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摘  要：高熵氧化物陶瓷因其独特的性质被认为是潜在的高性能吸波材料。采用简单的固相反应烧结法成功合成出尖晶石/
岩盐型复相结构的(Fe0.2Co0.2Ni0.2Cu0.2Zn0.2)CoxOy高熵陶瓷。全面分析了其晶体结构、微观结构、元素含量及价态，并测定其

电磁波吸收性能，探究了该高熵复相陶瓷的吸波性能随烧结温度的变化规律。结果表明，烧结温度为 900 ℃时所得样品具有

最多的氧空位以及最大的介电常数，在匹配厚度为 3.0 mm，频率为 9.37 GHz 时，可获得–36.14 dB 的最小反射损耗，有效吸

收带宽为 2.86 GHz，表现出最佳的电磁波吸收性能。 
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随着无线通讯技术的迅速发展，电磁波作为能

量和信息传输的主要媒介，一直环绕在人们的身边。

吸波材料，作为近年来科研领域的焦点，扮演着关

键角色，旨在有效减轻环境中的电磁辐射污染，从

而减少电磁波对人们的伤害[1–3]。吸波材料的设计

遵循“薄、轻、宽、强”的原则，以满足实际应用需

求[4]。当前，吸波材料的种类繁多，主要包括磁性

金属[5–6]、聚合物基复合材料[7]、铁氧体[8]以及碳基

材料[9]。然而，各类材料均有其局限性：磁性材料

虽性能优异，但抗氧化性差且易产生涡流损耗，影

响吸波效率[10]；聚合物基复合材料制备成本高[11]，

应用领域受限；铁氧体材料则面临温度稳定性不足

和面密度较高的挑战；碳基材料则存在阻抗匹配不

佳和吸收频带狭窄的问题[12]。这些固有限制阻碍了

吸波材料在多样化应用场景中的广泛适用性。因此，

探索并研发具备卓越的抗氧化性和高温稳定性的新

型吸波材料，具有重要的实际意义和应用价值。 

高熵陶瓷通常指由5种或5种以上陶瓷组元形成

的固溶体，由于高熵陶瓷具有独特的热力学上的高熵

效应、结构上的晶格畸变效应、动力学上的迟滞扩散

效应以及性能上的“鸡尾酒”效应，近年来已成为陶瓷

领域研究的热点[13–15]。自 2015 年 Rost 等[16]提出 1
种熵稳定氧化物陶瓷 (Mg0.2Co0.2Ni0.2Cu0.2Zn0.2)O以

来，高熵氧化物陶瓷的研究迅速扩展，因其具有价

格低、热稳定性以及高熵效应且在性能方面具有优

异的力学、电学及抗腐蚀性[17–19]，得到了研究者们

的广泛关注[20–21]。研究发现，通过组分设计与晶格

结构调控，能够提高其高温热稳定性和抗氧化性能

力等[22–24]，而且可以有效调控其介电常数和磁损耗

性能，进而对特性阻抗值和电磁波的吸收性能进行

调控。目前，高熵氧化物陶瓷已被广泛应用于电磁

波吸收领域。例如，Chang 等[25]通过简单的固相反

应烧结方法合成了一系列高熵尖晶石铁氧体

(FeCoNiCrM)xOy(M=Zn、Cu、Mn)，其中 HEO-Cu  
 
收稿日期：2024–09–20。    修订日期：2024–10–08。 
基金项目：国家自然科学基金项目(U21A2064)；河南省自然科学基金

重点项目(242300421188)；河南省航空材料与技术重点实

验室开放基金(ZHKF-240104/05)；河南省高等学校重点科

研项目(24A150045)资助。 
第一作者：王中义(1999—)，男，硕士研究生。 
通信作者：任玉美(1987—)，女，博士，副教授。 

赵  彪(1988—)，男，博士，副教授。 

 
Received date: 2024–09–20.    Revised date: 2024–10–08. 
First author: WANG Zhongyi (1999–), male, Master candidate. 
E-mail: wzyjun414@163.com 
Correspondent author: REN Yumei (1987–), female, Ph.D., Associate Professor;  

ZHAO Biao (1988–), male, Ph.D., Associate Professor. 
E-mail: ymren@zua.edu.cn; zhao_biao@fudan.edu.cn 
 



