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摘　要：　已有研究在Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ颗粒粒径及粒度分布对树脂基磁致伸缩复合材料性能的影响规律上存在分歧。

本文中以Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ为磁致伸缩颗粒，以不饱和聚酯树脂为基体，采用５种窄分布颗粒（３０～５３μｍ、５３～

１５０μｍ、１５０～３００μｍ、３００～４５０μｍ、４５０～５００μｍ）和１种宽分布颗粒（３０～５００μｍ）制备颗粒体积分数为２０％

的磁致伸缩复合材料，并测试其动静态磁致伸缩系数、磁机械耦合系数、弹性模量及抗压强度等性能参数。在窄

分布颗粒制备的试样中，以５３～１５０μｍ制备的复合材料的磁致伸缩性能最佳；而采用宽分布颗粒制备的试样其

性能优于窄分布颗粒制备的试样。该结果表明，增大颗粒粒径同时具有积极作用与消极作用，其对复合材料磁致

伸缩性能的影响取决于哪一个居主导地位。
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　　采用树脂粘结Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ颗粒的方法制备的

树脂基磁致伸缩复合材料，与超磁致伸缩材料Ｔｅｒ

ｆｅｎｏｌ Ｄ合金相比，具有抗拉强度高、电阻率高、

涡流损耗小、适用频率宽、易成型、成本低等优

点［１６］。

　　通常制备磁致伸缩复合材料所用的Ｔｅｒｆｅｎｏｌ

Ｄ合金颗粒由球磨法制得，其颗粒呈不规则形状，

如图１所示
［７］。Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ颗粒的粒径及其粒度

分布是影响树脂基磁致伸缩复合材料性能的一个重

要因素。英国学者 Ｈｕｄｓｏｎ等将颗粒分为１０６～



图１　球磨法制备Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ颗粒的形状

Ｆｉｇ．１　ＭｉｃｒｏｇｒａｐｈｏｆＴｅｒｆｅｎｏｌ Ｄｐａｒｔｉｃｌｅｐｒｏｄｕｃｅｄ

ｂｙｂａｌｌｍｉｌｌｉｎｇ（ｐｈｏｔｏｔａｋｅｎｂｙＤｕｅｎａｓ）

１５０μｍ、１５０～２１２μｍ、２１２～３００μｍ、３００～

５００μｍ、５００～７１０μｍ等５级，研究了 Ｔｅｒｆｅｎｏｌ

Ｄ颗粒粒径对磁致伸缩复合材料磁机械耦合系数和

弹性模量的影响规律，认为磁机械耦合系数和弹性

模量与颗粒尺寸的关系不大［８］。韩国的Ｌｉｍ等将

颗粒按粒度分布划分为＜４５μｍ、４５～７５μｍ、７５～

１００μｍ、１００～１２５μｍ、１２５～１５０μｍ、１５０～

１８０μｍ等６级，从磁致伸缩系数、最大压磁系数、

抗压强度以及涡流损耗等４种性能参数来研究合金

颗粒平均粒径的影响问题，结果表明，磁致伸缩系

数和最大压磁系数随着颗粒平均粒径增大而增大，

而在平均粒径为１１２．５μｍ 时材料的抗压强度最

大，同时涡流损耗达到最小［９１０］。解伟和张羊换以

及南昌大学江民红等的研究表明，采用大粒径的

Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ颗粒所制备的磁致伸缩复合材料其磁

致伸缩系数明显优于采用小粒径颗粒制备的材

料［１１１３］。闫久春等将颗粒按粒度分布划分为４４～

７６μｍ、７６～１００μｍ、１００～１５０μｍ、１５０～２００μｍ

等４级，研究表明，磁致伸缩复合材料的抗压强度

和电阻率均随颗粒平均粒径的增大而减小，而磁致

伸缩系数则随粒径增大而先增大后减小，当平均粒

径为１２５μｍ时达到最大磁致伸缩系数
［１４］。

　　以上研究工作均以平均粒径为研究对象，而忽

略了粒度分布形态对磁致伸缩复合材料性能的影

响。美国加州大学洛杉矶分校的Ｄｕｅｎａｓ和Ｃａｒｍａｎ

分别对宽粒度分布颗粒（＜１０６μｍ、＜２１２μｍ、

＜３００μｍ）和窄粒度分布颗粒 （＜４５μｍ、９０～

１０６μｍ、２５０～３００μｍ）所制备的磁致伸缩复合材

料的磁致伸缩系数进行了研究，结果表明，复合材

料的饱和磁致伸缩系数随粒径增大而增大，而采用

双分布颗粒（１８．７％（４５～９０μｍ）＋８１．３％（２５０～

３００μｍ））得到的复合材料由于填实密度更大其性

能最优［１５］。

　　由此可见，目前学者们在关于颗粒粒径及粒度

分布对树脂基磁致伸缩复合材料性能的影响规律存

在一些小的分歧。大部分学者认为复合材料的饱和

磁致伸缩系数随颗粒粒径的增大而增大，并给出了

如下解释：小颗粒更易氧化，氧化越严重，颗粒中

不具有磁致伸缩性能的无效成分越大；小颗粒更易

发生粘结不紧密而留下空洞，从而影响磁致伸缩效

应的传递；同质量颗粒，其表面积随其粒径减小而

增大，由于静电力的作用，导致小颗粒复合材料的

填充密度较小。而闫久春的实验表明存在着使磁致

伸缩系数最大的最优粒径范围。此外，王建冲、周

寿增等也指出，粒径较小的颗粒群中，单晶颗粒出

现的几率非常大，制备复合材料过程中施加磁场可

以使这些单晶在〈１１１〉方向一致取向，从而使得小

颗粒复合材料具有更好的磁致伸缩性能［１６］。

　　本文作者旨在通过实验，重新对颗粒粒度分布

对树脂基磁致伸缩复合材料磁致伸缩性能的影响进

行研究，以解决前人研究中的分歧，并给出相应的

解释。

１　不饱和聚酯树脂基磁致伸缩复合材料制备

１．１　原材料性能

图２　Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ颗粒粒径分布

Ｆｉｇ．２　ＰａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆＴｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ

