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高矫顽力烧结钕铁硼磁体重稀土减量研究进展
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（1.中国科学院力学研究所，北京 100190） 

（2.中国科学院大学 工程科学学院，北京 100049） 

（3.中国科学院大学 材料科学与光电工程中心，北京 100049） 

摘要：烧结钕铁硼永磁材料具有超高的剩磁与磁能积，但其内禀矫顽力较低，使其在高温环境中的应用受到一定限制。目前通

过晶粒细化、晶界掺杂和晶界扩散等技术可以提高钕铁硼磁体的矫顽力以保证其在高温环境中磁性能的稳定性。为降低制造成

本，如何减少高矫顽力烧结钕铁硼磁体制造过程中重稀土用量成为目前研究热点。本文总结了内禀矫顽力机理以及矫顽力技术

的优缺点，其中晶界扩散技术通过重稀土选择性扩散可在主相晶粒表面形成各向异性场更强的重稀土壳层，同时连续的晶界相

分布增强了退磁耦合作用，可在大幅提升磁体的矫顽力的同时实现重稀土减量，并进一步归纳和探讨晶界扩散源制备方法、成

分和基体材料对矫顽力提升效果和重稀土减量的影响，同时对高矫顽力烧结钕铁硼磁体重稀土减量的发展趋势进行了展望。 

关键词：稀土 钕铁硼 永磁材料 矫顽力 重稀土减量  

中图分类号：TM273 

引言：  

作为第三代稀土永磁材料，钕铁硼永磁材料凭借其体积小、重量轻和强磁性等特性，

被广泛地应用于轨道交通、3C 电子、医疗器械、新能源等诸多领域[1]。近些年，随着发展

新能源汽车、海上风力发电等绿色产业成为实现双碳目标的重要战略举措，大幅拉升了对

高性能烧结钕铁硼永磁体的市场需求。目前钕铁硼磁体最大磁能积和剩磁均可达到理论值

的 95%以上，但内禀矫顽力仍只能达到理论值的 1/4~1/3左右，恶化了其高温性能并限制了

钕铁硼磁体在高温环境中的应用。在烧结钕铁硼冶炼阶段通过添加大量重稀土可形成具有

高磁晶各向异性场的(HRE,Nd)2Fe14B相(HRE=Dy、Tb)以达到矫顽力提高的目的，但重稀土

是一种昂贵的战略性资源，被严格限制使用和出口，因此生产大量高矫顽力钕铁硼磁体面

临着成本增加和原料供应困难的问题。此外，由于重稀土与 Fe 的反铁磁耦合作用，使得高

矫顽力钕铁硼磁体往往因剩磁的下降损失部分磁能积。因此，在保证烧结钕铁硼磁体获得

高矫顽力的前提下减少重稀土用量成为当前钕铁硼行业和学术界关注的焦点。对此，研究
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人员提出了晶粒细化、晶界掺杂和晶界扩散等方法来制造低重稀土甚至无重稀土的高矫顽

力烧结钕铁硼磁体，其中晶界扩散由于其显著的矫顽力提升幅度和较少的重稀土用量成为

主流方法，并且迅速实现了工业化。 

1 烧结钕铁硼磁体的内禀矫顽力机理 

烧结钕铁硼磁体主要由Nd2Fe14B主相，富Nd相，富B相，Nd的氧化物和外来的夹杂物

等组成[2]，而其优异的磁性能则主要来源于Nd2Fe14B主相较高的磁晶各向异性和较大的分

子磁矩[3]。烧结钕铁硼磁体的磁性能通常主要由剩磁 Br、内禀矫顽力 Hcj 和最大磁能积

(BH)max 来衡量。其中，内禀矫顽力（以下简称矫顽力）和磁体的热稳定性息息相关，很大

程度上决定了钕铁硼磁体的应用前景。普通烧结钕铁硼磁体的平均晶粒尺寸在 3μm以上，

其基本矫顽力机制可以认为是反磁化畴形核[2],[4]。矫顽力由反磁化畴的形核场决定，若软

磁性缺陷区域反磁化畴的形核场高，则磁体的矫顽力高[5]。如图 1(a)[6]所示，磁体内部的主

相晶粒边缘和尖角处存在缺陷，反磁化畴倾向于在这些地方形核，而磁体内部的非磁性晶

粒、磁化晶粒的取向差异、主相晶粒间缺乏连续的富钕相等结构(图 1(b))，使主相晶粒周围

容易形成退磁场。随着反向磁场的增大，反磁化畴在整个磁体中迅速长大和扩张(图 1(c))，

主相晶粒延伸形成的磁性晶界相会促进反磁化畴在整个磁体中的级联传播，导致烧结钕铁

硼磁体的矫顽力远远低于Nd2Fe14B硬磁相的矫顽力[7]。烧结钕铁硼磁体的磁化反转已经被

磁光克尔效应显微镜直接观察到[6][8]，观察结果表明，这种反转更倾向于发生在主相晶粒

边缘，该实验结果也进一步验证了形核场理论。 

 

图 1 (a)微结构调控增强矫顽力示意图 (b)结构多样性示意图 (c)烧结钕铁硼磁体退磁过程中反磁化畴的形核和扩展[6] 

Fig. 1 (a) Schematic illustration of coercivity enhancement by microstructural modification. (b) Schematic diagram of magnetic 

inhomogeneities. (c) Domain nucleation and propagation in the sintered NdFeB magnet during demagnetization process[6] 
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根据 Brown 的假设模型，若主相和晶界相在磁体中均匀分布，在外加磁场为零的情况

