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摘要: 利用亚快速定向凝固设备制备 Nd-Fe-B 合金, 并研究了其定向凝固组织。设计合金成分为: 亚包晶成分 ( Nd10. 8

Fe83. 8B5. 4)、包晶成分 ( Nd11. 76Fe82. 36B5. 88) 和过包晶成分 ( Nd13. 5Fe79. 75B6. 75)。对抽拉速率在 5～500Lm/ s 范围内合金

的定向凝固及微观组织的研究表明: 三种成分Nd-Fe-B 合金的最终凝固组织均由 A-Fe枝晶相、包晶Nd2Fe14B 相和富

Nd 相组成; 随着抽拉速率的提高, A-Fe相的一次枝晶间距呈减小的趋势; 三种成分凝固组织中的 A-Fe 相的体积分数

随着抽拉速率的提高都表现出了先减后增的趋势, 而 Nd2Fe14B 相的体积分数都表现出了先增后减的趋势。
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Abstract: The solidif icat ion micro st ructure o f Ndx Fe100-1. 5x B0. 5x ( x = 10. 8% , 11. 76% , 13. 5% ) al loys

are r esearched at the w ithdraw velocity rang ing fr om 5Lm/ s to 500Lm/ s under dir ectional solidif ica-

t ion. T he results indicate that the final m icrostr ucture o f three composit ions alloy s is all primary A-
Fe phase, Nd2Fe14B phase and Nd-rich phase. With incr ease o f w ithdraw velocity , pr imary dendrite

arm spacing o f pr imary A-Fe phase decreases, the vo lume fract ion o f primary A-Fe phase decr eases

and then increases, Nd2Fe14B phase increases and then decreases.
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　　第三代稀土永磁材料 Nd-Fe-B自 1983年问世以

来[ 1, 2] , 科研人员对其的研究工作已经涉及到了材料

基础磁性主相结构、晶体学特性、材料的制造工艺方

法和材料的使用特性的改善等众多方面, 取得了瞩目

的成果。

　　由于Nd-Fe-B永磁材料属于金属永磁材料, 因此

在制备时离不开合金的凝固过程。各种配方组成的合

金通过凝固过程而形成了各种简单的或复杂的内部

组织, 这些内部组织对磁体的最终性能通常都具有十

分重要的影响。在 Nd-Fe-B三元合金系中, 磁性主相

Nd2Fe14B 相是通过液相与 C-Fe 相的包晶反应生成
的, 室温组织中 A-Fe 枝晶的存在会降低材料的最终
磁性能。有研究表明[ 3, 4] , 提高冷却速率可以有效地抑

制 A-Fe 枝晶的生长。
　　此外, 近年来发现了一些非常重要的结构和功能

材料都存在包晶反应,如高温 Ti-Al, Ni-Al, Fe-C, Fe-

Cr-Ni工具钢合金以及磁性材料 Nd-Fe-B, Co-Sm-Cu

和高温超导材料 Y-Ba-Cu-O 等
[ 5]
。因此, 包晶合金的

定向凝固研究也引起了越来越多学者的关注。

　　由于包晶凝固过程的复杂性, 多年来, 包晶凝固

的实验研究还主要集中在少数几种属于非小晶面长

大的包晶合金, 如Fe-Ni, T i-Al , Pb-Bi及Zn基等合

金; 而更多的包晶合金相图上反应生成的是具有固定

成分的金属间化合物的包晶相, 如磁性材料 Nd-Fe-B

中的 Nd2Fe14B 相、高温超导材料 Y-Ba-Cu-O 中的

123相等,它们都属于小平面相, 而目前人们对此类包

晶合金的研究才刚刚开始。因此, 研究较快冷却速率

下, Nd-Fe-B合金的组织演化规律对小平面包晶相生

长机制的研究有着十分积极的意义。

　　本工作通过定向凝固技术制备Nd-Fe-B合金, 通

过调节不同的抽拉速率, 研究不同的冷却速率, 尤其

是较快凝固速率条件下的包晶相变及组织演化规律。

1　实验

　　实验所用原材料为电工纯铁DT -2, DT -4, 99. 5%

Nd (质量分数, 下同) , 含硼量约为20%的 B-Fe中间

合金。且所有原材料在熔炼前均进行打磨除油防锈处

理。按亚包晶成分 ( Nd10. 8Fe83. 8B5. 4)、包晶成分( Nd11. 76
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Fe82. 36B5. 88 ) 和过包晶成分 ( Nd13. 5Fe79. 75B6. 75 ) 配制母