　　磁致伸缩颗粒采用甘肃天星稀土功能材料有限

公 司 生 产 的 Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ 粉 末， 其 成 分 为

Ｔｂ０．３Ｄｙ０．７Ｆｅ２。颗粒的粒径分布由粒度分布仪

Ｍａｓｔｅｒｓｉｚｅｒ２０００测得，如图２所示。可见，颗粒的

·２· 复 合 材 料 学 报



粒径在３０～５００μｍ之间。对初始宽分布的颗粒过

筛后，得到５种窄分布的颗粒：３０～５３μｍ、５３～

１５０μｍ、１５０～３００μｍ、３００～４５０μｍ、４５０～

５００μｍ。基体材料采用不饱和聚酯树脂，其各组分

质量比为不饱和聚酯树脂（ＦＬ ８８３）∶固化剂（过氧

化甲乙酮溶液）∶促进剂（萘酸钴）＝１０００∶１０∶３。

　　在制备磁致伸缩复合材料时，在树脂体系凝胶

过程中沿试样轴向施加一定的取向磁场可以使磁致

伸缩颗粒的易磁化方向向磁场方向旋转并形成链状

的伪１ ３型构型。已有研究表明，施加取向磁场

可以有效地提高磁致伸缩复合材料的性能［１７１９］。

上述工艺流程实现的关键是准确地测定树脂体系的

凝胶时间：如果未等树脂凝胶即撤消取向磁场，则

颗粒取向的有序结构不能保持，且沉降严重；如果

在树脂凝胶长时间后仍未将复合体系转入固化炉

中，则达不到高温固化的目的。常用测定树脂体系

凝胶时间的方法主要包括仪器法、搅拌法和手动拉

丝法。这些方法存在操作复杂或所测定凝胶时间粗

糙的缺点。周祖福等基于ＧＢ７１９３．６－８７标准的

理论基础，提出了一种简单易行的测定凝胶时间的

方法［２０］，其装置如图３所示。称取适量树脂体系，

置于底部有小孔的管状容器中，使胶液在自重作用

下沿小孔滴出。出现如图３所示的３种情况（胶液

刚出小孔不再下落，液滴带动上部凝胶物形成丝线

悬在空中不再下落，液滴与滴落在下容器中的凝胶

物连成线不再移动）之一，即认为达到凝胶终点，

从胶液配好凝胶终点的时间即为凝胶时间。经上述

方法测定，本实验所采用的树脂体系其室温下凝胶

时间为３０ｍｉｎ。

１．２　试样制备

　　根据实验目的，分别采用５种窄分布的颗粒

（３０～５３μｍ、５３～１５０μｍ、１５０～３００μｍ、３００～

４５０μｍ、４５０～５００μｍ）和１种宽分布的颗粒（３０～

５００μｍ）制备颗粒体积分数为２０％的不饱和聚酯树

脂基磁致伸缩复合材料。

　　在制备材料前，将Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ颗粒置于丙酮

溶液中采用超声分散，烘干待用。然后将颗粒与低

黏度的树脂体系混合均匀并转入模腔尺寸为

Ф１０ｍｍ×２５ｍｍ的硬铝模具，通过电磁场系统沿

其轴向施加３０ｋＡ／ｍ的取向磁场，直到复合体系

中的树脂凝胶。此时，由于树脂黏度迅速增大，撤

消磁场后，分散于其中的Ｔｅｒｆｅｎｏｌ Ｄ颗粒也无法

