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多尺度模拟是研究新型永磁材料的关键工具。从第一性原理出发，我们利用一系列模拟方法计算
出由新型磁性材料构成的永磁体的可能的最大矫顽场和最大磁能积。利用自适应遗传算法，我们
发现了有利于形成永磁体的多种富铁（Fe）磁性相。我们利用从头计算模拟得到的材料本征特性
作为微磁学模拟的输入参数，对具有真实结构的永磁体的磁滞特性进行了微磁模拟。我们利用机
器学习技术对永磁体的微结构进行了优化，从而预测出该磁性相的矫顽力和最大磁能积的理论上
限。我们计算了由几种候选硬磁相构造的永磁体的结构-性能关系，并用[矫顽力（T），最大磁能
积（kJ·m–3）]表示，具体结果如下：铁-锡-锑（Fe3Sn0.75Sb0.25）永磁体为（0.49, 290）；L10型有序相
的铁-镍（L10 FeNi）永磁体为（1, 400）；钴-铁-钽（CoFe6Ta）永磁体为（0.87, 425）；锰-铝（MnAl）
永磁体为（0.53, 80）。
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1. 引言

永磁体在现代社会中得到了广泛的应用。永磁体[1]
的重要应用市场包括风力发电、混合动力和电动汽车、

电动自行车、空调、声音传感器以及硬盘驱动器。随着

环境友好型交通运输业和能源发电行业对永磁体需求的

不断增长[2]，人们一直在寻求减少稀土含量或可作为

备选的高效利用稀土或无稀土的硬磁相。某些备选的硬

磁相性能介于铁氧体和高性能Nd2Fe14B磁体之间[3]。
在本研究中，我们从第一性原理出发，概述了如何

预测虚拟磁体的磁性。本文所研究的材料建模工作流程

是一个具有参数传递特征的传统多尺度模拟实例。为了

计算永磁体的磁滞特性，我们将几个物理模型联合在一

起，如将遗传算法与密度泛函理论相结合，用以指导寻

找稳定的单轴铁磁相。这个过程可以由材料数据库的数

据挖掘辅助完成。然后，我们应用密度泛函理论计算自

发磁化、磁晶各向异性和交换积分等内禀磁性。将结果

输入到原子自旋动力学模型，我们可以计算出磁化强

度、各向异性常数和交换积分常数的温度特性。然后将

这些与温度相关的属性用作微磁学模拟的输入参数。数

值优化工具有助于调整微观结构，从而在给定的内禀磁

性下使矫顽力或磁能积达到最大值。
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另外，我们研究了热起伏对矫顽力的影响[4]。通过

对微磁学模拟结果的分析，我们可以确定相对于材料的

各向异性场，晶粒错取向、退磁场和热起伏等因素对矫

顽力的影响程度的差异。

本文的研究重点是根据预期的矫顽力和磁能积等外

禀磁性预测各种无稀土或少稀土的永磁相可能性。一个

足够高的矫顽力和磁能积是新磁性相应用的关键。这些

性能是永磁体的内禀磁性、微观结构和热起伏之间相互

作用的结果。因此，本文的主要内容是关于磁滞特性

的微磁学模拟结果，这部分将介绍已知的磁性相（L10 
FeNi、Nd0.2Zr0.8Fe10Si2、Sm0.7Zr0.3Fe10Si2），以及用遗传

算法和密度泛函理论预测的磁性相（Fe5Ge、CoFe6Ta）。
通过第一性原理模拟（Fe5Ge、CoFe6Ta、Fe3Sn0.75Sb0.25）

和原子自旋动力学（MnAl）计算了部分磁性相的内禀

磁性。

本文所涉及的研究结果主要集中于各种硬磁相预期

性能的微磁学计算领域。关于自适应遗传算法（AGA）

用于搜索新磁相的详细信息，请读者查阅最近的文

章。在这些文章中，我们利用该方法研究了Fe3Sn [5]、
CoFe2P [6]和L10结构[7]中的磁性相。关于第一性原理

模拟计算磁性的结果见参考文献[8]。Fischbacher等[9]
概述了计算微观组织影响矫顽力和磁能积的微磁学基本

技术。

2. 方法

我们将AGA [7]与维也纳从头计算模拟软件包

（VASP）[10]相结合，扫描了稳定的非立方富铁（Fe）
化合物的相空间；利用相对论自旋极化工具包（RSPt）
[8]中的全电子赝势线性muffin-tin轨道法计算了材料的