合金, 采用ZG-0. 025型真空感应炉熔炼, 而后浇铸到

水冷铜模中, 得到平板铸锭母合金。随后对铸锭进行

线切割, 获得一定数量的<6mm×80mm 的试棒。原始

试棒用砂纸打磨去除表面氧化皮, 并用丙酮清洗进行

除油除锈处理。

　　定向凝固实验在自制的 MDS-1型 LMC 高梯度

定向凝固装置上进行 (原理如图 1所示) , 设计抽拉速

率分别为 5, 20, 50, 100, 300, 500Lm/ s六种。将定

向凝固实验所得的试样线切割, 在 MP-2型金相试样

磨抛机上打磨抛光后进行化学腐蚀处理, 腐蚀剂为:

3%的硝酸酒精。利用 Olympus T G-3金相显微镜观

察试样的微观结构, 利用 Quant imet 500金相显微镜

系统进行各组织体积分数的定量分析。

图 1　LMC高梯度定向凝固设备原理图

Fig . 1　S chemat ic of high tem perature gradien t

direct ional s olidif icat ion apparatu s

2　结果与分析

　　根据 Nd-Fe-B合金的平衡状态相图 (如图 2 所

示) , 在平衡凝固条件下, 亚包晶、包晶、过包晶三种

成分合金的最终凝固组织分别为 ( A-Fe 相+ T 1相)、

完全的 T 1相、( T 1相+ T 2相+ 富N d相)。如图 3所

示抽拉速率分别为5, 50, 500Lm/ s时, 三种成分 Nd-

Fe-B合金的最终凝固组织均由 A-Fe枝晶相 (白色部

分)、包晶 T 1相 (灰褐色部分) 和富 Nd相 (黑色部

分) 组成, 这与平衡凝固下的组织构成有很大区别。

　　根据包晶合金的凝固理论[ 6] , 平衡凝固要求溶质

组元在两个固相及一个液相中进行充分的扩散, 但在

实际的凝固过程中由于冷却速度很快, 扩散进行的很

不充分, 所以包晶凝固通常是非平衡凝固。在Nd-Fe-

B合金的凝固过程中, 由于溶质在固相中的扩散不能

充分进行, 包晶反应之前凝固出来的 C-Fe 相内部的
成分是不均匀的, 即枝晶的心部溶质浓度低, 而枝晶

的边缘溶质浓度高, 当冷却至包晶温度T P时, 在 C-Fe
相的表面发生包晶反应。从形核功的角度看, 包晶 T 1

相在 C-Fe相表面上非均质地形核要比在液相内部均
质形核更为有利。因此, 在包晶反应过程中, C-Fe 相
很快被 T 1相包围, 此时, 液相与 C-Fe 相脱离接触, 由

于包晶层对于溶质组元扩散的屏障作用, 包晶反应只

能依靠溶质组元从液相一侧穿过 T 1 相向 C-Fe 相一
侧进行扩散才能继续下去, 因此受到了很大的抑制。

同时, 由于冷却速度较快, 包晶转变不能进行完全, 随

着温度的降低, 剩余的 C-Fe相转变为 A-Fe 相, 因此,

此时的最终凝固组织与相图所示的最终凝固组织有

较大的差别。

图 2　Nd∶B= 2∶1的垂直截面平衡状态相图

Fig . 2　A vert ical s ection of the NdFeB ph ase diagram of

Nd∶B= 2∶1

　　在强制性枝晶生长条件下, 一次枝晶间距和凝固

速度、温度梯度直接相关。在一定的生长条件下, 一

次枝晶间距是一定的; 凝固速度和温度梯度的增加均

会使间距变细。Hunt
[ 6]
将枝晶的轮廓简化为胞状, 通

过对扩散场的分析得到一次枝晶间距的表达式为: K
= A 1G

- 0. 5
V

- 0. 25
, 其中 A 1 = 2. 83( k$T 0D L )́

1/ 4
。

Kurz
[ 7]
等通过对枝晶形状的几何学分析导出了相似

的 公 式: K = A 2G
- 0. 5

V
- 0. 25

, 其 中 A 2 =

4. 3( $T 0D L /́ k0) 1/ 4 ; 近年来研究表明, 在给定的生长

速度和温度梯度下, 枝晶间距存在一个容许范围, 在

该范围内其具体数值与凝固历史相关。

　　随着抽拉速率的增加, 三种成分Nd-Fe-B合金的

凝固组织中 A-Fe 枝晶细化明显, 枝晶间距不断减小

(如图3所示)。经过测量和统计,得到了三种成分 K与
V 的关系曲线 (如图4所示) , 可见, 随着凝固速度的

提高, A-Fe相的一次枝晶间距 K呈减小趋势。
　　对这三组曲线分别进行拟合, 得出亚包晶成分满

足: KV 0. 319 = 79Lm1. 319s- 0. 319; 包晶成分满足: KV 0. 328 =

94Lm 1. 328
s
- 0. 328; 过包晶成分满足: KV 0. 336 = 117Lm1. 336

s
- 0. 336。这与 Hunt 模型较为接近。

　　图 5为 A-Fe相和 T 1相的体积分数与抽拉速率 V

的关系曲线, 结合图 3的金相照片可以看出, 随着抽

拉速率的提高, 三种成分凝固组织中的A-Fe相的体
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图 3　Nd-Fe-B合金定向凝固的金相照片　 ( a) , ( b) , ( c) : 过包晶成分, 抽拉速率分别为 5, 50, 500Lm/ s;

