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自蔓延高温反应合成 NiCuZn铁氧体粉料的研究
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摘 要:以碳粉作为 SHS 反应的燃料合成( Ni0. 2 Cu0. 2 Zn0. 6 O) 1. 02 ( Fe2O3 ) 0. 98铁氧体粉料，通过

XRD、SEM和 VSM等检测手段，研究了 C粉含量和氧气压力对 NiCuZn 铁氧体烧结样品的物相、形
貌及磁性能的关系．研究表明，当氧气压力为 0. 2 MPa 时，C 质量分数为 5%时，可获得铁氧体化较
完全的铁氧体料粉，其饱和磁化强度为 45. 5 Am2 /kg; 随着 C含量增加，产物中有 ZnO相的出现，饱
和磁化强度降低．当 C质量分数为 15%时，随着氧气压力的增大，铁氧体尖晶石相的衍射峰逐渐变
锐，晶形转变趋于完整．
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Self-propagating High-temperature Synthesis of NiCuZn-ferrite Powder
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Abstract: In the process of self-propagating high-temperature synthesis ( SHS ) of ( Ni0. 2 Cu0. 2 Zn0. 6 O ) 1. 02
( Fe2O3 ) 0. 98 ferrite with carbon in oxygen atmosphere，the effect of carbon content and oxygen atmosphere on com-
bustion reaction，the combustion phases and the form of the combustion products is investigated by XRD and SEM
and VSM analysis． The results show that when the oxygen pressure is 0. 2 MPa and the carbon content is 5wt%，the
powder is highly ferrite，and the saturation magnetization is 45. 5 Am2 /kg and ZnO phases have appeared，and the
saturation magnetization has reduced by the increasing carbon． The combustion reaction becomes acute，and the
diffractive apex of ferrite becomes sharp when increasing the pressures of oxygen when adding 15wt% carbon．
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0 引 言

NiCuZn铁氧体材料具有较高的电阻率，并且在
高频下具有良好的磁特性，因而被广泛应用于制造

片式电感器．近年来，随着片式元器件向高频化、高

速化和小型化发展的需求，对片式电感器( MLCI) 所
用材料的性能也提出了更高的要求［1 － 4］．因此，加强
预烧结粉料制备工艺研究就显得格外重要． SHS 反
应合成 NiCuZn铁氧体材料通常是以 Fe 粉为燃料，
在氧气气氛中点燃原料引发化学反应，原料一经点

燃，燃烧反应即可自我维持，一般不再需要补充能



量，当燃烧波推进前移的时候反应物变成产物［5 － 9］．
但在实际制备过程中，通用 Fe 粉粒径较大 ( ≤
30μm) ，经过球磨混料后，原料的不均匀性增大． 在
Fe粉含量相对较多的区域中，原料燃烧温度较高，
产物出现过烧的现象，并且晶粒粗大． 在 Fe 粉含量
相对较少的区域中，原料燃烧温度较低，原料反应不

完全．如果选用细 Fe粉作为燃料时，铁粉粒度愈小，
比表面积愈大，燃烧速度愈快，温度也愈高，但是 Fe
粉粒度愈小其价格愈高，为了降低生产成本，所以在

铁氧体制备中没有使用．
如果采用其他材料作为燃料代替 Fe 粉来制备

NiCuZn铁氧体粉体，就可以避免由于铁粉粒径较大
使得原料混合不均匀和烧结温度不均匀情况的发

生，但是，目前对 SHS 反应替代燃料研究公开报道
的很少［10 － 11］．
通过对 SHS反应烧结工艺的研究，决定采用 C

粉替换 Fe粉作为 SHS反应燃料的方法合成 NiCuZn
铁氧体粉体，主要从以下三方面考虑: ①通常 C 粉
颗粒粒径较小( ＜ 5 μm) ，球磨后可以提高原料混合
的均匀性，同时燃烧温度也相对均匀;②C 粉在氧气
气氛下燃烧，生成产物为 CO和 CO2 气体，因此产物

中不会引入新的杂质． 如果产物有部分未反应的 C
粉存在，那么在后续的烧结中也会完全除去;③C 粉
原料获取简单、价格低廉，大大节约生产成本． 通过
改变 C粉含量对 NiCuZn 铁氧体材料烧结和显微结
构的影响进行研究，并确定出利用该材料制备

NiCuZn铁氧体粉体的合理工艺条件．

1 实 验

1. 1 SHS工艺流程
图 1 为 SHS反应制备 NiCuZn 铁氧体粉体的工

艺流程，实验样品配料按照 NiO、ZnO、CuO 和 Fe2O3

摩尔百分比为: 10. 2%、30. 6%、10. 2%和 49%，先
用去离子水作溶剂在行星球磨机上湿法球磨

90 min，所用球为 Φ = 6 mm 的钢球，混合料、去离子
水和钢球质量比为 1: 1. 5: 6，将混合料放在 70 ℃下
真空烘干 24 h，从而使浆料中水分快速挥发，然后把
烘干好的料在球磨机上干法球磨 5 min，得到均匀、
分散度较好的混合料，最后把 C 粉质量分数为 5%、
10%、15%和 20% 的混合料放入反应釜中分别在
0. 05 MPa、0. 1 MPa和 0. 2 MPa的氧气压力下进行燃
烧合成［12］．