磁性；采用开源三维（3D）多晶结构生成工具Neper [11]
构建了人造微结构。

通过一个Python脚本控制开源计算机辅助设计

（CAD）软件Salome [12]，我们引入具有特定厚度的晶

界相，并生成有限元网格。对于这些人造微结构，我

们可以利用预先设定好的非线性共轭梯度法，通过微

磁能最小化方式来计算其退磁曲线[13]。开源优化软件

Dakota [14]可被用于管理更高的矫顽力µ0Hc和最大磁能

积(BH)max的搜索。因此，我们可以找到给定硬磁相的最

佳结构。我们用M(Hext)回线，即磁化强度随外磁场的变

化曲线，来表征磁体的磁性。退磁曲线经过退磁场修正。

在实验中，当样品的磁滞回线不是在闭路情况下被测试

时，我们将采用类似的退磁场修正。接下来，我们将磁

化强度变换为磁感应强度B，来获得B(Hint)曲线和最大

磁能积。这里的Hint是样品内部磁场强度。

最后，我们考虑通过热激活方式来降低矫顽力。我

们计算了使形核势垒减小到25 kBT时的外场临界值，其

中kB是玻尔兹曼常数，T是测量温度。由于热起伏，该

系统可以在1 s的等待时间内越过这一能量势垒[15]。我

们采用字符串修正（modified string）算法[16]，计算了

T = 300 K时不同外磁场下的形核势垒。通过对由热激

活方法引起的矫顽力的减小量进行计算，我们给出了某

种硬磁相矫顽力[4]的极限值。

3. 结果

3.1. 无稀土相

利用AGA遗传算法[7]，我们对铁-钴-钽（Fe-Co-
Ta）体系的晶体结构相空间进行搜索，以寻找高稳定性

的非立方晶系的晶体结构。对于CoFe6Ta而言，我们对

每个分别包含有8个和16个原子体系的晶胞进行了两次

模拟。我们确定了各种非立方稳定相。一些最稳定的非

立方相分别是四方晶系（空间群115）、三角晶系（空

间群160）、正交晶系（空间群38）和正交晶系（空间

群63，其中晶格参数a和b值是非常接近的），它们的体

系生成焓分别为– 0.07033 eV/原子、– 0.06353 eV/原子、 
– 0.06025 eV/原子和– 0.05929 eV/原子。这些理论计算

的数据和结果可以在Novamag数据库[17]以及相应的参

考文献[18–21]中找到。其中，基态能量最低的体系出

现在单斜晶系（空间群8），其形成焓为– 0.07488 eV/原
子[22]。这些结果与使用AGA遗传算法的高通量密度泛

函理论（在绝对零度温度下）的计算结果相一致，其中

所有采用广义梯度近似（GGA）的计算结果都使用了相

似的默认设置。为了更详细地分析这些相的稳定性，我

们建议计算有限温度下的自由能，具体的表达式包含了

电子的自由能项、声子的自由能项和磁相互作用的自由

能项[23]。在空间群号为63和160的体系中，CoFe6Ta表
现出了单轴磁晶各向异性特性。这些相体系的完整理论

研究工作正在进行中，并计划在不久的将来对其进行专

题报道，所以在这里我们仅选择性地提及了部分初步结

果。通过使用RSPt代码[8]，我们计算出空间群号为63
的CoFe6Ta的各向异性常数（K）和自发磁化强度（µ0Ms），

分别为K = 1 MJ·m–3和µ0Ms = 1.82 T。
图1显示了CoFe6Ta体系不同纳米结构的微磁学模拟
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B(Hint)曲线。对于具有柱状晶、等轴晶和片状晶的纳米

结构，它们的晶粒体积大致相同，分别为34 nm × 34 nm  
× 146 nm、56 nm × 56 nm × 56 nm和72 nm × 72 nm 
× 34 nm。磁体的宏观形状是边长为300 nm的立方体。