( d) , ( e) , ( f ) : 包晶成分, 抽拉速率分别为 5, 50, 500Lm / s; ( g) , ( h) , ( i) : 亚包晶成分, 抽拉速率分别为 5, 50, 500Lm / s

Fig. 3　Microst ructu re of Nd-Fe-B alloys at the dif fer ent with draw velocit ies und er direct ional s olidif icat ion

( a) , ( b ) , ( c) : hyperperitect ric comp os it ion, w ithdr aw velocities are 5, 50, 500Lm/ s

( d) , ( e) , ( f) : s toichiometr ic composit ion, w ithdraw velocit ies are 5, 50, 500Lm /s

( g) , ( h) , ( i) : hyp operitect ic compos ition , w ithdraw velocit ies are 5, 50, 500Lm / s

图 4　A-Fe 相的一次枝晶间距K与 V 的关系曲线

Fig. 4　Dependence of pr imar y dendrite arm spacing of

primary A-Fe ph ase on w ithdr aw velocities V

积分数都表现出了先减后增的趋势, T 1相的体积分数

都表现出了先增后减的趋势。而与之相对应的是, 在

亚包晶成分中, A-Fe相的体积分数在 V = 300Lm/ s时

达到最小值, 与此同时, T 1相的体积分数则达到了最

大值。在包晶成分和过包晶成分中, A-Fe 相和 T 1相的

体积分数在 V = 100Lm/ s时分别达到最小值和最大

值。在同一抽拉速率下, A-Fe 相的含量随着合金成分
中 Fe元素含量的减少而有所下降, 即 A-Fe 相的量按
照亚包晶、T 1 和过包晶的顺序递减。相应的磁性

Nd2Fe14B 相的含量则呈现出递增的趋势。

　　在低速时, 凝固时间较长, 通过固相扩散进行的

包晶转变比较充分, 因此 A-Fe 相的体积分数逐渐降
低, 而T 1相的体积分数逐渐增多; 随着抽拉速率的增

大, 由于包晶层对于溶质组元扩散的屏障作用, 包晶

(下转第 44页)
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图 5　A-Fe相和 T 1 相的体积分数与 V 的关系曲线

( a) 亚包晶成分; ( b ) 包晶成分; ( c) 过包晶成分

Fig. 5　Dependence of volum e fr action of A-Fe and T 1

phases on w ithdraw velocit ies V

( a) hypoperitect ic comp os it ion; ( b) stoichiomet ic compos iti on ;

(c) h yperperitect ic composi tion

转变受到抑制, T 1 相的体积分数减少, 而A-Fe 相的体
积分数增加。同时, 抽拉速率增大, 过冷增大, 包晶

相直接凝固的驱动力增加, T 1相的生长速度增加, T 1

相增多。但从高速段 T 1相减少的现象来看, 直接凝固

对包晶相的生成没有起到明显的作用, 这可能是由于

凝固时间减少以及枝晶间距减小, 在一定程度上约束

了 T 1相的生长。

3　结论

( 1) 亚包晶、包晶和过包晶三种成分 Nd-Fe-B合

金的最终凝固组织均由 A-Fe 枝晶相、包晶 Nd2Fe14B

相和富 Nd相组成, 这与平衡凝固下的组织构成有很

大的区别。

( 2) 随着抽拉速率的提高, A-Fe相的一次枝晶间
距呈减小的趋势, 对这三组曲线分别进行拟合, 得出

亚包晶成分满足: KV 0. 319
= 79Lm1. 319

s
- 0. 319

; 包晶成分

满足: KV 0. 328
= 94Lm 1. 328

s
- 0. 328

; 过包晶成分满足:

KV 0. 336 = 117Lm1. 336s- 0. 336。

( 3) 在同一种抽拉速率下, A-Fe相的含量按亚包
晶、包晶和过包晶的顺序递减, 相应的磁性 Nd2Fe14B

相的含量则呈现出递增的趋势; 随着抽拉速度的提

高, 三种成分凝固组织中的 A-Fe 相的体积分数都表
现出了先减后增的趋势, 而与之相对应的是, T 1相的

体积分数都表现出了先增后减的趋势。在亚包晶成分

中, A-Fe 相的体积分数在V = 300Lm/ s 时达到了最小

值, 与此同时, T 1相的体积分数到了最大值。在包晶

成分和过包晶成分中, A-Fe 相和 T 1相的体积分数在

V = 100Lm/ s时分别达到最小值和最大值。
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