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Представлены результаты исследований по возможности получения композиционных материалов Pr2Fe14B/α-Fe методом 
окисления сплава Pr–Fe–B в струйной мельнице с псевдоожиженным слоем. Показано, что для редкоземельных магни-
тотвердых материалов (МТМ) использование стандартной технологии порошковой металлургии, дополненной методом 
окисления сплава Pr–Fe–B в струйной мельнице с псевдоожиженным слоем, позволяет получать композиты Pr2Fe14B/α-Fe 
с высокими магнитными характеристиками. Установлено, что при получении мелкодисперсных порошков по предложен-
ной технологии в среде аргона, содержащей до 0,2 об.% кислорода, происходит рост остаточной магнитной индукции 
(Br) при незначительном падении коэрцитивной силы ( jHc). Данный эффект вызывает увеличение максимального энерге-
тического произведения (BH)max на 5 %. При дальнейшем повышении концентрации кислорода происходит практически 
полное окисление высокопразеодимовой фазы PrxFe, которое приводит к резкому падению коэрцитивной силы и, как 
следствие, снижению (BH)max. Образующиеся в результате окисления магнитного материала частицы фазы α-Fe форми-
руются на границах между зернами фазы Pr2Fe14B. При этом наивысшие магнитные характеристики реализуются в том 
случае, когда частицы α-Fe отделены от зерен основной магнитной фазы тонкими прослойками немагнитных фаз, что и 
позволяет поддерживать высокий уровень jHc у спеченных образцов МТМ. При этом оптимальная толщина слоев α-Fe 
составляет 0,2–0,3 мкм. На образцах, полученных при содержании кислорода 0,3 об.%, толщина слоев α-Fe оказалась 
значительно больше (от 0,8 до 1,1 мкм), что привело к снижению коэрцитивной силы образцов почти на 10 %, а остальных 
магнитных параметров (Br , (BH)max) – на 3–7 %. Таким образом, регулируя содержание кислорода в рабочей среде струй-
ной мельницы, можно изменять толщину прослойки образующейся фазы α-Fe в композиционном материале Pr2Fe14B/
α-Fe и контролировать его магнитные параметры.
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Tarasov V.P., Krivolapova O.N., Kutepov A.V., Gorelikov E.V. 
Investigation of the possibility of Pr2Fe14B/α-Fe composite obtaining by Pr–Fe–B alloy oxidation 

in a fluidized bed jet mill

The paper presents the results of studies into the possibility of obtaining Pr2Fe14B/α-Fe composites by Pr–Fe–B alloy oxidation 
in a fluidized bed jet mill. It is shown that Pr2Fe14B/α-Fe composites with high magnetic characteristics can be obtained using the 
standard powder metallurgy technology supplemented by Pr–Fe–B alloy oxidation in a fluidized bed jet mill for rare earth hard 
magnetic materials. It is found that there is an increase in residual induction (Br) with a slight drop in the coercive force (jHc) during 
the fine powder production according to the proposed technology in argon containing up to 0.2 vol.% of oxygen. This effect causes 
the maximum energy product (BH)max to increase by 5 %. With further increase in the oxygen concentration, the PrxFe, high-
praseodymium phase almost completely oxidizes. This leads to a sharp drop in the coercive force and, as a consequence, to a drop 
in (BH)max. α-Fe particles resulting from magnetic material oxidation form at the boundaries between the Pr2Fe14B phase grains. 
Maximum magnetic characteristics are achieved when α-Fe particles are separated from the main magnetic phase grains by thin 
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layers of non-magnetic phases. This allows maintaining a high coercive force jHc for sintered hard magnetic material samples. 
The optimal thickness of α-Fe layers is 0.2–0.3 μm. α-Fe layers were significantly thicker (0.8 to 1.1 μm) for samples obtained at an 
oxygen content of 0.3 vol.%. As a result, the coercive force of samples reduced by almost 10 %, while other magnetic parameters 
(Br , (BH)max) decreased by 3–7 %. Therefore, it is possible to change the thickness of the α-Fe phase layer formed in the Pr2Fe14B/
α-Fe composite and control its magnetic parameters by adjusting the oxygen content in the jet mill medium.