当非磁性晶界相的体积分数为18%时，最大磁能积为

425 kJ·m–3。

具有非立方单轴晶体结构的富铁基材料是无稀土

永磁体的理想候选材料。由于它们具有六方晶体结构

和高自发磁化强度的特点，所以我们考虑采用Fe3Sn
基化合物作为无稀土永磁材料。然而，Fe3Sn在模拟

和实验过程中均显示出易面各向异性[24]。用锑（Sb）
替代锡（Sn）会将易面各向异性转变为单轴各向异

性。实验结果表明，Fe3Sn0.75Sb0.25的单轴各向异性常数 
K = 0.33 MJ·m–3、自发磁化强度为µ0Ms = 1.52 T [25]。
将这些特性分配给平均晶粒大小为50 nm的人造晶粒。

我们所使用的主相交换积分常数A＝10 pJ·m–1。分割主

相晶粒的弱铁磁晶界（gb）相的磁化强度为µ0Ms,gb = 0.81 
T、交换积分常数为Agb = 3.7 pJ·m–1。使用以上参数进行

的反磁化过程的微磁学模拟结果（图2 [25]）显示，由

于晶界处的畴壁钉扎作用，多畴态在不可逆翻转过程后

仍保持稳定。计算出的最大磁能积由矫顽力决定。仅

当纳米结构化永磁体的晶粒尺寸小于50 nm时，永磁

体的磁能积才能达到290 kJ·m–3的最大值。不幸的是，

Fe3Sn0.75Sb0.25不稳定。我们尝试通过添加少量锰（Mn）
来稳定Fe3Sn0.75Sb0.25相的做法是可行的。但是，由于电

子结构和价电子数的变化，锰掺杂Fe3Sn0.75Sb0.25体系又

显示出易面各向异性[25]。

3.2. 微观结构优化

为了计算微观结构对磁滞回线特性的影响，我们改

变了晶粒尺寸、晶粒形状、晶界相厚度和晶界相中的磁

化强度。利用软件工具Dakota [14]，我们设计了模拟的

样品空间结构。

我们采用无量纲单位处理，以便得到微观结构特征

对矫顽力影响的一般性趋势。矫顽力的单位用各向异性

场的单位2 K/(µM0s)进行表示。晶界磁化强度以硬磁主

相的磁化强度Ms,bulk为单位进行测算。晶粒尺寸和晶界

厚度以硬磁材料的特征长度，即布洛赫参数δ0 = (A/K)1/2，

为单位进行表述。通过改变由L10 FeNi （块状）、MnAl
和Nd0.2Zr0.8Fe10Si2（表1）[25–30]体系构成的磁体微观结

构，得到如图3、图4所示的结果。微磁学模拟所采用的

晶粒结构如图3（c）所示。由于我们采用了无量纲单位

制，所以晶界相、晶粒尺寸和晶粒纵横比对其他硬磁相

矫顽力的影响可以从给出的数据中得到。

为了分析晶界性质对矫顽力和最大磁能积的影响，

我们在多晶结构模型中考虑了晶界相的厚度和磁化强

度。在磁体尺寸不变的情况下，晶界相厚度的变动范围

设定为1.1 δ0 ~ 4.4 δ0。晶界相磁化强度的变化范围为0.05 
Ms,bulk 至0.55 Ms,bulk。根据公式Agb = Abulk(Ms,gb/Ms,bulk)

2，晶

界相的交换积分常数与磁化强度的平方成正比[31]，因

此，晶界相从几乎无磁性相变化到铁磁性相。模拟过程

中的多晶结构如图3所示，平均晶粒尺寸为37 δ0。

图1. 不同纳米结构的CoFe6Ta的B-H的曲线关系。纳米结构化是获得
高矫顽力的关键因素。矫顽力随着晶粒长径比的增大而增大。柱状晶、
等轴晶和片状晶晶粒长径比分别为4.3∶1、1∶1和0.47∶1。

图2. Fe3Sn0.75Sb0.25磁体中的畴壁-微观结构相互作用。（a）晶粒结构；
（b）在内磁场μ0Hint = 0.49 T时，由于晶界处的畴壁钉扎作用，花状磁
畴态①分裂为双磁畴态②。该图经美国物理学会许可，转载自参考文
献[25]，©2019。
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表1 各向异性常数（K）、自发磁化强度（µ0Ms）和图5模拟计算中采用的交换积分常数（A）

