were
 

studied
 

by
 

XRD,
 

TEM
 

and
 

VSM.
 

The
 

experimental
 

results
 

show
 

that
 

the
 

obtained
 

SmCo7 / Nd2Fe 14B
 

magnets
 

are
 

composed
 

of
 

SmCo7
 and

 

Nd2Fe14B
 

nanocrystalline
 

regions,
 

and
 

the
 

SmCo7
 and

 

Nd2Fe14B
 

nanocrystals
 

possess
 

a
 

(00l) texture
 

a-
long

 

the
 

pressure
 

direction
 

(parallel
 

to
 

the
 

pressure
 

direction).
 

Magnets
 

exhibit
 

an
 

obvious
 

magnetic
 

ani-
sotropy

 

and
 

a
 

maximum
 

energy
 

product
 

of
 

16
 

MGOe
 

at
 

room
 

temperature
 

(RT)
 

along
 

the
 

pressure
 

direc-
tion.

 

Moreover,
 

the
 

obtained
 

magnets
 

have
 

a
 

good
 

thermal
 

stability
 

with
 

a
 

low
 

β(RT-250
 

℃ ) = -0. 26%
 

℃ -1 .
These

 

findings
 

demonstrate
 

that
 

the
 

bulk
 

anisotropic
 

nanohybrid
 

SmCo7 / Nd2Fe14B
 

magnets
 

have
 

high
 

po-
tential

 

to
 

be
 

applied
 

in
 

national
 

defense,
 

military
 

industry,
 

rail
 

transit
 

and
 

other
 

scientific
 

and
 

techno-
logical

 

fields.
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　 　 永磁材料由于存储有高的静磁能,能够实现

机械能和电能之间的相互转化,是风能发电、电动

汽车、人工智能及 5G 技术等领域发展的关键材

料[1-3] 。 现有的稀土永磁材料如 SmCo 和 Nd-Fe-B,

是当前各领域主要使用的永磁材料。 但是,随着

社会各高新科技领域的迅猛发展,现存永磁材料

已渐渐不能满足各领域的发展需求。 这是因为现

有的永磁材料在性能和温度稳定性方面存在矛
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盾,如 Nd-Fe-B 永磁材料, 尽管其被誉为 “ 永磁

王”,在室温下具有优异的磁性能,市场的使用占

比最高。 但是,因为 Nd-Fe-B 稀土永磁材料具有较

低的居里温度(Tc = 312
 

℃ ),使其很难应用于高温

环境。 通常,要实现 Nd-Fe-B 稀土永磁材料在高温

环境的使用,需要采用昂贵、低丰度的重稀土元素

Tb 和 Dy 对 Nd 元素进行取代,或采用较为复杂的

晶界扩散技术,对 Nd-Fe-B 稀土永磁材料的晶界结

构进行调控[4-5] 。 相比于 Nd-Fe-B 稀土永磁材料,
SmCo 稀土永磁材料具有较低的室温磁性能,但是

由于其具有较高的居里温度(680
 

℃ ~ 920
 

℃ ),因
此具有很好的高温稳定性,被广泛应用于高温环

境[6] 。 因此,基于目前科技领域的发展趋势及现

有永磁材料的特性,研究制备具有高磁性能同时

具有良好温度稳定性的永磁材料成为了永磁材料

领域的研究热点。
异质纳米复合永磁材料,即是将不同的磁性

相在一定纳米尺度下进行复合,通过纳米尺度下

的耦合作用(交换耦合作用和静磁耦合作用),实
现将各组成相的优异性能相结合同时避免各自缺

点的永磁材料,该类型的材料有潜力实现具有优

异磁性能永磁材料的制备, 近几年来备受关

注[7-10] 。 本研究基于异质纳米复合的理念,采用已

建立的高压热压缩变形技术对高能球磨的 SmCo
基非晶-纳米晶粉体与商用的 Nd-Fe-B 纳米晶粉

体的混合物冷压块进行变形处理,制备出块体的

SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体,并将采用 X
射线衍射仪( XRD)、透射电子显微镜( TEM)以及