下，钕铁硼磁体的矫顽力可用下面的经验公式描述[9]： 

Hcj = α
2K1

Js
− NeffMs 

其中，
2K1

Js
为硬磁相晶粒的各向异性场，α为晶粒表面缺陷对矫顽力的减少系数，Neff为有效

退磁因子，描述主相边缘和角落的各种杂散场[10],[11]。因此，对于磁体矫顽力的提升，可以

从以下三个方面考虑：一、提高主相晶粒表面的磁晶各向异性场；二、修复主相晶粒周围

和边角处的缺陷，增加反磁化畴的形核场；三、使均匀的非磁性晶界相连续地包裹各个主

相晶粒，增强主相晶粒间的退磁耦合作用，从而减缓反磁化畴在磁体间的级联传播[6]。 

2 晶粒细化和晶界掺杂 

2.1 晶粒细化 

从形核场理论可知，烧结钕铁硼磁体的矫顽力由反磁化畴的形核场决定，晶粒边缘的

缺陷和局部退磁场会减小形核场，晶粒尺寸越小，反磁化畴形核和产生局部退磁场的概率

越小，磁体矫顽力因此增大[12]。图 2[12]显示了矫顽力和晶粒尺寸平方对数的关系，且满足

如下公式： 

Hcj = a − blnD2[13] 

式中a, b为常数，D为晶粒尺寸，单位为μm。 

 

图 2 矫顽力与晶粒尺寸平方对数的关系图[12] 

Fig. 2 Grain-size dependence of coercivity. A plot of intrinsic coercivity against the logarithm of the square of grain sizes[12] 

Hono 等人[14]通过有限元方法模拟了不同平均晶粒尺寸的烧结钕铁硼磁体的磁化曲线，

如图 3（a）所示，矫顽力随着晶粒尺寸的减小而增大，这与通过实验获取的矫顽力随晶粒

尺寸的变化趋势基本保持一致（图 3（b））。根据磁畴理论，当晶粒尺寸降低至单畴磁体

尺寸范围时，不存在畴壁的位移，反磁化过程中只剩磁矩的转动，此时的矫顽力将接近磁
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体的理论值[15]。因此，在烧结钕铁硼磁体的制造过程中控制晶粒大小是提高矫顽力的有效

途径。 

 

图 3 (a)不同平均晶粒尺寸的模拟磁体的磁化曲线 (b)微磁模拟和实验报道的烧结钕铁硼磁体的矫顽力与晶粒尺寸关系的

比较[14] 

Fig. 3(a) Magnetization curves of the simulated magnets with average grain sizes of 2.7, 2.0, 1.0 and 0.7μm.  

(b) Comparison of the coercivity vs. grain size obtained using micromagnetic simulations and experimentally reported Nd–Fe–B 

sintered magnets[14] 

然而，在烧结钕铁硼磁体的实际生产过程中，当晶粒尺寸小于某一个临界值时，矫顽

力反而会随着晶粒尺寸的减小而减小[12]。Li 等人[12]发现晶粒平均直径约为 4.5μm时烧结钕

铁硼磁体的矫顽力最高（17kOe），随后由于 Nd 元素易氧化，fcc-NdOx 相体积分数相对于

hcp-富 Nd 相增加（如图 4），而 NdOx熔点较高，难以形成薄而连续的晶界相，导致富 Nd

相的连续性遭到破坏，减弱了主相晶粒间的退磁耦合作用，磁体矫顽力呈现下降趋势 [16]。

因此，制备超细晶烧结钕铁硼磁体过程中有效控制富Nd相的氧化是获得高矫顽力的关键。 

 

 

图 4 从晶粒尺寸分别为 4.5mm(a)和 3mm(b)的样品的背散射电子图像对比中得到 Nd2Fe14B、富 Nd 相和 NdOx相的彩色

图[12]  

Fig.4 Colored map of Nd2Fe14B, dhcp-Nd, and NdOx phases obtained from the contrast of SEM BSE images of the samples with 

a grain size of 4.5 mm (a) and 3 mm (b)[12] 

近几年随着气流磨制粉技术和烧结技术的进步和发展，高矫顽力、无重稀土烧结钕铁

硼磁体的研究取得了一定的进展。Hono 和 Sagawa 等人[17][18]使用氦气气流磨代替传统氮气

气流磨获得了平均晶粒尺寸仅为1μm的磁粉，随后采用控氧无压烧结工艺严格控制因磁粉
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过细而导致氧化的问题，在无重稀土添加的条件下，磁体的矫顽力和剩磁达到了20kOe和

