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低品位赤铁矿直接还原过程中铁晶粒的长大行为 
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摘 要：采用光学显微镜、莱卡图像分析软件对低品位赤铁矿煤基直接还原产品中金属铁晶粒尺寸进行检测。利 

用 Hillert晶粒长大动力学模型对低品位赤铁矿煤基直接还原过程中铁晶粒的长大行为进行研究。结果表明：在还 

原温度为 1 200 ℃、还原时间为 5~120 min时，金属铁晶粒的生长速率常数 k为 1.155 μm 2 /min；在 1 200 ℃时， 

球团还原过程中，金属铁晶粒的平均尺寸 D(μm)与还原时间 t(min)的关系式为 D=exp(0.565ln T+0.072)。在还原时 

间为  120  min 时，还原球团金属铁晶粒的平均尺寸  D(μm)与还原温度  T(K)的关系式为  D=exp(−8  995  845ln  T+ 
8.899)。在还原温度 1 000~1 200℃范围内，还原球团的金属铁晶粒生长表观活化能为 132.53 kJ/mol。 
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Growth behavior of metal iron grain during direct reduction of 
low grade hematite 
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Abstract: The size of metal iron grain of low grade hematite during coal based direct reduction was tested using optical 

microscope and Leica  image analysis software. The growth behavior of metal iron grain was investigated using Hillert 

grain growth dynamic model. The results show that the growth rate constant of metal iron grain is 1.155 μm 2 /minwhen 

reduced at 1 200 ℃  for 5−120 min. The relationship between the average size of metal iron grain D(μm) and reduction 

time t(min) is D=exp(0.565ln T+0.072) at reduction temperature of 1 200 ℃. The relationship between the average size 

of metal iron grain D(μm) and reduction temperature T(K) is D=exp(−8 995 845ln T+8.899) when reduced for 120 min. 

The apparent activation energy of metal ferrous grain growth is 132.53 kJ/mol in a reduction temperature range from 1 000 

℃  to 1 200 ℃. 
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目前，我国大部分铁矿石由于铁品位低，铁矿物 

嵌布粒度微细，单体解离度低，与脉石矿物嵌布关系 

复杂而未得到合理利用 [1−3] 。近年来，部分学者对低品 

位难选铁矿石采用“煤基直接还原−磁选”工艺(如回转 

窑直接还原工艺，转底炉直接还原工艺等)，生产铁品 

位高(＞90%)、杂质少、铁回收率高的金属铁粉，使得 

低品位铁矿直接还原在技术工艺上取得一定的突 

破 [4−7] 。然而，目前对于低品位铁矿直接还原机理方面 

的研究相对较少，特别是关于低品位铁矿直接还原过 

程中金属铁晶粒长大的研究鲜有报道。在材料领域， 
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对于金属再结晶与晶粒生长动力学研究，以 Hillert的 

传统晶粒长大动力学模型应用最为广泛，数学处理也 

较为简单。因此，本文作者采用该模型对湖南某地低 

品位微细粒赤铁矿直接还原过程中金属铁晶粒的长大 

行为进行研究。 

1  实验 

1.1  原料性能 

实验原料来自湖南某地低品位赤铁矿，其主要化 

学组成(质量分数)为  48.20%Fe2O3 、39.38%SiO2 、 

1.72%CaO、3.34%Al2O3 和 1.62%MgO。实验原料的粒 

度组成为 76.27%(质量分数)小于 0.074 mm。 铁矿中赤 

铁矿的嵌布状态如图 1 所示。赤铁矿嵌布粒度微细， 

平均嵌布粒度不足 5 μm， 且以星散浸染状的形式嵌布 

在脉石矿物中， 常规选矿方法根本无法进行有效选别。 

图 1  铁矿中赤铁矿的嵌布状态 

Fig. 1  Occurrence of hematite in iron ore (White: Fe2O3) 