Keywords: Pr2Fe14B/α-Fe hard magnetic composites, jet mill, magnetic properties.
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Введение

Среди магнитотвердых материалов (МТМ) 

особое место занимают сплавы (Nd, Pr)—Fe—B 

ввиду их высокой спонтанной намагниченности 

и одноосной кристаллической анизотропии, что 

позволило в серийном производстве получать 

на их основе постоянные магниты с величиной 

максимального энергетического произведения 

(BH)max до 400 кДж/м3. Однако эксперименталь-

но достигнутая в настоящее время величина 

(BH)max = 476,8 кДж/м3 очень близка к теоретичес-

кому пределу для данных материалов (512 кДж/м3) 

[1, 2]. Дальнейшее увеличение (BH)max возможно 

только путем создания так называемых магнито-

твердых композитов. 

Свойства указанных МТМ определяются 

обменным взаимодействием между магнито-

твердыми зернами высокоанизотропной фазы 

(Nd, Pr)2Fe14B и тонкими прослойками магнито-

мягких фаз (α-Fe, Fe3B), приводящим к сохране-

нию ориентировки магнитных моментов в зернах 

магнитомягкой фазы параллельно намагниченно-

сти соседних магнитотвердых зерен, что теорети-

чески допускает создание на их основе МТМ с ве-

личиной (BH)max > 560 кДж/м3 [3]. Такая структура 

позволяет повысить остаточную индукцию МТМ 

за счет очень высокой намагниченности насыще-

ния фаз α-Fe и Fe3B и при этом сохранить высокую 

коэрцитивную силу фазы (Nd, Pr)2Fe14B.

Можно отметить ряд работ, в которых были 

рассмотрены различные способы получения ком-

позитов (Nd, Pr)2Fe14B/α-Fe: быстрая закалка, ме-

ханическое сплавление, метод смесей и т.д. [4—9]. 

Однако изготовленные материалы содержали час-

тицы α-Fe микронного уровня [10], которые благо-

даря своей низкой коэрцитивной силе значитель-

но снижали ее и у образующегося композита.

Особое значение имеют магнитотвердые ком-

позиты на основе сплавов Pr—Fe—B ввиду их вы-

соких гистерезисных характеристик при низких и 

сверхнизких температурах, что делает такие МТМ 

незаменимыми при использовании в криогенной 

и космической технике [11—14].

Весьма интересно получение композитов 

(Nd, Pr)2Fe14B/α-Fe за счет регулированного окис-

ления порошков сплавов (Nd, Pr)—Fe—B. Данный 

метод основан на особенностях микроструктуры 

сплавов (Nd, Pr)—Fe—B, основу которой составля-

ют зерна основной магнитной фазы (Nd, Pr)2Fe14B, 

разделенные прослойками немагнитных фаз, в 

первую очередь обогащенной РЗМ (Nd, Pr) фазы 

состава (Nd, Pr)xFe (где х = 2÷17) [11]. Аналогичную 

структуру имеют и тонкие однодоменные порош-

ки сплавов (Nd, Pr)—Fe—B, которые применяются 

при изготовлении постоянных магнитов по техно-

логии порошковой металлургии, поскольку раз-

рушение сплава при механическом измельчении 

происходит в основном по прослойкам немагнит-

ных фаз. 

При окислении в условиях недостатка кислоро-

да фаза (Nd, Pr)xFe распадается по схеме [15, 16]:

(Nd, Pr)xFe + О2 → (Nd, Pr)O + α-Fe.

Таким образом, контролируя процесс окисле-

ния тонких порошков сплавов Pr—Fe—B, можно 
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в принципе получить композиты Pr2Fe14B/α-Fe с 

прослойками фазы α-Fe субмикронных размеров.

Цель работы состояла в исследовании воз-

можности получения композитов Pr2Fe14B/α-Fe 

принципиально новым методом окисления сплава 

Pr—Fe—B в струйной мельнице с псевдоожижен-

ным слоем.

Материалы и методика исследований

В качестве исследуемого МТМ был выбран 

сплав, химический состав которого соответствует 

формуле Pr15В7,2Feост. Выплавку сплава осуществ-

ляли в вакуумной индукционной печи ИСВ-0,4 

(ВНИИЭТО, г. Москва) с использованием тигля из 

нитрида бора. 

Гомогенизацию сплава проводили в вакуум-

ных печах СНВЭ-1.3.1 (ВНИИЭТО, г. Москва) в 

течение 12 ч при температуре 1100 °С и остаточном 

давлении не более 0,001 Па.

 После зачистки сплав подвергался водородно-

му охрупчиванию в двухколпаковой вакуумной 

печи СГВ-2.4.2/15И3 (ВНИИЭТО, г. Москва) по 

режиму, рекомендованному в [17, 18]. 