1.24T。尽管通过晶粒细化来提高烧结钕铁硼磁体的矫顽力不需要额外添加重稀土元素，但

磁粉细化以及氧化控制需要采用氦气气流磨和无压烧结等技术，显著提高了对生产设备和

环境的要求以及制造成本。 

2.2 晶界掺杂 

晶界掺杂不同于传统合金化方法，它是指在制粉过程中将晶界添加物如纯金属、重稀

土化合物粉末或低熔点合金粉末等混合到 NdFeB 磁性粉末中，之后经热处理成型得到具有

较高磁性能的磁体[19]。晶界掺杂方法的核心是不改变磁体的主相结构，通过添加辅助元素

来调控晶界相和界面结构，优化磁体的显微组织和成分分布，增强去磁耦合效应，从而提

升磁体矫顽力[19]。该方法元素添加量少，原材料成本低，磁体矫顽力提高明显且剩磁降低

极少，容易实现产业化。 

晶界掺杂的添加物包括重稀土单质粉末[20][21]、无机化合物粉末[22][23][24][25]、轻稀土粉

末[26]、非稀土粉末[27][28][29][30]，其中使用重稀土单质粉末进行晶界掺杂最为常见。Liu 等人

[20]在成分为Nd10.2Pr3.0FebalB5.8的钕铁硼磁体粉末中掺杂纳米 Dy 粉末，发现随着 Dy 的掺

杂量的增加，磁体的矫顽力逐渐增大，剩磁略有下降。一般认为，Dy在Nd2Fe14B主相晶粒

表面区域以(Nd,Dy)2Fe14B相的形式富集，增强了主相晶粒的磁晶各向异性场。晶界掺杂 Tb

粉末提升矫顽力的机理和掺杂 Dy 粉末相近，但(Nd,Tb)2Fe14B 相的磁晶各向异性场高于

(Nd,Dy)2Fe14B 相，矫顽力的提升效果更加明显。 

Ma 等人[22]选择使用Dy2O3粉末进行晶界掺杂，如图 5 所示，随着Dy2O3含量的增加，

矫顽力逐渐增大，剩磁呈现下降趋势。与无掺杂磁体相比，Dy2O3的加入促进了主相晶粒

表面富Dy壳层的形成，增强了主相外部区域的磁晶各向异性场，减弱了局部杂散退磁场。

然而，随着Dy2O3含量的增加，Dy 进入主相中的含量增加，主相结构改变所产生的磁稀释

效应导致剩磁下降（图 6）。因而，重稀土的添加量并非越多越好，有效控制晶界掺杂中

重稀土的添加量也是重稀土减量的一种实现方法。此外，晶界掺杂DyF3和DyHx也可以提升

钕铁硼磁体的矫顽力[31][32][33][34]，但DyHx成本较高，DyF3的生产过程会引起一定的环境污

染，在产业化应用中需要按照实际情况选取合适的添加物[35]。 
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图 5 (a)不同 Dy2O3添加量的(Pr, Nd)29.5Dy2.0(Fe,M)balB1.0磁体的退磁曲线，(b)矫顽力、剩磁和Hcj/kOe +

(BH)max/MGOe随 Dy2O3添加量的变化关系[22] 

Fig.5 (a) Demagnetization curves of (Pr, Nd)29.5Dy2.0(Fe,M)balB1.0 magnets added with different amounts of Dy2O3, (b) 

dependence of coercivity, remanence and the value of Hcj/kOe + (BH)max/MGOe on the Dy2O3 addition amount[22] 

 

图 6 Dy2O3质量分数分别为 0%(a)和(d)、2%(b)和(e)，4%(c)和(f)的磁体的背散射扫描电镜图像和元素分布图[22] 

Fig. 6 Back-scattered SEM images and elemental distributions along the lines indicated in the images for the magnets with the 

addition of (a) and (d) 0wt%, (b) and (e) 2wt%, (c) and (f) 4wt% Dy2O3
[22] 

为了避免晶界掺杂中重稀土的使用，Sun 等人[26]使用轻稀土 Pr 粉末进行晶界掺杂。与

原始磁体相比，晶界掺杂 Pr 磁体的矫顽力从 13.8kOe 提升到 14.7kOe。Pr 纳米粉末有助于

修复 Nd2Fe14B 磁体的晶界缺陷，增加连续晶界相含量以及稀释晶界相铁磁性，强化晶粒间

的去磁耦合作用。Pr 是轻稀土元素，相对重稀土元素更加经济和容易获得，但对磁体矫顽

力的提升幅度不够明显，限制了其在磁性能需求较高的领域的应用。 

此外，使用非稀土元素进行晶界掺杂也可以一定程度改善烧结钕铁硼磁体的微观结构

和磁性能。Cui 等人[30]使用 Cu 粉进行晶界掺杂后，磁体的矫顽力和剩磁都略微提升。如图

7所示，掺杂 Cu磁体的晶界更加清晰和光滑。Cu溶解在晶界相中，优化晶界相的分布，增

强主相晶粒之间的退磁耦合作用。此外，使用适量的 Al 粉末[36]或 CuZn、AlCu 等合金粉末

[28,29]进行掺杂也可以提升磁体的矫顽力，但矫顽力提升幅度有限，一般不超过 2.5kOe，机

理与纯 Cu粉末掺杂类似。综上所述，使用非稀土元素及其合金进行晶界掺杂在磁性能要求
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不高的领域有着非常重要的应用，且完全不需要消耗重稀土元素。 

 

图 7 (a)无 Cu 烧结磁体和(b)晶界掺杂 Cu 烧结磁体的光学显微图[30] 

Fig.7 The optical micrographs of the sintered magnets with (a)Cu free, (b)Grain boundary doped with Cu[30] 

3 晶界扩散技术 

晶界扩散技术起源于 2000 年，Park 等人[37]采用磁控溅射法在烧结钕铁硼磁体上沉积了

Dy 薄膜，并进行热扩散处理，处理之后磁体的矫顽力相较未经处理的烧结钕铁硼磁体提升

了一倍，而剩磁几乎不降低。如图 8所示，晶界扩散可以使烧结钕铁硼磁体中的 Dy元素沿

着晶界富集[38]，选择性扩散到主相晶粒的外延层，替代主相晶粒中的 Nd 在主相晶粒表面

形成了各向异性场更强的Dy2Fe14B壳层，而被替代的 Nd 析出形成了新的富 Nd 晶界相[39]，

修复了主相晶粒周围的缺陷，减缓了反磁化畴的形核，从而提高了矫顽力[25][40][41]。此外，

由于重稀土元素的选择性扩散，晶界扩散技术的重稀土元素消耗量低于传统双合金工艺的

10%[42]，同时矫顽力提升幅度也更大，在重稀土减量方面有很大的发展前景。 

 

图 8 Dy 替换 Nd 的机制原理图[38] 

Fig. 8 Schematic of a possible mechanism for replacement of Nd with Dy[38] 

3.1 扩散源制备方法对晶界扩散技术中重稀土元素减量的影响 

扩散源制备方法包括涂覆[43]、电泳沉积[44][45][46]、蒸镀[47][48]以及磁控溅射[41][49]等。因

扩散源制备方法原理与工艺上的差异性，扩散后烧结钕铁硼磁体矫顽力的提升幅度不同，

重稀土元素的用量也不一样。 

表面涂覆是将重稀土粉末或重稀土化合物粉末等扩散源粉末与酒精等有机溶剂配置成

悬浮液后，采用浸渍、喷涂等方式沉积在基体材料的表面。Bae 等人[50]将DyF3扩散源粉末
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涂覆在烧结钕铁硼磁体表面进行晶界扩散。扩散后磁体的矫顽力从 13.77 kOe增加到了