振动样品磁强计(VSM)对所制备的块体磁体的微

结构和磁性能进行深入研究分析。 该研究工作将

为制备具有高性能,同时具有良好温度稳定性的

永磁材料提供一条有效的途径,以推进永磁材料

领域的发展。

1　 实验方法

本研究工作所用的前驱物为 SmCo 基非晶-纳
米晶粉体和商用的 Nd-Fe-B 纳米晶粉体。 其中,
SmCo 基非晶-纳米晶粉体是通过采用 SPEX8000
高能球磨机球磨选购于阿法埃莎公司的 Sm2Co17

合金粉体所得,粉体粒径小于或等于 45
 

μm,球磨

时间为 4. 5
 

h,球料比为 20 ∶ 1,球磨介质为高纯氩

气。 Nd-Fe-B 纳米晶粉体为购买于麦格昆磁公司

的 MQU-F 型快淬粉体,粉体粒径为小于或等于

50
 

μm。 准备好两种粉体后,将球磨得到的 SmCo

基非晶-纳米晶粉体和商用的 Nd-Fe-B 纳米晶粉

体在高纯氩气保护下的手套箱中混合并采用研钵

进行研磨混合均匀,本研究混合粉体中 Nd-Fe-B 的

含量为 30
 

wt%。 研磨混合均匀后,将混合粉体在

此高纯氩气保护下的手套箱中,采用内置液压机

对混合粉体进行冷压,得到直径为 6
 

mm,高为

2
 

mm 的小圆柱。 随后将冷压块进行组合并填满

高为 8
 

mm 的钢套,并采用 Gleeble
 

3800 热模拟机

对其装满冷压块的钢套一起进行高压热压缩变

形,从而实现变形磁体的制备。 本研究工作中的

变形工艺参数分别为:变形量 ε
 

= 75%;变形温度

T= 650
 

℃ ;
 

变形时间为 t = 57
 

s;变形应力为 σ
 

=
560

 

MPa,整个变形过程是在真空环境下执行。
获得变形磁体后,采用 X 射线衍射仪(XRD)、

透射电子显微镜(TEM)和振动样品磁强计(VSM)
对变形后样品进行微结构和磁性能的研究分析,
其中 XRD 为 PIXcel-3D,靶材为 Co 靶,衍射线为

Kα;TEM 为 JEOL
 

JEM - 2010;VSM 为带有高温测

试附件的 Lakeshore
 

7407,最大磁场为 21
 

kOe,能
够实现室温及高温下的磁性能测试。 基于所测试

的 XRD 图谱,采用 JADE6 软件深入分析样品的相

组成、晶粒取向及各相的晶粒尺寸。 变形后块体

样品的密度通过阿基米德原理测量所得。 本工作

在测试磁性能的过程中,采用了传统的方法对样

品的退磁因子均进行了修正[10] 。

2　 结果与讨论

前驱物的微结构表征如图 1 和图 2 中的 XRD
图谱所示。 对 XRD 图谱分析可得,经过高能球磨

后 SmCo 粉体的微结构由纳米晶粒尺寸为 5 ~ 7
 

nm
的 SmCo7 相和非晶基体组成。 经过分析计算得到

球磨后 SmCo 粉体的结晶度为 24%,非晶含量为

76%。 这说明通过高能磨后,SmCo 合金发生了由

结晶态到非晶态的转变(图 1),且残余有部分纳

米晶。 由图 2 分析可得,所购买商用的 Nd-Fe-B
快淬粉体是晶粒尺寸约为 56

 

nm 的晶态相。 经

过对前驱粉体的微结构研究分析得到,本研究工

作中用来进行高压热压缩变形的前驱粉体为

SmCo 基非晶-纳米晶粉体和 Nd-Fe-B 纳米晶粉体

的混合物。
图 3 为经过高压热压缩变形后所得到的块体

磁体表面垂直于压力方向的 XRD 图。 由 XRD 图

分析可得,经过高压热压缩变形后,所得到的磁体

由 SmCo7 相和 Nd2Fe14B 相组成,这说明高压热压
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图 1 球磨后 SmCo 粉体的 XRD 图

Fig. 1 The
 

XRD
 

pattern
 

of
 

the
 

as-milled
 

SmCo
 

powders

图 2 Nd-Fe-B(MQU-F)快淬粉体的 XRD 图

Fig. 2 The
 

XRD
 

pattern
 

of
 

the
 

Nd-Fe-B
 

(MQU-F)
 

powders

缩变形过程实现了 SmCo 基非晶的晶化,实现了块

体 SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体的制备。
通过对 XRD 图谱的进一步分析,可得到磁体的