Phase K (MJ·m–3) µ0Ms (T) A (pJ·m–1) References

Fe5Ge 0.23 1.8 14.7

L10 FeNi (Si substrate) 0.38 1.5 10 [26]

Fe3Sn0.75Sb0.25 0.33 1.52 10 [25]

CoFe6Ta 1 1.82 14.9 [21]

L10 FeNi (bulk) 1.1 1.38 10 [27]

MnAl 0.7 0.8 7.6 [28]

(Nd0.2Zr0.8)Fe10Si2 1.16 1.12 10 [29]

(Sm0.7Zr0.3)Fe10Si2 3.5 1.08 10 [30]

图3. 矫顽力（a）和磁能积（b）随晶界特性的变化关系；（c）模拟中的晶粒结构。

图4. 晶粒尺寸和晶粒形状的影响。等高线表示矫顽场与晶粒尺寸和晶粒长径比的变化关系。不同的区域表示晶界相厚度为δ0的不同饱和磁化强
度条件下的模拟结果。
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显然，最大矫顽力是在一个薄且几乎无磁性的晶界

相条件下达到的。不论是晶界厚度的增加还是晶界磁化

强度的增加都会减弱矫顽力。晶界相的磁化强度对总磁

化强度是有贡献的。因此，最大磁能积出现在当晶界较

薄且晶界处磁化强度中等的条件下。我们可以得出结

论，即使是铁磁性晶界相，只要厚度足够小，也可以获

得性能良好的磁滞回线特性。例如，当晶界相的磁化强

度约为硬磁主相的一半时，晶界厚度为2 δ0时的矫顽力

可以达到0.4 × 2K/(µ0Ms)。
弱软磁晶界相可以看作一种软磁缺陷。一些微磁学

研究表明，磁化翻转起始于这样的晶界[32]。模拟结果

表明，矫顽力随着晶界相自发磁化强度的增加而减小。

此外，矫顽力随着晶界相厚度的增加而减小。虽然具有

弱软磁晶界相的多晶磁体的微观结构更为复杂，但利

用其得到的研究结果与Richter报道的结果相类似[33]。
Richter的研究工作表明一维微磁学模型中软磁缺陷尺寸

与成核场有相似的依赖关系。反向畴壁的形核能随软磁

缺陷厚度的减小而增加。在晶界相较薄的磁体中，晶核

的畴壁向硬磁主相扩展，并且畴壁能量将增大。因此，

晶界相较薄的磁体具有较高的矫顽力。  
接下来，我们对模型进行了修改。在晶界厚度为δ0

不变的情况下，我们改变晶界相的磁化强度、晶粒尺寸

和晶粒的长径比。我们将长径比大于1∶1的晶粒定义为

细长的针状晶粒，将长径比小于1∶1的晶粒定义为片状

晶粒。

图4显示了晶界相不同磁化强度时磁体的矫顽力随

晶粒尺寸和长径比的变化规律。对于几乎无磁性的晶界

相，矫顽力随长径比的增大而增强。这意味着针状晶粒

的磁体比片状晶粒的磁体具有更高的矫顽力。当晶界相

的磁化强度增加时，晶粒尺寸和长径比对矫顽力的增强

效应将减弱。对于Ms,gb = 0.4 Ms,bulk，矫顽力几乎不会随

着长径比的变化而变化。当晶界相的磁化强度较大时，

这种变化趋势正好相反，即片状晶粒的矫顽力比针状晶

粒的略高。晶粒尺寸效应对矫顽力的影响在片状晶粒中

更为明显。

图3中的结果还表明，几乎无磁性的晶界（0.05 Ms,bulk） 
可以获得最高的矫顽力。而且，这个矫顽力比自发磁化

强度为0.55 Ms,bulk的晶界相时的强4.5倍。图4表明，矫

顽力随晶粒尺寸的减小而增加。我们可以得出结论，晶

粒尺寸小且互相解耦的磁体具有最强的矫顽力。实际

上，在图4左上图的左上点，我们可以发现最强矫顽力，

即Ms,gb = 0.02 Ms,bulk。在这里，我们采用的是一个纳米结

构系统，其晶粒尺寸小于20 δ0，且晶粒之间无交换作用。

3.3. 矫顽力的极限值

我们可以利用数值微磁学模拟分离出导致磁体的矫

顽力相对于各向异性场减小的效应。我们在不考虑静磁