14.92 kOe。显而易见，表面涂覆操作简单，易于实现短流程化生产，因此现阶段较多数企

业皆采用此办法来进行重稀土晶界扩散，但其缺点是无法准确控制扩散源粉末层的厚度、

重量以及均匀性，不利于重稀土的减量，且磁体扩散后性能的一致性较差。 

Marko 等人[46] 采用电泳沉积设备将TbF3扩散源沉积在烧结 NdFeB 磁体表面，扩散后磁

体矫顽力大幅提升至 19.3kOe，是原始烧结磁体的近 2倍，剩磁没有明显下降。处理后的磁

体中重稀土元素Dy、Tb的含量之和仅为 1.37%，相比原始烧结磁体中 1.22%的重稀土Dy、

Tb 含量仅仅增加了 0.15%。如图 9 所示，电泳涂层致密性优于常规涂覆涂层，且可通过涂

层厚度的控制来调节重稀土元素的用量，从而实现重稀土元素的减量。但电泳沉积溶液中

可能存在的杂质会对扩散后磁体的磁性能产生不利影响。 

 

图 9 (a)表面涂覆和(b) 电泳沉积的 TbF3涂层的 SEM 图像[46]  

Fig. 9 SEM images of a coated layer of TbF3 created by (a) dip coating and (b) EPD [46] 

为了进一步研究晶界扩散中重稀土元素的减量，旋转扩散技术因而被提出。Liu 等人[51]

将原始的无Dy烧结钕铁硼磁体与氧化锆球、镝条混合后放入旋转处理室中进行热处理，如

图 10 所示。在 800℃下经过第一次旋转扩散后，扩散后磁体的矫顽力由 12.51kOe 提高到

17.38kOe，而 Dy 条的质量只减少了 0.56g。旋转扩散过程中，磁体在高温下不粘在扩散源

上，可以实现扩散源的循环利用和批量生产。但是随着旋转次数的增加，Dy 条表面凹坑逐

渐变多，Dy 条和磁体的接触面积减小，所以 Dy 条的损耗量也逐渐下降，如图 11 所示，第

5 次旋转扩散 Dy 条的损耗量低至 0.38g。同时，矫顽力提升的幅度也会随着旋转扩散次数

的增加逐渐下降，如图 12 所示，第 5 次扩散后矫顽力只提升到 16.67kOe。使用旋转扩散法

可以大大增加晶界扩散过程中重稀土的利用率，但无法精确控制扩散后磁体的磁性能，在

一些矫顽力标准化要求不高的应用场景中，旋转扩散技术具有一定应用前景。 
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图 10 旋转扩散原理图[51] 

Fig. 10 Schematic diagram of the rotating diffusion[51]

 

图 11 Dy 条损耗量随旋转扩散次数的变化[51] 

Fig. 11 Loss of Dy strips as function of multiple rotating diffusion processes[51] 

 

图 12 烧结 NdFeB 磁体使用 Dy 条多次旋转扩散后的退磁曲线[51] 

Fig. 12 Demagnetization curves of the sintered NdFeB magnets after multiple rotating diffusion processes using Dy strips at 

800℃for 8 h[51] 

蒸镀晶界扩散工艺是指在真空条件下，采用一定的方式加热扩散源，使之汽化并在磁

体表面沉积形成扩散源涂层，后经回火处理提高磁体矫顽力的工艺。Sepehri 等人[47]利用真

空蒸镀 Dy 技术，使磁体矫顽力从原始的 13.1kOe 提升到 20.4kOe，剩磁仅从 1.44T 轻微下

降到 1.42T。如图 13 所示，与原始磁体相比，晶界扩散后磁体 Nd2Fe14B 主相晶粒周围的富

钕相更加清晰连续，且在其外层区域形成了(Nd,Dy)2Fe14B 壳层，其厚度由磁体表面向中心

逐渐减小。(Nd,Dy)2Fe14B 壳层增大了主相晶粒的磁晶各向异性场，延缓了反磁化畴的形核，
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富Nd晶界相的优化增强了主相晶粒之间的去磁耦合效应。蒸镀属于物理气相沉积技术，是

一种环境友好型工艺技术，同时具备调整沉积速率、基板温度及蒸汽分子入射角的能力，

所制备的重稀土涂层纯度高、厚度和均匀性均可控，有利于提高重稀土利用率，但其缺点

在于沉积的涂层附着力不强，容易脱落，降低了晶界扩散的稳定性和可靠性。 

 
图 13 未处理样品的低倍率和高倍率扫描电镜图像(a)(b)，晶界扩散后样品的低倍率和高倍率扫描电镜图像：靠近表面 

处(c)(d)，距离样品表面约 400μm 处 (e)(f)，和在磁体中心(g)(h) [47] 

Fig. 13 Low-and high-magnification BSE SEM images of (a and b) untreated sample, and GBDP sample (c and d) near the 

surface, (e and f) ∼400μm from the surface of the sample and (g and d) in the center of the bulk[47] 

磁控溅射与蒸镀均属于物理气相沉积技术，但相较于蒸镀，磁控溅射具有低温沉积、

粒子能量/通量可控的优点，因此可避免蒸镀处理过程中高温造成磁体表面重稀土挥发，利

用率降低的现象，同时可较好地实现涂层厚度与膜基结合强度的调控。Zhu 等人[52]采用磁

控溅射方法在烧结钕铁硼磁体的表面制备了 Tb 涂层，如图 14（a）所示，该涂层的完整性、

致密性及均匀性较好。此外，如图 14（b）所示，扩散后磁体表层中 Tb 浓度明显降低，这

意味大部分的 Tb 原子已经扩散到了磁体内部，只有少量的 Tb 残留在磁体表面。由于扩散

后磁体还需要进一步抛光才可进行耐蚀型防护涂层沉积，因而降低 Tb 在磁体表面的残留量

可减少抛光过程中重稀土 Tb 的浪费。如图 15 所示，与原始磁体相比，扩散后磁体内部主

相晶粒周围形成了(Nd,Tb)2Fe14B 壳层，同时富 Nd 相以角隅相和孤立相存在的形式得到改

善，均呈现出更为均匀且细小的分布特性，而磁体矫顽力从原始的 18.3kOe 提高到 28.0kOe。 
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图 14 磁控溅射沉积 Tb 涂层的磁体的扫描电镜和能谱图  (a)(c)晶界扩散前 (b)(d)晶界扩散后[52] 