· 648 · 《硅酸盐学报》    J Chin Ceram Soc, 2025, 53(3): 647–657 2025 年 

在 13.3 GHz 处，反射损耗最小值(RLmin)值为–27.3 dB，
匹配的厚度为 9.1 mm，其有效吸收宽带(EAB)为  
7.5 GHz，近乎为整个 X 波段范围。Radoń 等[26]通过

共沉淀非晶前驱体退火方法，分 2 阶段合成了平均

晶体尺寸为 11.8 nm 的新型(Zn、Mg、Ni、Fe、
Cd)Fe2O4 高熵铁氧体。结果表明，该高熵铁氧体在

1.9 GHz 范围内的微波吸收性能最好，RLmin 值为

–25 dB，吸收体厚度为 1 cm，屏蔽效率低于–50 dB。
然而这些陶瓷具有较低的吸波性能，从而限制了其

应用范围。Li 等[27]利用固相反应合成法在 1300 ℃

成功制备出了具有尖晶石–钙钛矿复相结构的高熵

氧化物(FeCoNiCuZn)CrxOy陶瓷，其在 4.2 GHz 处的

RLmin值为–34.6 dB，匹配厚度为 2.1 mm。Yan 等[28]

制备了具有复相结构的高熵氧化物(FeCoNiZn)xV2Oy

陶瓷，且体系具有丰富的氧空位，改善了介电损耗性

能，在 10.72 GHz 处的 RLmin值为–36.5 dB，匹配厚

度为 2.2 mm，最佳带宽为 2.77 GHz。 
根据已报道的研究，具有复相结构的高熵陶

瓷是指在单相高熵陶瓷的基础上使异质相保留在

陶瓷基体中形成的多相材料，其本质仍然是高熵

陶瓷[29–30]。相比于单相高熵陶瓷，复相高熵陶瓷在

电磁波吸收领域表现出显著优势，复相结构的存在

有利于体系界面极化的增强，从而有效提高体系的

吸波性能。特别选择具有多价态和多相转变特性的

元素，更有利于高熵氧化物陶瓷复相结构的设计。

基于此，根据典型的高熵氧化物晶体结构 AB2O4，

本工作选用 Fe、Co、Ni、Cu、Zn 做为 A 位金属离

子，Co 做为 B 位金属离子，采用简单的烧结工艺

成功合成了尖晶石/岩盐型复相结构的高熵氧化物

陶瓷(Fe0.2Co0.2Ni0.2Cu0.2Zn0.2)CoxOy，并讨论了不同

温度下的高熵氧化物陶瓷的结构和组成对吸波性能

的影响。在 HEO-900 成功合成复相结构的高熵氧化

物，在厚度为 3.0 mm 的 9.37 GHz 处，RLmin 值为

–36.14 dB，EAB 为 2.86 GHz，具备最佳的电磁波吸

收性能。 

1  实验 
1.1  原材料 

氧化亚铁(FeO，广翁江化学试剂有限公司)、氧

化钴(CoO，上海麦克林生化科技有限公司)、氧化镍

(NiO，山东西亚化学科技有限公司)、氧化铜(CuO，

天津市科密欧化学科技有限公司)、氧化锌(ZnO，天

津市科密欧化学试剂有限公司 )、三氧化二钴

(Co2O3，天津市科密欧化学试剂有限公司)，所有原

料均为分析纯。 
1.2  样品制备 

采用固相反应法制备了高熵复相氧化物陶

瓷。其制备流程如下：将 6 种氧化物原料 FeO、

CoO、NiO、CuO、ZnO 和 Co2O3 按照摩尔比为

1:1:1:1:1:5 在无水乙醇中进行湿磨，以 200 r/min
球磨 8 h，然后在 80 ℃干燥，得到混合粉末。随

后，称量 8 g 的粉体在 10 MPa 的压力下压成直径

为 30 mm 的圆坯，之后将所得圆坯在马弗炉

(BR-12N)中进行加热反应 6 h，反应温度可设置为

800、900、1000 ℃和 1100 ℃。样品分别命名为样

品 HEO-800、样品 HEO-900、样品 HEO-1000 和

样品 HEO-1100。 
1.3  样品表征 

采用 SmartLab型X射线粉末衍射仪(德国)对样

品进行物相分析。采用 ZEISS Sigma 300 型扫描电

子显微镜(德国 SEM)观察样品形貌和显微结构。用

JEOL JEM 2100F 型透射电子显微镜(日本 TEM)对
样品进行(HRTEM)图像和 EDS 组成映射图像的采

集。通过 Thermo Scientific ESCALAB 250Xi 型射线

光电子能谱对样品的元素含量以及化学价态进行分

析。采用 BEST-300C 型导电材料电阻率测试仪对样

品进行电导率测试。用 Keysight N5234A 型矢量网

络分析仪(VNA)对样品进行，在 8.2~12.4 GHz 范围

内对样品进行吸波测试，为了避免测量产生的误差，

在负载测量之前进行了双端口校准，并将样品切割

成 22.86(±0.01) mm×10.16(±0.01) mm×2.5 mm 的方

块体进行测量。利用传输线理论对样品的反射损耗

(RL)进行了模拟。 
根据测量的电磁参数和金属背板模型，通过以

下方程计算 RL 值[31]： 

in 0
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RL 20lg Z Z
Z Z
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+