SmCo7 相具有细小的纳米晶粒尺寸约为 11
 

nm,而
Nd2Fe14B 相的晶粒尺寸约为 33

 

nm。 因此,通过高

压热压缩变形后,所制备的磁体具有细小的纳米

晶粒尺寸。 此外,从 XRD 图可清晰看出,与各向同

性的 Nd2Fe14B 粉末标准衍射卡片(PDF:39-0473)
相比, 变形后磁体的 Nd2Fe 14B 相具有增强的

(004)、(105)及(008)衍射峰,这表明所制备磁体

的 Nd2Fe14B 相具有沿其易磁化轴(00l)方向的择

优取向,详细分析可见参考文献[9]。 但是,很难

从 XRD 图中直观地看出磁体的 SmCo7 相是否具有

沿其易磁化轴的择优取向。
为了进一步研究高压热压缩变形后所得磁体

的微结构,对变形后得到的 SmCo7 / Nd2Fe14B 异质

纳米复合永磁体进行 TEM 表征,如图 4 和图 5 所

示。 由图 4 和图 5 分析可得,变形后磁体由两个不

同的微结构区域组成,即是 SmCo7 纳米晶区域和

Nd2Fe14B 纳米晶区域。 SmCo7 纳米晶区域由类球

状的纳米晶组成,纳米晶粒尺寸约为 11
 

nm,与

XRD 分析相吻合。 Nd2Fe14B 纳米晶区域由板条状

Nd2Fe14B 纳米晶组成,这些纳米晶的短轴方向晶粒

尺寸分布为 25 ~ 54
 

nm,长轴方向的晶粒尺寸分布

为 77 ~ 197
 

nm。 由 SmCo7 纳米晶区域所对应的选

图 3 高压热压缩变形后所得块体磁体垂直于压力

方向表面的 XRD 图

Fig. 3 The
 

XRD
 

pattern
 

of
 

the
 

HPTC-deformed
 

magnet
 

measured
 

on
 

the
 

sample
 

surface
 

perpendicular
 

to
 

the
 

pressure
 

direction

区电子衍射图可看出,衍射环具有(002)晶面加强的

衍射斑点,这说明在 SmCo7 纳米晶区域中存在有沿

(00l)方向的择优取向。 此外,由 Nd2Fe14B 纳米晶区

域的选区电子衍射图同样可以看到 Nd2Fe14B 纳米

晶(006)晶面加强的衍射斑点,这也说明,变形后

样品中的 Nd2Fe14B 纳米具有沿其易磁化轴(00l)
方向的择优取向,此结果与 XRD 分析一致。 因此,
我们可以得到, 高压热压缩变形后所得到的

SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体由 SmCo7 和

Nd2Fe14B 纳米晶区域组成,且 SmCo7 和 Nd2Fe14B 纳

米晶同时具有沿其易磁化轴的择优取向。

图 4 磁体 SmCo7 区域的 TEM 明场像及其

选区电子衍射图(插图),照片

取自样品表面平行于压力方向

Fig. 4 The
 

bright-field
 

TEM
 

image
 

of
 

the
 

magnet
 

SmCo7
 region

 

and
 

the
 

corresponding
 

selection
 

area
 

electron
 

diffraction
(SAED)

 

patterns
 

(the
 

inset),
 

taken
 

from
 

the
 

sample
 

surface
 

parallel
 

to
 

the
 

pressure
 

direction

为了研究高压热压缩变形所得到的 SmCo7 /
Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体的磁性能,对磁体进

行 VSM 测试分析。 图 6 为室温下高压热压缩变形

后磁体平行于压力方向和垂直于压力方向的磁滞

回线,表 1 为两个方向磁滞回线所对应的磁性参数

值。 由两个方向的磁滞回线可看出,变形后磁体
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图 5 磁体 Nd2Fe14B 区域的 TEM 明场像及其

选区电子衍射图(插图),照片取自

样品表面平行于压力方向

Fig. 5 The
 

bright-field
 

TEM
 

image
 

of
 

the
 

magnet
 

Nd2Fe14B
 

region
 

and
 

the
 

corresponding
 

SAED
 

pattern
 

(the
 

inset)
 