Fig.14 SEM and EDS images of magnet with Tb coating. (a)(c) Magnet before GBDP; (b)(d) Magnet after GBDP at 950℃ for 8 

h and annealing at 500℃ for 3 h[52] 

 
图 15 磁控溅射沉积 Tb 的磁体 Nd 和 Tb 元素的 EPMA 图像 (a)扩散前 (b)扩散后[52] 

Fig. 15 EPMA images of magnets with Nd and Tb element mapping. (a) Tb-coating magnet before diffusion; (b) Tb-coating 

magnet after diffusion at 950 ℃ for 8 h and annealing at 500 ℃ for 3 h[52] 

3.2 扩散源对晶界扩散技术中重稀土元素减量的影响 

在晶界扩散工艺中，扩散源的优化始终是重稀土减量中尤为重要的一步。依据晶界扩

散技术的发展，扩散源可分为以下四类：第一类扩散源以重稀土金属[49][53]和重稀土无机化

合物[38]为主，主要包括 Tb、Dy纯金属，TbF3
[54]、DyF3

[55][56]、TbH3
[57]等化合物；为降低重

稀土使用量和降低制造成本，逐渐发展了以重稀土合金为主的第二类扩散源，主要包括

DyMg 合金[58]、DyFe 合金[59]、DyAl[60]合金和 TbAl[61]合金等；第三类扩散源则排除了重稀
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土的使用，以轻稀土合金为主，主要包括 PrCu 合金[62]、PrAlCu 合金[63]、LaAlCu 合金[64]、

CeAlCu[65]合金等；为进一步降低晶界扩散中稀土元素的消耗，第四类则以非稀土元素为主，

主要包括 Al[66]、MgO[67][68]、AlCu 合金[69]等，不同的扩散源在晶界扩散提升矫顽力的过程

中和重稀土减量中起着不同的作用。 

重稀土金属 Dy 和 Tb 是晶界扩散中最常见且应用最为广泛的扩散源。Sepehri 等人[47]使

用金属 Dy 进行晶界扩散，烧结钕铁硼磁体的矫顽力从 13.1kOe 提升到了 20.4kOe，扩散后

磁体中 Dy的质量分数约为 2.5%。如图 16所示，扩散后磁体的能谱图证实了在 Nd2Fe14B主

相晶粒的外层区域形成了(Nd,Dy)2Fe14B 壳层。Wu 等人[70]使用金属 Tb 作为扩散源，并在圆

柱形磁体的上下表面沉积 2.0~13.5μm 的 Tb 膜。当 Tb 膜厚为 9.3μm时，磁体矫顽力相较原

始磁体的提升幅度最大，剩磁略微降低。当 Tb 涂层厚度进一步增加时，由于 Tb 的扩散深

度有限，磁体矫顽力不再进一步增加，但 Tb 进入主相中含量却进一步增加，主相结构改变

导致剩磁和磁能积显著下降 (图 17(a)和(b))。将 Tb 涂层单位厚度对应的矫顽力提升幅度作

为晶界扩散效率的评估依据，扩散源涂层越厚，单位厚度 Tb 涂层对应的矫顽力提升效率越

低(图 17(c))。所以将扩散源涂层的厚度控制在合适的范围，也是实现重稀土减量的方法之

一。 

 

图 16 (a)晶界扩散后磁体表面附近的背散射电子图像 (b)Dy，(c)O，(d)Fe，(e)Nd 和(f)Cu 的能量色散 X 射线图[47] 

Fig.16 (a) BSE SEM image of the GBDP sample near the surface. Energy-dispersive X-ray maps of (b) Dy, (c) O, (d) Fe, (e) Nd 

and (f) Cu obtained from the same region as (a)[47] 
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图 17 晶界扩散 Tb 后磁体的磁性能随 Tb 涂层厚度的变化关系(a)和退磁曲线(b)以及相应的扩散效率值(c)[70] 

Fig.17  The relationship between the magnetic property and the Tb coating thickness of Tb-diffused magnets(a) ，corresponded 

demagnetization curves (b) and corresponded efficiency(c)[70] 

重稀土金属 Dy 和 Tb 价格昂贵，使用重稀土金属作为扩散源，矫顽力的提升和重稀土

的减量两者很难兼顾。从降低成本的角度出发，研究人员提出使用价格相对较低的重稀土

无机化合物进行晶界扩散。Liu 等人 [71]使用TbH3进行晶界扩散，矫顽力从原始磁体的

13.4kOe 提升到了 26.0kOe，Tb 元素在 Nd2Fe14B 晶粒表面优先富集为(Nd,Tb)2Fe14B 相，通

过提高磁体的磁晶各向异性场和反向磁畴形核场来提高磁体的矫顽力。Bae 等人[50]使用

DyF3涂覆在NdFeB烧结磁体上进行晶界扩散，矫顽力从原始磁体的 10.7kOe提升到14.9kOe，

使用DyHx扩散后矫顽力提升到 16.5kOe，而使用DyF3和DyHx混合作为扩散源进行扩散后的

矫顽力在前两者之间，且随着DyHx含量的增加而升高，剩磁均基本不变 (图 18)。DyF3和

DyHx中F−和 H+对 Dy 的化学势影响不同，导致 Dy 的扩散行为不一样。在F−的影响下， 

DyF3扩散时 Dy 倾向于发生横向晶格扩散，往主相晶粒内部扩散较多，在主相晶粒周围形

成的(Nd,Dy)2Fe14B壳层过厚，限制了 Dy的扩散深度，而使用DyHx进行扩散时，Dy 主要沿

晶界区扩散，(Nd,Tb)2Fe14B 壳层厚度适中，扩散效果更好。但重稀土氢化物制备成本较高

且容易氧化，在成本上不占优势[35]。而重稀土氧化物虽然价格较低，但扩散效率也低，在

重稀土的减量方面不如重稀土氢化物和氟化物占据优势。 

 
图 18 DyHx:DyF3混合溶液按 100:0、70:30、50:50、30:70 和 0:100 的比例涂覆 NdFeB 烧结磁体和未涂覆磁体的(a)退磁

曲线和(b)磁性能的变化[50] 