1.2  研究方法 

将该低品位铁矿粉配加质量分数为  1.5%的膨润 

土进行造球，球团的制备方法详见文献[8]。然后将生 

球放入烘箱(105℃)中 2 h 至质量不变。接着，根据一 

定的碳铁质量比(m(C)/m(Fe))将 1/3质量的还原煤粉置 

于不锈钢吊罐(d 65 mm×100 mm)底部， 然后放入 50 g 

干燥后的球团，最后加入其余  2/3 质量的还原煤粉。 

为了保证充足的还原气氛，本次试验固定 m(C)/m(Fe) 
为  1。待还原炉温度达到设定温度后，将不锈钢吊罐 

放入还原炉中进行直接还原。还原一定时间后，取出 

吊罐，盖煤冷却，得到煤基直接还原球团。 

将得到的还原球团磨片抛光后进行显微结构检 

测，磨片抛光方法详见文献[9]。采用光学显微镜进行 

煤基直接还原产品中矿物的微观结构鉴定，并利用莱 

卡图像分析软件(Qwin)对金属铁晶粒进行面积特征测 

量，计算得到还原球团中金属铁晶粒平均尺寸。具体 

方法如下：1) 首先拍摄矿物的微观照片，并对图像进 

行灰度处理；2) 得到带标尺的灰度图后，检测目标矿 

物灰度值，然后用图像分析软件根据选定的灰度值将 

图像中同一灰度值区域用彩色标出(如图  2 所示)；3) 

标出待测区域后，测定目标区域占整个图像的面积百 

分比和矿物颗粒数，即可检测出目标区域颗粒平均面 

积。对每一个样品测量 50个不同视域，计算平均值作 

为该样品中某矿物颗粒平均面积。由于颗粒往往形状 

不规则，尺寸分布不均匀，因此要确定球团内的颗粒 

形状特征是不容易的。为了便于分析问题，假设矿物 

颗粒为球形，即在二维平面下是圆形，则可进一步计 

算出颗粒的平均尺寸。 

图 2  Qwin软件测定图像面积及颗粒尺寸示意图 

Fig. 2  Sketch map of  image  area  and grain  size using Qwin 

software: (a) Metallograph; (b) Colour image 

根据 Hillert理论，晶粒生长速率方程可用如下公 

式描述 [10−11] ： 

)] exp( 1 )[ exp( 0 0  kT 
F 

kT 
Q V a U  V ∆ 

− − − =  (1) 

式中：U为晶核生长速率；a0 为原子直径；V0 为原子
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振动频率；ΔFV 为非晶态与晶态之间摩尔自由能差； 
Q 为晶核生长表观活化能；k 为波尔兹曼常数。一般 

地，ΔFV＞ ＞kT，因此，晶粒生长可表示为 

kt 
RT 
Q t k D D  n n = − = −  ) exp( 0 0  (2) 

式中：D 为经过 t 时间还原后的平均粒径；D0 为初始 

晶粒的平均粒径；n为晶粒生长指数；k为受扩散影响 

的晶粒生长速率常数，k=k0exp[−Q/(RT)]；Q为晶粒生 

长表观活化能；R为摩尔气体常数；T为热力学温度。 

由于还原开始前，球团中没有金属铁，故 D0=0，则有 

kt 
RT 
Q t k D n = − =  ) exp( 0  (3) 

对于不同时间下的等温还原过程，k 为常数，则 

将上式两边同时取对数，有 

t k D n  ln ln ln + =  (4) 

即：ln D与 ln t呈线性关系，其斜率为 1/n，截距为(ln 
k)/n，即可求得晶粒生长指数 n。 

对于不同温度下的等时间还原过程，t为常数，则 

有 

RT 
Q t k D n − =  ) ln( ln  0  (5) 