,
 

taken
 

from
 

the
 

sample
 

surface
 

parallel
 

to
 

the
 

pressure
 

direction

具有明显的磁各向异性。 如表 1 所示,变形后磁体

沿压力方向具有 16
 

MGOe 的最大磁能积,内禀矫

顽力为 9. 9
 

kOe,剩磁比为 0. 86。 相比平行于压力

方向,磁体垂直于压力方向的磁能积仅为 6. 3
 

MG-
Oe,内禀矫顽力为 9. 2

 

kOe,剩磁比为 0. 7。 这些结

果说明,变形后磁体具有明显的磁各向异性,且平

行于压力方向为磁体的易磁化轴方向。 致使所制

备磁体显示出明显磁各向异性的原因,是变形后

磁体的 SmCo7 和 Nd2Fe14B 相具有沿其易磁化轴的

择优取向。 由图 6 可得,经过高压热压缩变形后,
磁体平行于压力方向和垂直于压力方向均表现出

单相磁化行为,这说明所得到的磁体具有较好的

磁耦合作用,其中包含短程的交换耦合作用和长

程的静磁耦合作用[11-12] 。 表 1 中平行于压力方向

和垂直于压力方向的剩磁之比为 1. 55,定量说明

了高压热压缩变形后磁体确实具有强的磁各向异

性,该磁各向异性主要来源于磁体的 SmCo7 和

Nd2Fe14B 纳米晶具有沿其易磁化轴方向的择优取

向。 该研究工作中能够实现 SmCo7 和 Nd2Fe14B 纳

米晶具有沿其易磁化轴方向的择优取向的根本原

因是:高压热压缩变形过程中引入了应变能各向

异性,这使得 SmCo7 纳米晶自非晶基体晶化时能

够沿其应变能最低方向择优取向形核和生长,
　 　

同样,在该变形条件下,Nd-Fe-B 纳米晶也会沿其

应变能最低方向生长,最终同时实现了 SmCo7 和

Nd2Fe14B 纳米晶具有沿其易磁化轴方向的择优取

向,此研究结果与前期的研究结果相同[8-10,13] 。

图 6 室温下高压热压缩变形后磁体平行于压力方向
( / /

 

P)和垂直于压力方向(⊥P)的磁滞回线
Fig. 6 Magnetic

 

hysteresis
 

loops
 

of
 

the
 

HPTC-deformed
 

magnet
 

measured
 

parallel
 

and
 

perpendicular
 

to
 

the
 

pressure
 

direction
 

at
 

RT
 

with
 

a
 

maximum
 

field
 

of
 

21
 

kOe.
 

( / /
 

P
 

denotes
 

the
 

measured
 

field
 

parallel
 

to
 

the
 

pressure
 

direction;
 

⊥P
 

denotes
 

the
 

measured
 

field
 

perpendicular
 

to
 

the
 

pressure
 

direction)

为了研究高压热压缩变形后所得到的 SmCo7 /
Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体的高温稳定性,采用

VSM 对磁体在不同的温度下进行磁性能的测试,变
形后磁体的最大磁能积和内禀矫顽力随温度的变化

如图 7 所示。 由图 7 可看出,随着温度的升高,变形

后磁体的最大磁能积逐渐降低。 在温度为 200
 

℃下

磁体具有 11
 

MGOe 的最大磁能积,当温度为 300
 

℃
时,磁体的最大磁能积仍高达 8

 

MGOe。 与传统的

Nd-Fe-B 永磁材料相比,通过高压热压缩变形后所

得到的 SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体具有

较好的温度稳定性,能够应用至 Nd-Fe-B 永磁材料

的居里温度(312
 

℃)附近。 因此,此高压热压缩变

形所制备的磁体具有良好的温度稳定性,这主要是

因为该磁体具有较低的矫顽力温度系数。 矫顽力温

度系数是用来衡量永磁材料温度稳定性的一个重要

指标[14] ,其计算公式为:

表 1 室温下高压热压缩变形后磁体平行于压力方向和垂直于压力方向的磁性能

Tab. 1 Magnetic
 

properties
 

of
 

the
 

HPTC-deformed
 

magnet
 

measured
 

parallel
 

and
 

perpendicular
 

to
 

the
 

pressure
 

directionat
 

RT

高压热压缩

变形磁体

最大磁能积

(BH) max
 /

 