Fig.18 (a) Demagnetization curves and (b) the magnetic property changes of the Nd–Fe–B sintered magnets coated by DyHx: 
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DyF3 mixed solution at ratios of 100:0, 70:30, 50:50, 30:70, and 0:100[50] 

相对重稀土金属及其无机化合物，重稀土合金作为扩散源有着不可替代的优势，不仅

有利于重稀土的减量，同时对矫顽力的提升有更好的效果。Zhong 等人[58]发现选择 DyMg

合金涂层作为扩散源时，磁体矫顽力从原始的 13.26kOe 增加到了 18.21kOe，高于纯 Dy 扩

散后的 17.34kOe。与此同时，扩散后磁体中 Dy元素增重仅为 1.13mg，相对使用纯 Dy作为

扩散源时减少了 39％，实现了增加矫顽力提升幅度的同时减少了重稀土元素的用量(图 19)。

DyMg 合金的扩散机理如图 20 所示，Mg 元素和富稀土相形成了低熔点的 RE-Mg 相，一方

面，提高了晶界富Nd相的浸润性，促进扩散过程中液相流动，优化晶界相分布特性，增强

了主相晶粒间的退磁耦合作用。另一方面， Dy元素的在晶界相中的扩散速率提高，磁体内

部“壳-核”结构比例增加，同时主相表界面形成更为连续且均匀分布的具有高磁晶各向异

性场的(Nd,Dy)2Fe14B相，从而增强了烧结钕铁硼磁体的矫顽力。Sun等人[60]使用 DyAl合金

作为扩散源进行晶界扩散，扩散源涂层厚度为 3.03μm 时，矫顽力从原始磁体的 15.1kOe 提

升至 16.4kOe，扩散后磁体的矫顽力提升幅度不大，但 Dy元素的消耗量也不高。其中 Al的

加入增加了晶界相的流动性，使 Dy、Al 元素主要分布在主相晶粒表层及与富 Nd 相的交界

处，既提高了磁体的矫顽力，又节约了 Dy 元素。 

 

图 19 原始磁体、Dy 扩散磁体和 DyMg 扩散磁体的退磁曲线 插图显示 Dy 元素的含量和相应的矫顽力[58] 

Fig.19 Demagnetization curves of the original, Dy-and DyMg-diffused magnets. The inset shows the amount of Dy element 

deposited into the magnets and corresponding Hcj
[58] 
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图 21 扩散机理示意图[58] 

Fig.20 The schematic diagram of diffusion mechanism[58] 

Zhou 等人[72]采用Tb80Al20合金粉末作为扩散源进行晶界扩散，磁体的矫顽力从原始的

13.88kOe 提升到了 20.39kOe，矫顽力提高了 46.90%，而扩散后磁体中 Tb 元素的质量分数

只有 0.064％。Nd2Fe14B晶粒表面的富 Tb 壳层和连续的晶界相增强了磁晶各向异性和主相

晶粒间的退磁耦合作用，扩散后磁体的 Al 浓度明显增加，Al 作为 Tb 原子的载流子在富 Tb

壳层中富集，优化了晶界扩散过程中磁体的微观结构（图 21）。Zhou 等人[73]使用 Tb 原子

分数为 70%的 TbCu 合金作为扩散源进行晶界扩散，矫顽力从 17.37kOe 提升到 20.04kOe，

涂覆的 Tb 元素占磁体的质量分数为 0.766%。 

 
图 21 (a)原始磁体和(b)扩散后磁体的背散射电子图像和电子探针 X 射线显微分析图[72] 

Fig.21 SEM surface images and EPMA maps of (a) original magnet and (b)diffusion magnet [72] 

为了进一步实现晶界扩散技术中重稀土元素的减量，Lu 等人 [74 ]采用原子分数为

Pr60Tb10Cu30−xAlx(x = 0,5,15,25,30)的多元合金带作为扩散源对烧结钕铁硼磁体进行晶界

扩散后，不含 Al 的磁体矫顽力由 11.4kOe 提升到 19.5kOe，剩磁从 14.65kGs 轻微下降到

14.32kGs，这主要是由于富 Tb 壳层的硬磁化效应[75]。扩散源中 Al 元素的加入增强了晶界
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相的湿润性和流动性，促进 Tb沿晶界相扩散，减缓 Tb向主相晶粒内部扩散，增大 Tb的扩

散深度，使富 Tb 壳层分布更加均匀。清晰连续的晶界相能增强主相晶粒间的退磁耦合作用，

从而提升磁体的矫顽力。使用 Al 含量为 25%的合金带扩散后的磁体通过进一步加强了

Nd2Fe14B主相之间的退磁耦合获得了 22.4kOe 的最高矫顽力，但需要注意的是，由于

Nd2Fe14B相中富 Nd相的比例增加和 Al对 Fe的过多替代，磁稀释效应导致了剩磁的急剧下

降。综合考虑，合金扩散源中 Al的质量分数控制在5%~15%之间可以获得最好的综合磁性

能。同时，Cu 元素也可以通过调控晶界富 Nd 相提高 Tb 的扩散效率，Al/Cu 共加可以实现

晶界扩散技术中重稀土元素的减量。此外，扩散源合金中低熔点金属的成分和占比也会影

响涂层和晶界相的熔点，从而对矫顽力提升幅度和重稀土减量产生影响。 

 