Измельчение выполняли в среде аргона (мар-

ка А, высший сорт, ГОСТ 10157-79) в струйной 

мельнице с псевдоожиженным слоем AFG (Ho-

sokawa Micron Group, Япония) с встроенным дина-

мическим классификатором, который обеспечи-

вал получение порошков МТМ со средним разме-

ром частиц 2,5 мкм (d97 < 2,7 мкм). Данный размер 

частиц является оптимальным с точки зрения 

получения максимальных магнитных характери-

стик, поскольку в этом диапазоне соответствует 

среднему размеру доменов МТМ на основе фаз 

Nd2Fe14B и Pr2Fe14B [5, 19]. 

Средний размер частиц порошка и его грану-

лометрический состав определяли на лазерном 

анализаторе «Микросайзер 201» (АО «Научные 

приборы», г. Санкт-Петербург). При измельчении 

в струйную мельницу в качестве рабочего газа 

подавали смесь аргона со сжатым воздухом, со-

держание которого варьировали от 0 до 2 об.%. 

Необходимое соотношение аргона и воздуха уста-

навливали ротаметрами «Swagelok M2» (фирма 

«Swagelok», США) с погрешностью 1,6 %. Газы сме-

шивались в трубопроводе непосредственно перед 

входом в рабочую камеру мельницы. Благодаря 

этому, а также эффекту псевдоожиженного слоя 

воздействие кислорода воздуха на каждую частицу 

порошка происходило в мельнице более равномер-

но, чем при выдержке порошка МТМ на открытом 

воздухе. 

При получении смеси аргона с воздухом ис-

ходное (примесное) содержание кислорода в арго-

не в расчетах не учитывалось, поскольку по сер-

тификату производителя оно составляло менее 

0,0007 об.%. Фактическое содержание кислорода 

на входе и выходе струйной мельницы контро-

лировали газоанализатором GPR-1000 (Advanced 

Instruments Inc., США) с относительной погреш-

ностью 6 %.

В полученный порошок в качестве сухой 

смазки добавлялся стеарат натрия в количестве 

0,1 мас.%, после чего смесь перемешивалась в сме-

сителе FTLMV-01 (Filtra Vibracion S.L., Испания) в 

атмосфере аргона в течение 30 мин.

Прессование заготовок осуществляли в титано-

вой пресс-форме при скорости движения пуансона 

2,5 мм/с при удельном давлении 40 МПа. Процесс 

прессования порошковых заготовок происходил 

в среде аргона в магнитном (текстурующем) поле 

с напряженностью более 2500 кА/м, направление 

индукции которого было перпендикулярно на-

правлению прессования. Измерение усилия прес-

сования проводили тензодатчиком H3G (ООО «Зе-

мик-Рус», г. Казань).

 Спрессованные образцы спекались в вакуум-

ной печи СНВЭ-1.3.1 при остаточном давлении не 

более 0,1 Па и температуре 1020 °С в течение 40 мин. 

После спекания у всех образцов методом гидроста-

тического взвешивания (ГОСТ 18898-89) на весах 

типа ВЛКТ-500М (НПП «Госметр», г. Санкт-Пе-

тербург) контролировалась плотность. Если из-

меренная плотность образца составляла менее 

7,5 г/см3, спекание образца повторяли при темпе-

ратуре, увеличенной на 5 °С.

Далее проводили термообработку образцов в 

вакуумной печи СНВЭ-1.3.1 при остаточном дав-

лении не более 0,1 Па при температуре 560 °С в те-

чение 1 ч. Изготовленные образцы имели форму, 

близкую к кубической, с размерами 10×10×12 мм.

Снятие кривых размагничивания спеченных 

образцов МТМ осуществляли на гистерезисграфе 

«Permagraph C-300» (фирма «Magnet-Physik», Гер-

мания).

Локальный микрорентгеноспектральный ана-

лиз образцов выполняли с помощью сканирующих 

электронных микроскопов «Tescan Vega 3 SBH» 

(Tescan, Чехия) с приставкой энергодисперсион-

ного анализа (EDS) «Oxford» (Oxford Instruments 

Analitical, Великобритания).
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Результаты исследований

На рис. 1 приведены полученные зависимости 

основных магнитных параметров — коэрцитивной 

силы ( jHc), остаточной индукции (Br), максималь-

ного энергетического произведения ((BH)max) — 

от содержания кислорода в струйной мельнице в 

процессе измельчения МТМ. Как видно из пред-

ставленных данных, при получении мелкодис-

персных порошков в среде аргона, содержащей до 

0,2 об.% кислорода, происходит рост остаточной 

индукции при незначительном падении коэрци-

тивной силы. Данный эффект вызывает увеличе-

ние (BH)max (почти на 5 %).