旋转或沉降，混合体系基本稳定。然后将稳定的复

１－Ｔｕｂｕｌａｒｃｏｎｔａｉｎｅｒｗｉｔｈａｓｍａｌｌｐｏｒｅｏｎｉｔｓｂｏｔｔｏｍ；

２－Ｌｉｑｕｉｄｒｅｓｉｎｓｙｓｔｅｍ；３－Ｄｒｏｐｐｉｎｇｌｉｑｕｉｄｒｅｓｉｎ；

４－Ｃｏｎｔａｉｎｅｒ；５－Ｇｅｌｌｅｄｒｅｓｉｎｄｒｏｐｌｅｔ；６－Ｇｅｌｌｅｄｒｅｓｉｎ；
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９－Ｇｅｌｌｅｄｒｅｓｉｎｌｉｎｅ．

图３　凝胶装置（ｂ）及凝胶终点情况（ａ）

Ｆｉｇ．３　Ｇｅｌｔｉｍｅｔｅｓｔｉｎｇｓｙｓｔｅｍ（ｂ）ａｎｄｖａｒｉｏｕｓｃａｓｅｓ

ｏｆｇｅｌｐｏｉｎｔｓｋｅｔｃｈｍａｐ（ａ）

合体系置于烘箱中高温固化。一定时间后取出，待

冷却后脱模，制得树脂基磁致伸缩复合材料。在试

样纵向两侧粘贴１ｍｍ×１ｍｍ的电阻应变片，以测

定材料的磁致伸缩应变，如图４所示。

图４　磁致伸缩复合材料试件照片

Ｆｉｇ．４　Ｐｈｏｔｏｏｆｍａｇｎｅｔｏｓｔｒｉｃｔｉｖｅｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓｓｐｅｃｉｍｅｎ

２　树脂基磁致伸缩复合材料性能参数及其测量

　　磁致伸缩复合材料的静态磁致伸缩系数λ可由

应变仪直接测得［２１］。测试装置如图５所示，包括

ＰＥＭ １０２２ＬＳ磁场系统、ＹＥ２５３７程控静态应变

·３·董旭峰，等：颗粒粒度分布对树脂基磁致伸缩复合材料性能的影响
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４－Ｈｏｌｅｐｒｏｂｅ；５－Ｍａｇｎｅｔｏｍｅｔｅｒ；６－Ｓｔｒａｉｎｇａｕｇｅ；

７－Ｍａｇｎｅｔｏｆｌｕｘｍｅｔｅｒ；８－Ｓｅａｒｃｈｃｏｉｌ；９－Ｕｐｐｅｒｍａｇｎｅｔｉｃｐｏｌｅ．

图５　动静态磁致伸缩性能测试装置

Ｆｉｇ．５　Ｓｋｅｔｃｈｏｆｍａｇｎｅｔｏｓｔｒｉｃｔｉｖｅｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｔｅｓｔｉｎｇｓｙｓｔｅｍ

仪、ＣＳＴ ⅡＡ型特斯拉计和数字磁通计。ＰＥＭ

１０２２ＬＳ磁场系统由电磁铁和稳恒电流源两部分组

成。电磁铁采用四柱、水冷式结构，其主要技术参

数如下：极面直径８０ｍｍ；工作气隙０～６０ｍｍ连

续可调；工作电流０～１５Ａ。

图６　采用不同粒度分布颗粒所制备的磁致伸缩复合材料的静态磁致伸缩性能

Ｆｉｇ．６　Ｓｔａｔｉｃｍａｇｎｅｔｏｓｔｒｉｃｔｉｖｅｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆｓｐｅｃｉｍｅｎｓｐｒｅｐａｒｅｄｗｉｔｈｐａｒｔｉｃｌｅｓｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ

　　动态磁致伸缩系数可由下式求得：

犱３３ ＝
λ
（ ）犎 σ

（１）

式中：λ为磁致伸缩应变；犎 为磁场强度。式（１）表

明，犱３３可由λ 犎 曲线求导获得
［２２］。

　　磁机械耦合系数是评估磁致伸缩复合材料的重

要参数之一，其物理意义为输出机械能与输入磁场

能的比值。根据定义可以推得磁机械耦合系数

犽２３３ ＝
输出机械能
输入磁场能 ＝

犱２３３
犛Ｈμｒ３３μ０

（２）

式中：犛Ｈ为样品的柔顺系数；μ０为真空磁导率（取

４π×１０
－７Ａ／ｍ）；μｒ３３为试样相对增量磁导率。此方

法需要测定电磁场与应力场共同作用下的其它参

数，因此测量过程比较复杂，误差大。

　　对于本文中的棒状样品，其磁机械耦合系数亦

可由共振频率法简便测得［２３］，即

犽３３ ＝
π
２

８
１－
犳
２

ｒ

犳
（ ）槡 ２

ａ

（３）

式中：犳ｒ、犳ａ分别为材料轴向共振频率与反共振频

率，可由阻抗频率谱分析得到。采用的仪器为

ＳＩ１２６０阻抗分析仪。将材料置于双螺线管中，其

中，内螺线管内径为１２ｍｍ，长度为６０ｍｍ，在其

上缠绕单层８０匝的线圈，接阻抗分析仪，扫频电流

为１ｍＡ，扫频步长为５０Ｈｚ；外螺线管内径为

１８ｍｍ，外径为６６ｍｍ，长度为６０ｍｍ，在其上缠

绕８３０匝线圈，通过直流电源来提供一定的偏

磁场。

　　磁致伸缩复合材料在无磁场条件下的弹性模量

及抗压强度在小型材料力学性能实验机上测得。

３　实验结果

３．１　磁致伸缩性能

　　图６为采用不同粒度分布颗粒所制备的磁致

伸缩复合材料磁致伸缩系数与磁场强度关系曲线及

饱和磁致伸缩系数。由图６（ａ）可以看出，５种窄分

布颗粒中，颗粒粒径在５３～１５０μｍ之间的试样具

有最大的静态磁致伸缩系数。而采用宽分布的颗粒

·４· 复 合 材 料 学 报



图７　采用不同粒度分布颗粒所制备的磁致伸缩复合材料的动态磁致伸缩性能
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（３０～５００μｍ）所制备的试样其磁致伸缩系数大于

所有采用窄分布颗粒所制备的试样。各试样饱和磁

致伸缩系数的比较如图６（ｂ）所示，由图６（ｂ）可以

更明显地看出这一规律。就平均粒径而言，由５种

窄分布颗粒复合材料对比看出，饱和磁致伸缩系数

随平均粒径的增大而先增大后减小，当平均粒径为

１０２μｍ（粒度分布为５３～１５０μｍ）时达到最大。

　　图７为各试样动态磁致伸缩系数随磁场强度的

变化曲线及最大动态磁致伸缩系数比较。由

图７（ａ）可以看出，窄分布颗粒复合材料中，采用

５３～１５０μｍ 颗粒制备的复合材料其峰值动态磁致

伸缩系数最大。而采用宽分布颗粒所制备的试样，

其峰值动态磁致伸缩系数优于所有采用窄分布颗粒

所制备的试样。图７（ｂ）更明显地反应了这一规律。

３．２　磁机械耦合系数

　　图８为采用不同粒度分布颗粒所制备磁致伸缩

复合材料在４２ｋＡ／ｍ偏磁场下磁机械耦合系数对

比。由图８可以看出，５种采用窄分布颗粒的试样

中，采用１５０～３００μｍ颗粒所制备的复合材料其磁

机械耦合系数最大，采用宽分布颗粒所制备的复合

材料其磁机械耦合系数略小于该试样。

３．３　力学性能

　　采用不同粒度分布颗粒所制备的磁致伸缩复合

材料其力学性能不同，如图９所示。由图９（ａ）可以

看出，窄分布颗粒复合材料试样中，采用粒径在

４５０～５００μｍ之间的颗粒所制备的试样具有较大的

弹性模量。而由图９（ｂ）可以看出，采用不同粒度

分布的颗粒所制备的磁致伸缩复合材料其抗压强度

相差不大。

图８　采用不同粒度分布颗粒所制备的磁致伸缩复合材料

在４２ｋＡ／ｍ偏磁场下磁机械耦合系数

Ｆｉｇ．８　Ｍａｇｎｅｔｏｍｅｃｈａｎｉｃａｌｃｏｕｐｌｉｎｇｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆ

ｍａｇｎｅｔｏｓｔｒｉｃｔｉｖｅｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓｐｒｅｐａｒｅｄｗｉｔｈｐａｒｔｉｃｌｅｓｏｆ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓａｔｂｉａｓｆｉｅｌｄｏｆ４２ｋＡ／ｍ