配料 一次球磨 烘干

粉体 烘干 二次混磨

SHS

图 1 SHS工艺流程图

表 1 为实验所用原料的性能指标．从表 1 中可
以看出，各原料的纯度及粒径大小． 另外，本实验中
采用精细 Fe粉，尺寸相对较小，混合均匀性较高，已
经达到 Fe燃料的极限性能．

表 1 原材料特性

原材料 质量分数 /% 平均粒径 /μm

Fe2O3 ≥98. 5 ≤5

ZnO ≥99. 5 ≤1

NiO ≥99. 0 ≤1

CuO ≥99. 0 ≤1

C ≥99. 0 ≤1

Fe ≥99. 0 ≤30

1. 2 粉体的表征
利用日本理学电机( Rigaku) D /man-rBX射线衍

射仪( XRD) 和日立 S-570 扫描电镜( SEM) 对样品进
行表征与分析．

2 结果与讨论

2. 1 C粉含量对产物物相的影响
图 2 是氧气压力为 0. 2 MPa 时，分别将加入质

量分数分别为 5%、10%、15%和 20% C 粉的原料，
经过 SHS 反应燃烧合成产物的 XRD 谱．由图可见，
当 C质量分数为 5%时，产物的衍射峰基本为铁氧
体相，没有其他相的存在． 当 C 质量分数为 10%、
15%和 20%时，产物中铁氧体相的衍射峰逐渐减
小，并且 ZnO相衍射峰的强度随之增大而增大． 这
种现象产生的原因是: 随着 C量的增加，C粉体积占
反应物总体积的百分比也在增加，因为 C 粉的质量
较轻，所以体积比的变化速度要快于质量比的速度，

当 C粉体积过大时，ZnO、CuO、NiO和 Fe2O3 颗粒间

距增大，虽然 C含量增加使得 SHS 反应放出更多热
量，但是，反应物颗粒间距过大接触面积过小，不利

于颗粒间离子扩散生成尖晶石相，另外，燃烧时产生

大量的 CO和 CO2 气体，阻碍氧气向内扩散，烧结温

度下降，不利于尖晶石相的形成．
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图 2 不同含 C量合成粉体的 XRD

为了进一步讨论 C 粉含量与铁氧体转化率变
化关系，我们利用 jade5. 0 软件，分析了 SHS 粉体中
铁氧体相和 ZnO相衍射峰的面积比( Si /Sz ) ．图 3 为
铁氧体相和 ZnO 相最强峰面积的相对比值与 C 粉
含量的关系图，由图可知，随着 C 含量的增加，铁氧
体相与 ZnO相衍射最强峰面积的相对比值逐渐变
小，说明产物中生成铁氧体相逐渐减少，ZnO相逐渐
增加，SHS粉体中铁氧体转化率降低．产生这种现象
的原因是，随着 C 含量的增加，反应物颗粒间距增
大，并且 CO和 CO2 气体释放量增大，使得氧气渗透

量下降，使得 SHS 反应时晶核形成较为困难，反应
不完全，这一点在图 2 中得到证明． 综上所述，在氧
气压力为 0. 2 MPa时，C 质量分数为 5%时，产物中
不含有 ZnO和其他杂相，铁氧体转化率最高．
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图 3 产物 XRD峰面积相对比值与 C质量分数的关系图

图 4 为不同 C含量合成粉体的粒径分布．如图
所示，随着 C粉量的增加，产物颗粒尺寸增加，C 质
量分数为 5%时样品颗粒最小，最均匀，颗粒尺寸为
1 μm左右，10%、15%和 20%时样品颗粒较大，颗粒
尺寸为 1. 6 μm左右，并且颗粒尺寸相差较小．
图 5 为氧气压力为 0. 2 MPa 时，不同 C 含量下

SHS制备磁粉的磁滞回线．由图 4 可知，当 C质量分
数为 5%时，SHS 制备样品的矫顽力达到最小值，
Hc = 13. 1 A /m，同时饱和磁化强度和剩余磁化强度

均达到最大值，Ms = 45. 5 A·m2． kg －1，Mr = 12. 1 A·
m2kg －1 ．随着反应物中 C 含量的增加，磁粉样品的
饱和磁化强度随之降低．这是因为，饱和磁化强度是
结构敏感性参数，与材料的成分组成有关．结合图 2
可知，在 SHS 反应中，当 C 质量分数为 5%时，XRD
结果表明 SHS 粉体中不含有非磁性相 ZnO，铁氧体
转化较完整，因此，饱和磁化强度最高; 当 C 质量分
数为 10%、15%和 20%时，SHS 粉体中均含有的非
磁性相 ZnO，并且 C含量的增加而增多，从而导致了
样品的饱和磁化强度数值的降低．
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图 4 不同 C含量合成粉体的粒径分布
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图 5 不同 C含量下 SHS制备磁粉的磁滞回线