图 22 原始磁体、空白磁体和不同 Al 含量合金扩散磁体的(a)室温退磁曲线 (b)Hcj、Br和 Hcj(kOe)+(BH)max(MGOe)和扩散

源中 Al 含量的关系[74] 

Fig.22 The magnetic properties of original, blank and diffusion magnets by different Al content alloys: (a) the room-

temperature demagnetization curves (b) the dependences of Hcj, Br and Hcj (kOe) + (BH)max (MGOe) on Al content of diffusion 

sources[74] 

Lu 等人[76]使用轻稀土 Pr68Cu32 合金作为扩散源进行晶界扩散，磁体的矫顽力从原始的

16kOe 提升到了 19.6kOe，主要是由于薄且连续的晶间相隔离了 Nd2Fe14B 晶粒，增强了主

相晶粒间的退磁耦合作用。Zeng 等人[65]使用(LaCe)-Al-Cu 合金进行晶界扩散，矫顽力从原

始的 12.4kOe 提升到 13.0kOe，扩散后形成的 ReFe2相提高了晶界与主相之间的湿润性。轻

稀土储量丰富，相对重稀土成本低廉，对矫顽力的提升效果较为明显，能够减少重稀土的

使用，是很有应用前景的扩散源。 

使用含有稀土元素的扩散源进行扩散，还是无法摆脱对稀土资源的依赖，Chen 等人[66]

发现使用纯 Al 作为扩散源进行晶界扩散可以小幅提升矫顽力。这是由于 Al 的扩散使得烧

结钕铁硼磁体具有更平直、更光滑的界面结构，能促进主相晶粒间的退磁耦合。Zhou 等人

[10]使用 MgO 作为扩散源进行晶界扩散后磁体的矫顽力从 13.7kOe 提高到 14.7kOe，这主要

是因为 MgO 与晶界相反应提高了晶界相的湿润性，溶解主相晶粒锋利的边缘，减缓反磁化
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畴形核(图 23)，并且连续平直的晶界相可以增强主相晶粒间的退磁耦合[77]。使用非稀土元

素作为扩散源进行晶界扩散不再需要消耗重稀土，但是对磁体磁性能的提升幅度也很有限。

此外，如何将扩散效果好的扩散源与扩散源利用率高的沉积涂覆方法结合在一起，是晶界

扩散重稀土减量中很有前景的研究方向。 

 

图 23 (a)原始磁体和(b)扩散后磁体晶间结构的 TEM 图像[10] 

Fig.23 TEM images of the intergranular structure for the (a)initial and (b)diffused magnets[10] 

3.3 基体材料设计对晶界扩散技术中重稀土元素减量的影响 

原始磁体中的元素含量和微观结构对磁体扩散后的晶界优化和磁性能的提升也起着重

要的作用。Bae 等人[78]研究了烧结钕铁硼磁体中氧含量对晶界扩散效果的影响，研究发现

氧含量为 1500ppm 的磁体使用 DyH2扩散后矫顽力从原始磁体的 19.98kOe 增加到 23.59kOe，

氧含量为 3000ppm的磁体的晶界扩散效果略逊于低氧含量的磁体。如图 24所示，氧含量较

低的磁体中晶界相清晰连续，氧含量高的磁体中由于 Nd 的氧化阻碍了富 Nd 相的形成，而

低氧磁体中形成了密排六方结构的金属富Nd相，增强了富稀土晶界相的均匀性和连续性，

从而增加了 Dy的扩散深度(图 25)。可见，控制原始磁体中的氧含量在较低的水平对矫顽力

的提升和重稀土减量有促进作用。 

 

图 24 (a)高氧磁体和(b)低氧磁体中晶界相的高分辨 TEM 照片[78] 

Fig.24 HRTEM micrographs of the GBP in the as-sintered state of (a) high-oxygen magnet and (b) the low-oxygen magnet[78] 
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图 25 (a)DyH2浸涂高氧磁体和(b)DyH2浸涂低氧磁体剖面的 Dy 元素电子探针扫描分析图[78] 

Fig.25 Low-magnification cross-sectional EPMA Dy mapping images of the (a) DyH2 dip-coated high-oxygen magnet and (b) 

DyH2 dip-coated low-oxygen magnet[78] 

Cao 等人[44]在不同稀土含量的原始磁体上沉积 TbF3 进行扩散，磁体矫顽力随着扩散源

涂层质量的增加先增大后减小，扩散后矫顽力的最大增量也随着原始磁体中稀土含量的增

加而先增大后减小，稀土质量（Pr、Nd）分数为 30%的原始磁体矫顽力的最大增量可达到

801kA/m（图 26）。如图 27 所示，在稀土含量较低(为 29%)的磁体中，晶界相不够连续阻

碍了 Tb 的扩散，富 Tb 壳层分布范围有限，从而影响了矫顽力的提升。磁体中的磁性能主

要由硬磁主相提供，而稀土含量过高(为 32%和 34%)的磁体中晶界相占比过多，降低了硬

磁主相的占比，从而影响了磁体的磁性能。而稀土含量适中的磁体中 Tb 扩散深度足够，壳

核结构发育良好，晶界相薄且连续，矫顽力提升效果最好。此外，在选用扩散效果最好的

磁体的基础上，控制扩散源涂层与磁体质量比在合适的范围也对扩散后磁体的矫顽力提升

和重稀土减量有积极影响。 
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图 26 不同稀土含量的烧结钕铁硼磁体扩散后的矫顽力随 Tb 质量分数的变化关系(a)RE=29%， (b)RE=30%，

(c)RE=32%，(d)RE=34%[44] 

Fig. 26 The coercivity of TbF3 EPD-coated sintered Nd–Fe–B magnets with different RE content as a function of w, (a) RE = 29 

wt.%, (b) RE = 30 wt.%, (c) RE = 32 wt.%, and (d) RE = 34 wt.%, respectively[44] 

 

图 27 不同稀土含量的磁体在 TbF3扩散后和退火样品的扫描电镜图像，稀土质量分数分别为(a) 29%，(b)30%，(c)32%

和(d)34%[44] 