即：ln D与 1/T呈线性关系，其斜率为−Q/(nR)，可求 

得晶粒生长表观活化能。 

2  结果与讨论 

2.1  还原温度对金属铁晶粒平均尺寸的影响 

还原时间为 120  min 时金属铁晶粒平均尺寸和还 

原温度之间的关系如图  3  所示。随着还原温度从 
1 000℃升高到 1 200℃，金属铁晶粒的平均尺寸均随 

之增大。从铁晶粒形核热力学角度而言 [12] ，随着温度 

升高，反应的吉布斯自由能更负，有利于金属铁晶粒 

形核。从动力学角度而言，升高还原温度能提高金属 

铁质点的扩散迁移能力，这种质点迁移能力将对晶粒 

平均尺寸产生重要影响。根据质点扩散系数 A与温度 
T的关系 [13] 可知： 温度较低时金属铁晶粒处于结构形成 

初期，此时，由于质点扩散能力小，晶核难以形成和 

长大，则金属铁晶粒细小；随着还原温度升高，质点 

扩散能力增大，由于细小铁晶粒边界的晶面能很大， 

晶面能是最重要的晶粒长大的驱动力。 还原温度越高， 

晶粒长大的驱动力越大，推动晶粒内部质点越过晶界 

向与之相接触的大晶粒扩散，引起晶界移动，使晶粒 

长大。在晶粒长大过程中，大晶粒倾向于长大而小晶 

粒趋于缩小并最终消失。 

图 3  还原温度对球团中金属铁晶粒平均尺寸 D的影响 

Fig. 3  Effect of reducing temperature on average size (D) of 

metal iron grains 

2.2  还原时间对铁晶粒平均尺寸的影响 

图 4所示为在还原温度为 1 200 ℃时，还原时间 

对还原球团中金属铁晶粒平均尺寸的影响。 

图 4  还原时间对球团中金属铁晶粒平均尺寸 D的影响 

Fig.  4  Effect  of  reducing  time  on  average  size  (D)  of metal 

iron grains 

当还原时间少于 20 min 时， 球团中的金属铁晶粒 

处于形核阶段，此时质点扩散能力小，金属铁晶粒的 

生长阻力较大。继续延长还原时间，金属铁晶粒的平 

均尺寸增长很快。从金属铁晶粒形核热力学角度而言 [12] ， 

在晶粒生长期，晶粒尺寸小于临界半径的微细粒尺寸 

的晶粒开始消失，铁迁移聚集到晶核周围，形成尺寸 

较大的铁晶粒。从动力学而言，此时晶核已经形成， 

晶核周围的晶粒平均尺寸依旧很小，比表面积很大， 

表面活性很高，且细小晶粒晶格发育不完善，缺陷较 

多，晶粒扩散、迁移阻力较小 [14−15] 。因此，晶核周围
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的细小晶粒中的铁向晶核迁移、聚集，从而促进金属 

铁晶粒的长大。当还原时间超过 100  min 后，晶粒生 

长处于还原稳定期。由于此时晶核周围的细小晶粒中 

的铁大部分都已迁移、聚集到晶核的周围，形成了尺 

寸较大的晶粒，其比表面积较大，表面活性降低；同 

时，那些没有迁移、聚集的晶粒由于晶格发育趋于完 

善，缺陷减少，结构趋于稳定，物质扩散、迁移阻力 

增大，从而使得金属铁晶粒平均尺寸增长缓慢。 

2.3  晶粒生长动力学模型的应用 

根据图 4所示，结合在 1 200 ℃条件下不同时间 

还原球团的金属铁晶粒的平均尺寸和式(4)， 对 ln D与 
ln t进行线性拟合，结果如图 5所示。 

图 5  lnD—lnt线性拟合直线图 

Fig. 5  Linear fitting of lnD—lnt 

根据拟合直线， 所得直线斜率为  1/n，截距为 
(lnk)/n，根据拟合结果和式(4)可求出晶粒生长指数  n 
和晶粒生长速率常数  k。计算得出球团金属铁晶粒生 