2. 2 氧气压力对产物物相和形貌的影响
图 6 是 C的质量分数为 15%时，在氧气压力分

别为 0. 05 MPa、0. 1 MPa、0. 2 MPa 和 0. 3 MPa 时，
SHS合成粉体的 XRD 谱． 从图 6 中可见，随氧压力
的增加，铁氧体尖晶石相的衍射峰逐渐增强，但是，

SHS反应产物中全都含有 ZnO相，这说明 SHS 反应
不完全．产生这种现象的原因是，当 C 质量分数为
15%时，随着氧气压力的增大，氧气向内扩散的强度
增大，烧结温度上升，晶核随之生长，铁氧体尖晶石

相的衍射峰逐渐增强; 然而，C粉体积占反应物总体
积的百分比较大，反应物颗粒间距增大，使得颗粒间

离子扩散困难，反应物不能完全生成尖晶石相．
图 7 为铁氧体相最强峰半峰宽( FWHM) 与氧
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气压力的关系图．如图 7 所示，铁氧体相最强峰衍射
峰的半峰宽，随着氧气压力的增大而变窄． 这是因
为，氧气压力增加，渗入反应物粉料中参与反应的量

也随之增多，烧结温度升高，有利于晶核的生长，晶

形转变趋于完整; 当氧气压力大于 0. 1MPa 时，半峰
宽变化较小，基本趋于稳定． 这是因为，氧气使粉体
燃烧加剧，同时反应中释放的 CO2 随之增加，这些

气体会阻碍氧气的渗透，当 CO2 向外渗出与氧气向

内扩散达到动态平衡时，使燃烧过程变缓，燃烧区处

温度相对稳定，因此，氧气压力对 SHS 产物相结构
的影响较小．
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图 6 不同氧气压力下 SHS合成粉体的 XRD谱
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图 7 半峰宽与氧气压力的关系图

图 8 为 C 质量分数为 15% 在不同氧压力下
SHS合成粉体的 SEM 照片． 由图 8 可以看出，产物
粉体的粒度随着氧气压力的上升而增大，当氧气压

力大于 0. 1 MPa 时，随着氧气压力的升高晶粒尺寸
变化不明显．这说明燃烧合成反应过程中在氧压力
较低的情况下，燃烧放出的热量较少，颗粒尺寸较

小．当氧气压力逐渐增加时，燃烧放出的热量较多，
颗粒尺寸较大，但不会一直增大，原因是氧气使反应

中释放的 CO2 随之增加，CO2 阻碍氧气的渗透并带

走反应热量，使燃烧过程变缓，燃烧区处温度相对稳

定，晶粒尺寸变化不明显．

（a）0.05%MPa

a

b

（b）0.1%MPa

（c）0.2%MPa

c

（d）0.3%MPa

d

图 8 不同氧气压力下 SHS合成粉体的 SEM

2. 3 C粉和 Fe粉为燃料对物相和形貌的影响
在氧气压力为 0. 2 MPa时，分别用 Fe质量分数

为 26. 5%和 C 质量分数为 5%的燃料，SHS 合成铁
氧体粉体，并对产物的 XRD和 SEM 进行比较，分析
不同燃料对产物物相和形貌的影响．由图 9 可知，分
别以 Fe粉和 C 粉作为燃料合成铁氧体，比对两产
物得到的衍射峰，发现得到的产物的衍射峰位置完

全相同，并且以 C 粉作为燃料的产物中不含有其他
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相，说明新燃料的引入不会带来其他杂质．
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图 9 SHS合成粉体的 XRD谱

图 10 为氧气压力为 0. 2 MPa 下两种燃料所得
产物的 SEM照片，其他氧气压力下产物的 SEM 图
与之类似．由图 10 可见，以 C 粉合成的产物晶粒尺
寸相对比较均匀，晶粒没有异常增大的现象，这是由

于 C粉颗粒( 1 μm 左右) 相对 Fe 粉颗粒( 2. 6 μm)
粒径小，因此在原料混合的均匀性和燃烧温度均匀

性方面都高于 Fe粉．

a

b

（a）C为燃料

（b）Fe为燃料

图 10 C粉和 Fe粉 SHS合成粉体的 SEM

3 结 论

1) 氧气压力为 0. 2 MPa时，随着 C 含量增加，

产物中含有 ZnO 相逐渐增加． 当 C 的质量分数为
5%时，产物的衍射峰基本为铁氧体相，没有其他相
的存在，饱和磁化强度达到最大值，Ms = 45. 5 A·
m2kg －1 ．

2) C的质量分数为 15%时，随着氧气压力的增
加，燃烧温度升高，颗粒尺寸随之增大，但是，当氧气

压力大于 0. 1MPa 时，随着氧气压力的升高晶粒尺
寸变化不明显．

3) 分别用 C 粉与 Fe 粉作为燃料合成铁氧体，
产物中衍射峰的位置是完全相同的，C 粉作为燃料
不会带来其他杂质，并且 C 粉合成产物的晶粒尺寸
在 1 μm左右，并相对较均匀．
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