MGOe
内禀矫顽力

Hci
 /

 

kOe
剩余磁化强度

4πMr
 /

 

kG
饱和磁化强

4πMs
 /

 

kG
剩磁比

S
两方向的剩磁之比

4πMr
/ /

 

/
 

4πMr
⊥

平行于压力方向
 

( / /
 

P) 16 9. 9 9 10. 6 0. 86
1. 55

垂直于压力方向
 

(⊥P) 6. 3 9. 2 5. 8 8. 3 0. 7
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图 7 室温到 350
 

℃范围内变形磁体沿压力方向的

最大磁能积和内禀矫顽力的变化

Fig. 7 Dependence
 

of
 

(BH) max
 and

 

Hci
 on

 

the
 

measurement
 

temperatures
 

from
 

RT
 

to
 

350
 

℃
 

for
 

the
 

HPTC-deformed
 

magnets
 

measured
 

along
 

the
 

direction
 

of
 

pressure

β =
Hci(T) - Hci(T0)
Hci(T0)(T - T0)

× 100%

式中:Hci(T)为某一温度下的内禀矫顽力,Hci(T0 )
为室温下的内禀矫顽力。 通过该公式可计算出变

形后 SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体从室温

到 250
 

℃的矫顽力温度系数为-0. 26%
 

℃ -1,即是

β(RT-250
 

℃ ) = -0. 26%
 

℃ -1。 该矫顽力温度系数能与

传统烧结的 SmCo5 磁体在该温度区间的矫顽力温

度系数(β(RT-250
 

℃ ) = -0. 26%
 

℃ -1 )相当[2] ,且比已

报道的 Nd-Fe-B 磁体和 Nd-Dy-Fe-Co-B 磁体在该

温度范围内的矫顽力温度系数低[15] ,Nd-Fe-B 磁体

和 Nd-Dy-Fe-Co-B 磁体的矫顽力温度系数分别为

β(RT-250
 

℃ ) = -0. 42%
 

℃ -1 和 β(RT-250
 

℃ ) = -0. 4%
 

℃ -1。
以上结果表明,高压热压缩变形所得到的 SmCo7 /
Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体具有增强的温度稳

定性。 该增强的温度稳定性一方面源于所制备的

磁体含有大量的具有高的居里温度的 SmCo7 纳米

晶[16] ,以及细小的纳米晶粒尺寸,这样的微结构在

高温下能有效地抑制反向畴的移动,在高温环境

中能够使磁体保持较高的磁性能。 另一方面,该
增强的温度稳定性还可能源于所制备的磁体在高

压热压缩变形过程中存在界面扩散,SmCo 合金中

的 Co 原子进入 Nd2Fe14B 晶体结构,形成 Nd2( Fe,
Co)14B 相,从而提高了其居里温度。

3　 结论

1)采用高压热压缩变形技术对 SmCo 基非晶-
纳米晶粉体与商用的 Nd-Fe-B 纳米晶粉体的混合

物冷压块进行变形处理,成功制备出块体各向异

性的 SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体。

2)所制备的块体各向异性 SmCo7 / Nd2Fe14B 异

质纳米复合永磁体由 SmCo7 和 Nd2Fe14B 纳米晶区

域组成,且 SmCo7 和 Nd2Fe 14B 纳米晶具有沿其

(00l)方向的择优取向。
3)所制备的块体各向异性 SmCo7 / Nd2Fe14B 异质

纳米复合永磁体具有增强的温度稳定性,室温到

250
 

℃的矫顽力温度系数为 β(RT-250
 

℃) = -0. 26%
 

℃ -1。
尽管本研究工作成功制备出块体各向异性的

SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复合永磁体,且该磁体具

有增强的温度稳定性,但磁体的 SmCo7 和 Nd2Fe14B
相的织构较弱,导致磁体的磁能积与单相的 SmCo7

及单相的 Nd2Fe14B 磁体相比仍有一定的差距。 在

后续的研究工作中通过对变形工艺参数的调控及

成分的设计将能够进一步增强 SmCo7 和 Nd2Fe14B
相的织构,从而实现 SmCo7 / Nd2Fe14B 异质纳米复

合永磁体磁性能的进一步提高。
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