При дальнейшем повышении концентрации 

кислорода наблюдается почти полное окисление 

высокопразеодимовой фазы, которое приводит 

к резкому снижению коэрцитивной силы и, как 

следствие, уменьшению (BH)max, поскольку имен-

но прослойки данной фазы отвечают за стабиль-

ность доменных границ в МТМ Pr—Fe—B и вели-

чину jHc [20—22]. При концентрации кислорода 

более 0,2 об.% начинается и частичное окисление 

зерен основной магнитной фазы, которое обусла-

вливает снижение остаточной индукции Br. Не-

обходимо отметить, что содержание кислорода на 

выходе из струйной мельницы составляло менее 

100 ppm, независимо от его первоначальной кон-

центрации, — это свидетельствует о том, что прак-

тически весь вводимый кислород взаимодейство-

вал с частицами порошка МТМ. 

На рис. 2 приведены изображения образца 

МТМ, полученного при содержании кислорода 

0,3 об.%. в характеристическом излучении железа 

Fe Kα1. Видно, что микрочастицы фазы α-Fe (яр-

кие точки на рис. 2) концентрируются по границам 

зерен основной магнитной фазы Pr2Fe14B (темные 

области), что и приводит к ухудшению коэрцитив-

ной силы образцов. 

На рис. 3 представлены результаты EDS-ана-

лиза распределения железа между двумя зернами 

фазы Pr2Fe14B для образца, полученного при со-

держании кислорода 0,1 об.% и показавшего наи-

лучшие магнитные характеристики. Видно, что 

формирование частиц фазы α-Fe происходит на 

границе между двумя зернами фазы Pr2Fe14B, при-

Рис. 1. Зависимость основных магнитных параметров 

образцов МТМ от содержания кислорода

Рис. 2. Результаты микрорентгеноспектрального 

анализа образца, полученного при содержании 

кислорода 0,3 об.%
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чем наивысшие магнитные характеристики реали-

зуются в том случае, когда частицы α-Fe отделены 

от зерен основной магнитной фазы тонкими про-

слойками немагнитных фаз, что и позволяет под-

держивать высокую коэрцитивное силу у образцов 

МТМ. При этом оптимальная толщина слоев α-Fe 

составляет 0,2—0,3 мкм. На образцах, получен-

ных при содержании кислорода 0,3 об.%, толщина 

слоев α-Fe оказалась значительно больше (0,8—

1,1 мкм), что приводило к снижению коэрцитив-

ной силы образцов почти на 10 %, а остальных маг-

нитных параметров (Br, (BH)max) — на 3—7 %.

Необходимо отметить, что все эксперименты 

проводились при температуре окружающей среды 

18—22 °С. При этом вследствие небольших партий 

измельчаемого материала и кратковременности 

процесса измельчения (3—4 мин) не наблюда-

лось какого-либо нагрева измельченного порошка 

МТМ в результате окисления. 

В случае проведения более масштабных экспе-

риментов или промышленного освоения данной 

технологии получения композиционных материа-

лов Pr2Fe14B/α-Fe, вероятнее всего, понадобится 

установка системы дополнительного охлаждения 

корпуса струйной мельницы для снижения темпе-

ратуры в ее рабочем пространстве. 

Выводы

1. Использование стандартной для редкозе-

мельных МТМ технологии порошковой металлур-

гии, дополненной методом окисления сплава Pr—

Fe—B в струйной мельнице с псевдоожиженным 

слоем, позволяет получать композиты Pr2Fe14B/

α-Fe с высокими магнитными характеристиками.

2. Регулируя содержание кислорода в рабочей 

среде струйной мельницы, можно изменять тол-

щину прослойки образующейся фазы α-Fe. 

3. Введение кислорода в рабочую среду струй-

ной мельницы в количестве 0,1—0,2 об.% позволя-

ет повысить максимальное энергетическое произ-

ведение (BH)max образцов МТМ почти на 5 %. 

Работа проведена при финансовой поддержке 

Министерства высшего образования и науки 

Российской Федерации в рамках выполнения обязательств 

по Соглашению о предоставлении субсидии № 14.578.21.0255 

от 26.09.2017 г. (уникальный идентификатор 

соглашения RFMEFI57817X0255).
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