长指数 n≈2，晶粒生长速率常数 k为 1.155 μm 2 /min； 

在 1  200 ℃时，球团还原过程中金属铁晶粒平均尺寸 
D(μm)与还原时间 t(min)的关系式为 

D=exp(0.565ln  t+0.072)  (6) 

根据图 3所示， 结合不同还原温度下还原 120min 
金属铁晶粒的尺寸，作出 lnD—1/T线性拟合分析，其 

结果见图 6。 根据拟合直线， 所得直线斜率为−Q/(nR)， 

根据拟合结果和式(5)可求出晶粒生长表观活化能 Q。 

计算得出在还原温度 1  000~1  200 ℃范围内，还原球 

团的金属铁晶粒生长表观活化能为 132.53 kJ/mol；在 

还原时间为 120  min 时，还原球团金属铁晶粒平均尺 

寸 D(μm)与还原温度 T(K)的关系式为 

D=exp(−8  995  845/T+8.899)  (7) 

图 6  ln D—1/T线性拟合直线图 

Fig. 6  Linear fitting of ln D vs 1/T 

2.4  球团还原过程微观结构演变 

为了进一步深入研究金属铁晶粒的长大行为，利 

用光学显微镜对在还原温度为 1 200 ℃时，不同还原 

时间后得到的还原球团进行微观结构的研究。还原温 

度为 1  200 ℃时不同还原时间后还原球团的显微结构 

如图 7所示。由图 7可知，还原 10 min 后，球团中有 

少量铁晶粒晶核形成(见图 7(a))； 还原 20 min后，球 

团中大部分金属铁晶粒晶核已经形成，少量晶粒间出 

现迁移、聚集(见图 7(b))；还原 30 min 和 40 min 后球 

团中金属铁晶粒的晶核进一步形成，有少量铁晶粒开 

始聚集(见图 7(c)和(d))；还原 60 min后，还原球团中 

金属铁晶粒发生迁移、聚集，金属铁晶粒的平均尺寸 

变大， 但较大尺寸晶粒之间比较分散(见图 7(e))；还原 
80 min 后，还原球团中金属铁晶粒的平均尺寸继续增 

大，少量金属铁晶粒开始出现桥联(见图  7(f))；还原 
100  min 时，还原球团中金属铁晶粒的平均尺寸继续 

增大，铁晶粒桥联现象更加明显，此时球团内部有液 

相生成(见图 7(g))；当还原时间达到 120 min 时，部分 

铁晶粒聚集在一起，形成尺寸较大的晶粒(见图 7(h))。 

3  结论 

1) 还原时间小于 20 min时，球团中金属铁晶粒处 

于形核阶段， 此时质点扩散能力小， 金属铁晶粒的生长 

阻力较大。还原时间 20~100 min时，金属铁晶粒的平 

均尺寸增长较快，还原时间超过 100 min后，晶粒生长 

处于还原稳定期，金属铁晶粒的平均尺寸增长缓慢。 

2) 在还原温度为 1 200℃、 还原时间为 5~120 min
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图 7  还原温度为 1 200 ℃时不同还原时间后还原球团的微观结构(白色区域为金属铁) 

Fig. 7  Microstructures of reduced pellets after reduction at 1 200 ℃  for different times (white area: metal iron): (a) 10 min; (b) 20 

min; (c) 30 min; (d) 40 min; (e) 60 min; (f) 80 min; (g) 100 min; (h) 120 min 

范围内，金属铁晶粒的生长速率常数  k  为  1.155 
μm 2 /min；在 1 200℃时，球团还原过程中金属铁晶粒 

的平均尺寸  D(μm)与还原时间  t(min)的关系式为 
D=exp(0.565ln  t+0.072)。在还原时间为 120  min 时， 

还原球团金属铁晶粒的平均尺寸  D(μm)与还原温度 
T(K)的关系式为 D=exp(−8  995  845/T+8.899)。在还原 

温度 1  000~1  200 ℃范围内，还原球团中金属铁晶粒 

的生长表观活化能为 132.53 kJ/mol。 
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