                       (1) 

0
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ε

0=                               (2) 

r
in 0 r r
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ε
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           (3) 

式中：Z0 为自由空间阻抗；Zin 为吸波材料的输入阻

抗；RL 为电磁波反射损耗；f 为吸收器的频率；d
为吸波材料的厚度；c 为电磁波在自由空间的传播

速度。当 RL 小于−10 dB 时，表明材料会耗散 90%
的电磁波能量，当 RL 小于–20 dB 时，表明材料会

耗散 99%的电磁波能量，RL 值是高性能电磁波吸

收材料的重要指标。 
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2  结果与讨论 
图 1 为不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷

的 XRD 谱。由图 1 可见，在衍射角 2θ等于 19.0°、
31.2°、36.5°、44.8°、59.3°和 65.2°等处的峰值分

别与尖晶石型结构的 I C D D / J C P D S 卡片

ZnCo2O4(PDF 23–1390)[32]的(111)、(220)、(311)、
(400)、(511)和(440)晶面的衍射峰相吻合；在衍射角

2θ=36.5°、42.4°和 61.5°等处的峰值分别与岩盐型结

构的 CoO(PDF 43–1004)[33]的(111)、(200)和(220)晶
面相吻合，随着温度的升高，2 种晶体结构逐渐发

生相变，尖晶石相结构逐渐减少，岩盐型相逐渐增

多，这主要是由于高温下体系中会产生富 Co，Co2+

使其氧离子周围的电荷重新分布[34–35]，致使尖晶石

相结构的减少。表明此高熵氧化物陶瓷是由尖 

 

图 1  不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的 XRD 谱 
Fig. 1  XRD patterns of the high-entropy multiphase oxide 

ceramics sintered at different temperatures 

晶石型和岩盐型 2 种结构构成，而复相结构的存在

有利于产生界面极化效应，从而增强高熵氧化物的

介电损耗能力，有利于电磁波的吸收[27]。 
表 1 为不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的

尖晶石结构和岩盐型结构的晶格常数。由表 1 可以

看出，尖晶石相与岩盐型相的晶格常数随温度的升

高逐渐增大，这主要得益于复相结构的存在导致其

产生了晶格畸变效应[36]。 
 

表 1  不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷样品的尖晶石相

和岩盐型相的晶格常数 
Table 1  Lattice constants of spinel and rock salt phases in 

high entropy composite oxide ceramic samples 
sintered at different temperatures 

Sample No. 
Lattice constant a=b=c/Å 

Spiner Rock salt 

HEO-800 8.084 4.202 

HEO-900 8.090 4.236 

HEO-1000 8.106 4.245 

HEO-1100 8.162 4.255 

 
图 2 为不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷

的 SEM 照片。由图 2 可见，样品 HEO-800、样品

HEO-900、样品 HEO-1000 和样品 HEO-1100 中存

在孔隙结构以及不规则的块体。随着温度的升高，

样品 HEO-800、样品 HEO-900、样品 HEO-1000
和样品 HEO-1100 的晶化程度开始逐渐增高，而

孔隙逐渐减小，这一现象可归因于原子在界面上

的扩散加速，以及氧空位的存在导致晶粒尺寸在

逐渐增加[28,37]。这表明高熵陶瓷材料中存在一定

的空隙结构可以为电磁波的多次反射和散射提供

有力的条件[38]。

 

 
(a) HEO-800, low magnification      (b) HEO-900, low magnification     (c) HEO-1000, low magnification     (d) HEO-1100, low magnification 