４　结果分析与讨论

　　通过实验可知，对采用窄分布颗粒所制备的磁

致伸缩复合材料，其动静态磁致伸缩系数随颗粒平

均粒径增大而先增大后减小。而Ｌｉｍ等学者认为

磁致伸缩复合材料的饱和磁致伸缩系数随颗粒粒径

的增大而增大。事实上，得出以上结论的学者们所

采用的颗粒粒径较小，而本文中实验证明，在小粒

径范围内，磁致伸缩系数确实随颗粒平均粒径的增

大而减小。其实在Ｌｉｍ的实验中，采用平均粒径为

１６５μｍ颗粒所制备的试样其饱和磁致伸缩系数及

动态磁致伸缩系数均小于采用平均粒径为１２５μｍ

·５·董旭峰，等：颗粒粒度分布对树脂基磁致伸缩复合材料性能的影响



图９　采用不同粒度分布颗粒所制备的磁致伸缩复合材料弹性模量及抗压强度比较
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图１０　文献［６］中动静态磁致伸缩系数随颗粒平均粒径的变化

Ｆｉｇ．１０　Ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｄｙｎａｍｉｃａｎｄｓｔａｔｉｃｍａｇｎｅｔｏｓｔｒｉｃｔｉｏｎｏｎａｖｅｒａｇｅｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｉｎｒｅｆｅｒｅｎｃｅ［６］

颗粒所制备的试样（如图１０所示），而这一点在实

验结果分析中被他们忽略了［９］。

　　曾有学者指出颗粒粒径的增大对提高复合材料

的磁致伸缩系数等具有积极的作用，但他们忽视了

粒径增大亦有一些消极的作用：（１）大粒径颗粒的

长径比较小，如图１１所示，而理论分析表明长径比

越小，磁致伸缩复合材料的磁致伸缩系数越小；

（２）对于Ｔｂ狓Ｄｙ１－狓Ｆｅ２合金颗粒，当Ｔｂ的比例（狓）

大于０．３时，在粒径较小的颗粒群中单晶颗粒出现

的几率非常大，制备复合材料过程中施加磁场可以

使这些单晶在〈１１１〉方向一致取向，从而使复合材

料具有更好的磁致伸缩性能。

　　本文中的实验结果证明，颗粒粒径对复合材料

磁致伸缩性能的影响取决于颗粒增大两方面的作用

哪一个居于主导。在小粒径范围内，随颗粒平均粒

径增大，空隙率减少、氧化成分减少等积极作用居

于主导地位，导致复合材料的磁致伸缩性能在此范

围内随粒径增大而增大；在大粒径范围内，随颗粒

平均粒径增大，单晶颗粒减少、颗粒长径比减少等

消极作用居于主导地位，导致复合材料的磁致伸缩

性能在此范围内随粒径增大而减少。至于采用宽分

布的颗粒具有更优的磁致伸缩性能，其原因可能是

综合了不同粒径颗粒的优点，且多种粒径的颗粒有

利于磁致伸缩颗粒更充分地弥散于基体材料中，最

大限度地减少孔隙率［１５］。

　　颗粒粒径对磁机械耦合系数的影响比较复杂。

这是因为由式（３）可知，磁机械耦合系数受复合材

料动态磁致伸缩系数、柔顺系数及磁导率的影响，

而这３个参数均受偏磁场的影响。

　　颗粒粒径对磁致伸缩复合材料弹性模量和抗压

·６· 复 合 材 料 学 报



图１１　不同粒度分布颗粒的形态
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强度的影响无明显的规律性。采用不同粒径颗粒所

制备的复合材料其力学性能相差不大。

５　结　论

　　（１）对采用窄分布Ｔｂ０．３Ｄｙ０．７Ｆｅ２颗粒制备的颗

粒体积分数为２０％的树脂基磁致伸缩复合材料，其

动静态磁致伸缩系数随颗粒平均粒径增大而先增大

后减小，颗粒粒径在５３～１５０μｍ之间的试样具有

最大的静态磁致伸缩系数，为７８８×１０－６。

　　（２）采用宽分布颗粒（３０～５００μｍ）所制备的试

样其磁致伸缩系数大于所有采用窄分布颗粒所制备

的试样，为８８７×１０－６。

　　（３）颗粒粒径增大既具有积极作用也具有消极

作用，其对复合材料磁致伸缩性能的影响取决于哪

一个居于主导地位。
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