Fig. 27 Cross-sectional SEM images of the optimum TbF3 EPD-coated magnets with different RE content at various depths from 

the surface, as well as the annealed samples, (a) RE = 29 wt.%, (b) RE = 30 wt.%, (c) RE = 32 wt.%, and (d) RE = 34 wt.%, 

respectively[44] 

此外，原始磁体中低熔点金属的含量也会影响晶界扩散的效果[79]。Diao等人[80]使用Tb

在不同 Al 含量的烧结钕铁硼磁体中进行晶界扩散。如图 28，低 Al 含量磁体晶界扩散后的

矫顽力提升最为明显，且 Tb 沿晶界向磁体扩散更深（图 29），形成明显的核壳结构。而

在 Al 含量高的磁体中，Nd6Fe11Al3(δ 相)和 Nd(Fe,Al)2(μ 相)含量较高，δ 相中的 Nd 被部分

Tb 取代，阻碍了 Tb 向主相晶粒中的扩散，影响了富 Tb 壳层的形成，晶界析出的 Nd 含量

相对较少，影响了 Tb 的扩散通道，使 Tb 沿深度方向的扩散趋势减弱，磁体矫顽力提升幅

度较低。通过调节基体材料中的氧含量，稀土含量和低熔点金属的含量来增加矫顽力的提

升幅度，从而促进重稀土的减量，也是一个值得研究的课题。 
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图 28 不同 Al 含量的原始样品和对应的扩散后样品的退磁曲线[80] 

Fig. 28 Demagnetization curves of the original samples and the corresponding Tb-diffused samples with different Al content[80] 

 

图 29 不同 Al 含量的磁体扩散后 Tb 浓度随深度的变化[80] 

Fig.29 Tb concentrations variation versus depths from the 50 to 150 μm of the Tb coated magnets with different Al content[80] 

4 结论 

随着新能源产业的快速发展，高矫顽力烧结钕铁硼磁体的需求量不断增加，在保证高

矫顽力的基础上需要进一步减少重稀土用量，从而实现重稀土资源的可持续发展。晶粒细

化技术完全不需要消耗重稀土，但在实际生产过程中需克服磁粉易氧化的问题。晶界掺杂

技术相较于传统的合金化方法，在重稀土减量方面有明显的提高，但依旧会造成剩磁与磁

能积一定程度的下降，且重稀土利用率有待进一步提高。晶界扩散技术通过扩散源沿晶界

的选择性扩散实现矫顽力提高，相较于前两者在重稀土的减量方面有着显著的优势，但不

同扩散源制备方法、成分和基体材料都会对磁体矫顽力的提升幅度产生不同影响，因此需

根据应用场景和制造成本要求对上述三者进行合理组合与设计。此外，低熔点重稀土合金

扩散源在重稀土减量方面具有较为明显的优势，可在大幅度提高矫顽力的前提下显著降低

重稀土的用量，但是现阶段关于低熔点重稀土合金扩散源元素成分配比设计研究较少，其

扩散机理也有待进一步研究和完善。另外，目前的晶界扩散主要是沿磁易轴方向进行扩散，

未来可以根据磁体的大小、形状和显微组织结构等特性精确设计扩散源的分布区域和扩散

方向，强化磁体边缘和角落等强退磁场区域，从而提升扩散深度和进一步降低重稀土用量。 
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Progress of Heavy Rare Earths Reduction in High Coercivity 

Sintered NdFeB Magnets 

Li Chengcan1,2,3, Xu Yi1,3*, Li Guodong1,3, Li Guang1,3, Gao Fangyuan1,3*, Xia Yuan1,3 (1. Institute 

of Mechanics, Chinese Academy of Sciences, Beijing 100190, China; 2. School of Engineering Science, 

University of Chinese Academy of Sciences, Beijing 100049, China; 3. Center for Materials Science and 

Optoelectronic Engineering, University of Chinese Academy of Sciences, Beijing 100049, China) 

Abstract: Sintered NdFeB permanent magnets have high remanence and magnetic energy product, but their low 

intrinsic coercivity limits their application in high temperature environment. The coercivity of NdFeB magnets can 

be improved by grain refinement, grain boundary doping and grain boundary diffusion process (GBDP) to ensure 

the stability of magnetic properties in high temperature environment. In order to reduce the manufacturing cost, how 

to reduce the amount of heavy rare earths (HRE) in the manufacturing process of high coercivity sintered NdFeB 

magnets has become a hot research topic. In this paper, the intrinsic coercivity mechanism and the advantages and 

disadvantages of coercivity techniques are summarized. GBDP form a HRE shell with stronger anisotropic field on 

the surface of the main grain through the selective diffusion of HRE, and the continuous grain boundary phase 

distribution can enhance the demagnetizing coupling effect, which can achieve the reduction of HRE while greatly 

increasing the coercivity of magnets. And further summarized and discussed the preparation method of diffusion 

source, composition and substrate material on the coercivity improvement effect and HRE reduction. At the same 

time, the development trend HRE reduction in high coercivity sintered NdFeB magnets is prospected.  

Keywords: rare earth, Nd-Fe-B, permanent magnetic material, coercivity, heavy rare earths reduction  
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图文摘要 

 

Sintered NdFeB permanent magnets have high remanence and magnetic energy product, but their low intrinsic 

coercivity in high temperature limits their application. The coercivity of NdFeB magnets can be improved by grain 

refinement, grain boundary doping and grain boundary diffusion process (GBDP) to ensure the stability of magnetic 

properties in high temperature environment. GBDP form a HRE shell with stronger anisotropic field on the surface 

of the main grain through the selective diffusion of HRE, and the continuous grain boundary phase distribution can 

enhance the demagnetizing coupling effect, which can achieve the reduction of HRE while greatly increasing the 

coercivity of magnets. And the preparation method of diffusion source, composition and substrate material influence 

the coercivity improvement effect and HRE reduction. 