图 2  不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷样品的 SEM 照片 
Fig. 2  SEM images of high entropy multiphase oxide ceramic samples sintered at different temperatures 

 
图 3 为 HEO-900 的高分辨率 TEM(HRTEM)照

片。由图 3a 的局部放大图图 3b 和图 3c 可以看出，

晶格间距分别为 0.245 nm 和 0.213 nm，分别对应

ZnCo2O4 的(311)和 CoO 的(200)晶面，这与 XRD 的

分析一致，证明了其复相结构。由图 3d 可见，元素

Fe、Co、Ni、Cu、Zn 和 O 分布均匀，无明显偏析

现象。 
图 4 为不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的
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XPS 谱。由图 4a 可以看出，样品中均存在 Fe、Co、
Ni、Cu、Zn 和 O 元素。为准确了解该高熵复相氧

化物陶瓷的相组成和氧缺陷情况，对其主要元素 Co
和 O 进行了具体分析。从图 4b 中 Co 2p 的光谱有

779.7、781.4、794.7、796.1 eV 的 4 个峰，以及 2
个弱的卫星峰，分别位于 789.97 eV 和 804.97 eV，

而 779.7 eV 和 794.7 eV 处的峰属于 Co3+，而   
781.4 eV 和 796.1 eV 处的峰属于 Co2+[39]，Co2+和

Co3+分别代表尖晶石结构和岩盐结构。通过 XPS 对

Co2+和 Co3+的元素含量进行分析(见表 2)，发现随着

烧结温度的升高，岩盐相逐渐增加，而尖晶石相则

逐渐减少，这一结果与 XRD 分析一致。

 

   
(a) HEO-900 HRTEM image     (b) Partial enlarged view of HEO-900  (c) Partial enlarged view of HEO-900     (d) HEO-900 EDS image 

图 3  HEO-900 的 TEM 分析 
Fig. 3  TEM analysis of HEO-900 

 

 
(a) XPS full spectra 

 

 
(b) Co 2p spectra                                    (c) O 1s spectra 

图 4  不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的 XPS 谱分析 
Fig. 4  XPS spectral analysis of high-entropy multiphase oxide ceramics sintered at different temperatures 
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表 2  Co2+和 Co3+在 Co 2p 光谱中的比例 
Table 2  Proportion of Co2+ and Co3+ in Co 2p spectrum 

Sample No. x(Co+2)/% x(Co+3)/% 

HEO-800 71.66 28.34 

HEO-900 61.59 38.41 

HEO-1000 51.55 49.45 

HEO-1100 45.83 54.17 

x—Mole fraction. 
 

表 3  晶格氧(OL)、缺陷氧(OD)和吸附氧(OA)在 O 1s 谱中的

比例 
Table 3  Proportion of lattice oxygen (OL), defects oxygen 

(OD ) and adsorbed oxygen (OA) in O 1s spectrum 
Sample No. x(OL)/% x(OD)/% x(OA)/% 

HEO-800 61.24 28.84 9.91 

HEO-900 61.54 29.96 8.51 

HEO-1000 65.41 25.63 8.95 

HEO-1100 66.72 24.77 8.52 

 
另外，O 1s 光谱(图 4c)在 529.9、531.6 eV 和

533.8 eV 处的峰分别为晶格氧(OL)、缺陷氧(OD)和表

面吸附氧(OA)[40]，其中，缺陷氧的存在表明晶格中

形成了氧空位，有助于形成缺陷区域，可以通过缺

陷极化来消减电磁波[41]。 
表 3 为不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的

O 1s 谱。由表 3 可知，随着温度的升高，样品中的

缺陷氧(OD)呈现出先升高后降低的现象，其中，

HEO-900 中的 OD 值最高，表明该样品中存在大量

的氧空位。氧空位的存在可以提高电子转移的能力，

有利于提高介电性能和电磁吸收能力[42–43]。根据数

据表明，材料的吸波性能通常与 RLmin 值相关，当

RLmin 越小其吸波性能往往越好。 
根据 Debye 弛豫理论，材料的复介电常数公式

如下[44]： 

s
2 21

ε εε ε
ω τ

∞
∞

−′ = +
+

                      (4) 

s
2 2

01
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ω τ ωε
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∞
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              (5) 