场的条件下计算了退磁曲线。如果计算出的矫顽力低于

各向异性场，那么这一定是由于晶粒错取向或软磁第二

相引起的。在第二步中，我们考虑静磁相互作用，并再

次模拟退磁曲线。此时矫顽力减弱的原因一定是退磁效

应引起的。最后，我们可以对系统如何从一个亚稳态越

过最低能垒的过程进行模拟，从而可以给出矫顽力的温

度依赖特性[4]。
在接下来的分析中，我们假设不存在软磁第二相。

小立方体的边长为40 nm，外磁场的方向偏离小立方体

的易轴方向1°。减弱各向异性场的因素为：①取向差、

②退磁效应和③热起伏。本文计算的矫顽力是一个理想

的结构，即晶粒尺寸非常小（40 nm）并且没有缺陷。

因此，该矫顽力是给定硬磁相的矫顽力的上限。

我们将此方法应用于无稀土或少稀土磁体的几个候

选相结构。对于每个相，我们分别给出了错取向、退磁

效应和热起伏条件下的各向异性场（图5）。模拟计算

中用到的内禀磁性见表1。我们在温度为300 K的情况

下，通过原子自旋动力学计算获取了MnAl的各向异性

常数、自发磁化强度和交换积分常数。Fe5Ge是AGA预

测的富铁二元相。Fe5Ge、Fe3Sn0.75Sb0.25和CoFe6Ta的各

向异性常数和自发磁化强度是在温度为0 K时，通过第

一原理模拟获得的。Fe5Ge和CoFe6Ta的交换积分常数

图5. 矫顽力的极限值。不同永磁体候选相中矫顽力的数值。图中的符
号代表矫顽力。星号表示各向异性场；X符号表示无静磁场的微磁学模
拟结果；加号表示有静磁耦合的微磁学模拟结果；圆形符号表示具有热
起伏的微磁学模拟结果。请注意(Sm,Zr)Fe10Si2的µ0H轴的刻度不同。
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与自发磁化强度的平方（A = cMs
2）成正比，其中c通过

a-Fe的Ms和A计算得到。L10 FeNi、(Nd0.2Zr0.8)Fe10Si2, 和 
(Sm0.7Zr0.3)Fe10Si2的内禀参数是温度为300 K时的实验数

据，该数据来源于文献。如果交换积分常数值没有可获

取来源，我们采用A = 10 pJ·m–1 [34]。
计算结果清楚地表明，大多数无稀土的磁体的矫顽

力很难大于1 T。对于FeNi（块状），我们假定其具有高

度均匀的化学有序度，但是实验合成的L10 FeNi颗粒可

能含有局部化学有序度减弱的斑块。这些相应的磁晶各

向异性减弱的局部斑块会使矫顽力变差。类似地，孪晶

或反相晶界等晶体缺陷会降低MnAl磁体[35]的矫顽力。

锆（Zr）元素替代的ThMn12结构的稀土永磁体具有较低

的稀土含量。此外，较高的ThMn12结构的磁晶各向异

性场，特别是(Sm,Zr)Fe10Si2磁体的磁晶各向异性场，足

以得到一个合理的矫顽力。在考虑热起伏的情况下，对

于(Nd0.2Zr0.8)Fe10Si2 和 (Sm0.7Zr0.3)Fe10Si2，我们计算得到

的矫顽力是磁晶各向异性场的70%（图5中的圆点代表

的结果）。

4. 结论

在本研究中，我们展示了如何利用材料模拟进行下

一代少稀土永磁体的计算设计。根据以上结果，我们可

以得出以下结论：

（1）纳米结构化是获得具有中等磁晶各向异性的无

稀土化合物的高矫顽力的关键因素。

（2）矫顽力随着晶界相的磁化强度和晶界相厚度的

增加而降低。

（3）然而，即使是中等铁磁性晶界相，只要晶界足

够薄，也可以获得优良的永磁性能。

（4）晶粒的形状仅对几乎无磁性的晶界十分重要。

晶粒形状在铁基铁磁性晶界相的系统中的作用并不大。

（5）热起伏可能会大幅度减弱矫顽力。因此，即使

在完美的结构中，矫顽力也会远远弱于各向异性场。
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