式中：εs、ε∞分别为自由空间的光学介电常数和静态

介电常数；ω为角频率；τ为极化弛豫时间；ε0 为真

空介电常数；σ为材料的电导率。 
图 5 为不同温度下烧结的高熵复相氧化物陶瓷

的电导率。由图 5 可以看出，随着温度的增加，样

品的导电率呈现出先增大后减小趋势，样品

HEO-900(0.065 mS/mm)的电导率比样品 HEO-800 
(0.013 mS/mm)、样品 HEO-1000(0.015 mS/mm)和样

品 HEO-1100(0.005 mS/mm)的都要高，这主要是因

为样品 HEO-900 中存在大量的氧空位致使电导率

升高，高导电性有利于增强入射电磁波的电导损耗，

从而有利于提高吸波性能[45]。 
 

 
 

图 5  不同温度下烧结的高熵复相氧化物陶瓷的电导率 
Fig. 5  Electrical conductivity of high-entropy multiphase 

oxide ceramics sintered at different temperatures 
 
图 6 为不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷

的反射损耗三维图。由图 6 可见，不同温度烧结

的高熵复相氧化物陶瓷的反射损耗三维图中，样

品 HEO-800、样品 HEO-900、样品 HEO-1000 和

样品 HEO-1100 的 RLmin 值分别为–9.85、–36.14、
–13.73 dB 和–4.61 dB，其中 900 ℃条件下烧结所

得的样品 HEO-900 具有最好的吸波性能，其 EAB
为 2.86 GHz，这是由于该样品适当多孔结构的存

在有利于电磁波的多重反射和散射，并且此温度

下可以诱导产生大量的氧空位，致使其具有较高

的介电损耗，而尖晶石/岩盐型复相结构的存在容

易产生界面极化效应，从而使得样品 HEO-900
表现出良好的微波吸收能力。 

众所周知，复介电常数的实部 ε′和复磁导率的

实部 μ′通常表示为电场和磁场能量的存储容量，虚

部 ε′′和 μ′′表示电磁波的耗散能力[46–47]。介电损耗正

切(tanδε=ε′′/ε′)和磁损耗正切(tanδμ=μ′′/μ′)用于估计

功率损耗。通常情况下，电磁波吸收性能与电磁参

数密切相关[48]。 
图 7 为不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的

电磁参数。由图 7a 可以看出，随着频率的增加，样

品 HEO-800、样品 HEO-900 和样品 HEO-1000 的 ε′
值呈现出连续下降的趋势，这一变化主要是由于色

散现象导致的，而样品 HEO-1100 的 ε′值呈现出先

下降然后缓慢上升的趋势。由图 7b 可以看出，
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HEO-900 的 ε′′值随着频率的变化先平稳后缓慢

下降，而样品 HEO-800、样品 HEO-1000 和样品

HEO-1100 的 ε′′值趋于平稳。由图 7c 可见，ε′′/ε′
值变化规律与图 7a 变化相同，其中，样品

HEO-900 具有最大的 ε′′/ε′值。由 XPS 分析可知，

样品 HEO-900 中存在大量氧空位，使得元素与元

素内部扩散加剧，导致材料内部的无序性。并且

由于内部结构的无序性和复相结构的存在，使得

材料产生极化弛豫，有利于材料内部电介质的存

储。此外，通过介电常数虚部可以看出，样品

HEO-900 存在最大的介电常数虚部，这是由于样

品存在电导损耗导致的。因此，体系中极化弛豫

和电导损耗的共同存在使得介电性能提高，从而

进一步提高了体系的介电损耗[49–51]。由图 7d 可

见，随着频率的增加，样品 HEO-900 的 μ′值呈现

出先平稳后上升的趋势，而样品 HEO-1100 的 μ′
值是先平稳后下降的趋势，其它 2 个样品的 μ′值

趋于稳定。由图 7e 可见，样品 HEO-800 和样品

HEO-900 的 μ′′值随着频率的增加先下降后上升，

其余 2 个样品的 μ′′值趋于稳定。由图 7f 可见，

μ′′/μ′值变化规律与图 7e 相同。由于样品 HEO-900
的值在 8.2~12.4 GHz 范围内为负值，在高频范围

内固有的磁损耗无法抵消磁能量的辐射从而导

致复磁导率的虚部和磁损耗正切值为负值[52]，致

使 ε′′值增大。由图 7c 和图 7f 的正切值分析得出，

样品 HEO-900 的 tanδε与 tanδμ值随着频率的变化

呈现出负相关特性，使得介电损耗与磁损耗之间

相互配合从而共同促使材料的吸收性能，这有利

于材料吸波性能的提高。因此，所得高熵复相氧

化物陶瓷是以介电损耗为主磁损耗为辅的吸波

材料。 
介电损耗对样品的电磁波衰减起着重要的作

用。通常，Cole–Cole 曲线可以用来描述吸波材料中

的 Debye 弛豫和介电极化行为。 
 

 
(a) HEO-800                                                       (b) HEO-900 

 
(c) HEO-1000                                                     (d) HEO-1100 

图 6  不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的反射损耗三维图 
Fig. 6  Three dimensional reflection loss of high-entropy multiphase oxide ceramics sintered at different temperatures 
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图 7  不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的电磁参数 

Fig. 7  Electromagnetic parameters of high-entropy multiphase oxide ceramics sintered at different temperatures 
 
图 8 为高熵复相氧化物陶瓷的 Cole–Cole 曲线。

由图 8 可见，各温度条件下的 Cole–Cole 曲线均呈

现出半圆特征这一迹象有力佐证了 Debye 弛豫现象

的存在。材料内部的缺陷(偶极子)与界面极化共同

作用，导致了在千兆赫频段的电磁波吸收中显著的

极化损耗。XPS 分析可知样品中含有大量氧空位，

这些空位具有捕获电子的能力，进而在电磁场作用

下诱发偶极子极化。此外，复相结构内固有的电荷

分布非均匀性，促成了界面极化现象的产生。综上

所述，Debye 弛豫过程可归因于偶极子极化与界面

极化这 2 种机制的协同作用。 
当电磁入射波接触到材料表面时，电磁波会产

生反射和吸收 2 种效应，电磁波被反射出去时，会

降低材料的吸收效果，而良好的阻抗匹配有利于电

磁波的吸收。当阻抗匹配值无限接近于 1 时，会使

更多的电磁波进入材料内部，能有效提高材料的吸

波性能。 
图 9 为不同烧结温度的样品的阻抗匹配(Zin/Z0) 

二维轮廓图。由图 9 可以看出，样品 HEO-900 的

Zin/Z0 值在 0.8~1.2 范围内占据较大且集中的面积，

这表明有大量的电磁波得以穿透材料表层并深入其

内部。这些电磁波在复相高熵氧化物陶瓷的介电与

磁损耗机制协同作用下被有效消耗，进而显著提升

吸波效果。相比之下，图 9a、图 9c 和图 9d 中的样

品 HEO-800、样品 HEO-1000 及样品 HEO-1100 在

相同 Zin/Z0 值范围内所占面积较小，表明入射至材

料内部的电磁波量减少，吸收效能随之降低，这一

结果与前述分析相一致。 
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(a) HEO-800                                     (b) HEO-900 

 
(c) HEO-1000                                    (d) HEO-1100 

图 8  不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的 Cole–Cole 曲线 
Fig. 8  Cole–Cole curves of the high-entropy multiphase oxide ceramics sintered at different temperatures 

 

 
(a) HEO-800                                         (b) HEO-900 

 
(c) HEO-1000                                       (d) HEO-1100 

图 9  不同温度烧结的高熵复相氧化物陶瓷的阻抗匹配图 
Fig. 9  Impedance matching diagram of high-entropy multiphase oxide ceramics sintered at different temperatures 
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3  结论 
本工作采用简单的固相烧结工艺成功制备了高

熵复相氧化物陶瓷(Fe0.2Co0.2Ni0.2Cu0.2Zn0.2)CoxOy。

通过 XRD、XPS 和 TEM 分析表明所得体系具有尖

晶石/岩盐型复相结构。由于 Co 元素具有多价态和

多项转变的特性 ，在材料中容易产生氧空位，有

利于电子的转移。复相结构和氧空位的存在增加了

材料的介电损耗，增强了体系的界面极化和缺陷极

化，显著提升电磁波的吸收能力。研究发现 900 ℃

条件下烧结所得的样品 HEO-900 具有最优的吸波

性能，在匹配厚度为 3.0 mm 以及频率为 9.37 GHz
处 RLmin 值为–36.14 dB，最佳带宽为 2.86 GHz。结

果表明，具有独特尖晶石/岩盐型复相结构高熵氧化

物陶瓷的制备为新型吸波材料的设计和开发提供了

新的思路。 
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Extended Abstract 
Introduction  With the rapid development of wireless communication technology, electromagnetic waves are regarded as a main 
medium for energy and information transmission. Absorbing materials, as a focus of scientific research in recent years, play a key role 
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in effectively reducing electromagnetic radiation pollution in the environment, thereby reducing the negative effect of electromagnetic 
waves. The design of absorbing materials follows the principles of "thin, light, wide, and strong" to meet practical applications. At 
present, there are various types of absorbing materials, mainly including magnetic metals, polymer based composite materials, ferrites, 
and carbon-based materials. However, all the materials have their limitations. For instance, magnetic materials have a superior 
performance, but they have a poor oxidation resistance, which are prone to eddy current losses, thus affecting the absorption 
efficiency. The preparation cost of polymer-based composite materials is high, and their application fields are limited. Ferrite 
materials have an insufficient temperature stability and a high surface density. In addition, carbon-based materials suffer from poor 
impedance matching and narrow absorption frequency bands. These inherent limitations hinder a widespread applicability of 
absorbing materials in diverse application scenarios. Therefore, developing novel absorbing materials with superior oxidation 
resistance and high-temperature stability has an important practical significance. 

Methods  High-entropy multiphase oxide ceramics was prepared by a solid-state reaction method. In the preparation process, FeO, 
CoO, NiO, CuO, ZnO and Co2O3 as raw materials in a molar ratio of 1:1:1:1:1:5 were ground with anhydrous ethanol in a mill at 200 

r/min for 8 h, and then dried at 80 ℃ to obtain a mixed powder. Subsequently, 8 g of the mixed powder was pressed into a round 
billet with a diameter of 30 mm at 10 MPa. The obtained round billet was then heated and reacted in a model BR-12N muffle furnace 
at different temperatures (i.e., 800, 900, 1000 ℃ and 1100 ℃) for 6 h to obtain the samples of (Fe0.2Co0.2Ni0.2Cu0.2Zn0.2)CoxOy 
high-entropy ceramics (HEO), which were named samples HEO-800, HEO-900, HEO-1000, and HEO-1100, respectively. 

Results and discussion  The results show that the obtained samples HEO-800, HEO-900, HEO-1000, and HEO-1100 all exhibit 
spinel and rock salt phases, as well as pore structures and irregular blocks. The degree of crystallization gradually increases with 
increasing temperature, which can be attributed to the accelerated diffusion of atoms at the interface and the gradual increase in grain 
size due to the presence of oxygen vacancies. The XPS analysis indicates that the high-entropy multiphase oxide ceramics sintered at 
different temperatures all have oxygen vacancies, and the maximum oxygen vacancies occur at 900 ℃. The conductivity test shows 
that the sample HEO-900 has the maximum conductivity. The electromagnetic wave absorption test results reveal that the RLmin 
values of the samples HEO-800, HEO-900, HEO-1000, and HEO-1100 are –9.85, –36.14, –13.73 dB, and –4.61 dB, respectively. The 
sample HEO-900 obtained via sintering at 900 ℃ has the optimum absorbing property. Except for the sample HEO-900, the 
reflection loss of other samples is not high mainly due to the weak dielectric loss caused by low oxygen vacancy, while the magnetic 
loss is opposite to the dielectric loss. The magnetic loss and dielectric loss synergistically promote the improvement of absorption 
performance of the material. In addition, the impedance matching area also firstly increases and then decreases as the temperature 
increases. The impedance area of the sample HEO-900 is relatively large, indicating that there are more electromagnetic waves 
incident on the interior of the material and the absorption efficiency increases. 

Conclusions  The results indicated that oxygen vacancies were easily generated in (Fe0.2Co0.2Ni0.2Cu0.2Zn0.2)CoxOy high-entropy 
ceramics due to the multivalent state and multiple transformations of element Co, which was conducive to electron transfer. The 
presence of multiphase structure and oxygen vacancies increased the dielectric loss of the material and the interface polarization and 
defect polarization of the system, thus significantly improving the absorption capacity of electromagnetic waves. This study found 
that the sample HEO-900 sintered at 900 ℃ had the optimum absorption performance (i.e., the RLmin value of –36.14 dB and an 
optimal bandwidth of 2.86 GHz at a matching thickness of 3.0 mm and a frequency of 9.37 GHz). 
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