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Abstract: The 11Li2O-3Nb2O5-12TiO2(LNT) microwave dielectric ceramic composites have been prepared by the 
solid-state reaction method. The effects of the sintering temperature on phase structure and properties were investigated 
by XRD, SEM and the measured dielectric properties. The calcined powders at 850˚C and the dense ceramics were 
mainly composed of Li2TiO3ss and M-phase solid solution. No other phase structure could be found in the dense LNT 
ceramics. And the compositions of two phases in the dense ceramics are different from those in the calcined powders. 
The LNT ceramics could be sintered densely at 1100˚C with density of about 3.76 g/cm3 and good microwave dielectric 
properties of r = 49, Q × f = 9842 GHz and f = −22 ppm/˚C. 
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摘  要：本文采用传统固相法制备了 11Li2O-3Nb2O5-12TiO2(LNT)复合微波介质陶瓷，通过 XRD、SEM 分析手

段，结合介电性能测试结果，探讨了烧结温度对材料相结构、介电性能的影响。结果表明，原料粉末经 850℃

预合成后，主要生成 Li2TiO3ss 以及 M-phase 固溶体。致密陶瓷片主要由 Li2TiO3ss 与 M-phase 固溶体两相复合

组成，并没有其他相结构存在。陶瓷片中两相的组分与预合成粉末中两相的组分并不同。烧结温度达 1100℃时，

陶瓷片烧结致密，密度达 3.76 g/cm3，相对介电常数达 49，Q × f 值为 9482 GHz，且具有相当小的温度系数，f = 

~22 ppm/℃。 
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1. 引言 

近年来，随着现代移动通讯设备不断朝着微型

化、片式化、低成本和环保的方向发展，以发展能与

高电导率的低熔点贱金属 Cu、Ag 或 Cu/Ag 合金共烧 

的低温共烧陶瓷(Low Temperature Co-fired Ceramic，

简称 LTCC)成为微波介质材料发展的主流[1]。作为

LTCC 材料，除了要求具有良好的微波介电性能，还

要求其能在不高于 Cu 或 Ag 电极的熔点温度(分别为

1064℃和 961℃)下烧结致密[2]。但是，目前商业微波

介质陶瓷的烧结温度多在 1300℃~1500℃[3]，远远高
*
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于 Cu、Ag 的熔点。为了降低微波介质陶瓷的烧结温

度，目前采用的方法一般有三种[4-6]：氧化物或低熔点

玻璃的掺加，采用化学合成方法制备高活性粉体以及

寻找使用新的固有烧结温度低的材料。近年来，随着

对材料性能要求的不断提高，各国研究人员都着力于

开发研究新的固有烧结温度低的材料。已报道的固有

烧结温度低的体系不多，比较多的为 Li 基、Bi 基或

Te 基材料[7]。 

近年来，研究者对 11Li2O-3Nb2O5-12TiO2(LNT)

复合陶瓷进行了报道，报道指出该材料具有较低的烧

结温度(~1100℃)和良好的微波介电性能(介电常数约

49，品质因子高达 9000 GHz)，可望作为一种新型的

LTCC 材料[8]。但对该陶瓷的研究还不多，尚未开展

深入地研究，本文则通过 XRD、SEM 分析，结合介

电性能测试结果，初步探讨了烧结温度对该 LNT 陶

瓷结构、性能的影响。 

2. 实验方法 

采用传统的陶瓷制备工艺，将原料 Li2CO3 (99.5%)、

Nb2O5 (99.9%) 、 TiO2 (99.9%) 按 11Li2O-3Nb2O5- 

12TiO2(摩尔比)配料，经球磨混合后，在 850℃预烧。

预烧后的粉料继续球磨，经造粒、成型后，在 1020

℃~1120℃之间烧结。采用 X 射线衍射仪(XRD)分析

试样的晶相组成，采用排水法测定烧结试样的体积密

度，采用网络分析仪，根据 Hakki-Coleman 方法测定

介电常数 r和品质因数 Q。谐振频率温度系数 f采用

空腔法测定，由下列公式计算： 

   85 25 25 *60 ppm Cf f f f            (1) 

其中 f85和 f2分别是 85℃和 25℃下的谐振中心频率。 

3. 实验结果与讨论 

图 1 为 850℃合成的 LNT 粉末的 XRD 图谱。由

图 1 可看到，预合成后的粉末主要由 Li2TiO3ss、

M-phase 固溶体相组成。图 2 则为不同烧结温度(1020

℃~1100℃)下陶瓷烧结样品的 XRD 图谱。从图中可

看出，陶瓷样品在 1020℃~1100℃温度范围烧结时，

均呈现出 M-相[9]和 Li2TiO3 固溶体(Li2TiO3ss)[10]的复

合结构，并没有其他相的出现。图 1 及图 2 的 XRD

图谱均呈现出 M-相以及 Li2TiO3固溶体相晶体结构，

但通过对比可发现，两物相的相对强度比值并不同， 
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Figure 1. XRD patterns of the LNT ceramics sintered at 850˚C 
图 1. LNT 陶瓷混合原料在 850℃合成后的粉体 XRD 图谱 
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Figure 2. XRD patterns of the LNT ceramics sintered at different 
temperature 

图 2. LNT 陶瓷样品在不同烧结温度下的 XRD 图谱 
 

也就是说，陶瓷材料经高温烧结后，LNT 陶瓷材料中

的Li2TiO3ss以及M-phase相两相各自所占的体积含量

比例发生了变化，这也表明，其组成与预合成粉末中

的 Li2TiO3ss 以及 M-phase 相的具体组成也有所不同，

陶瓷素坯在逐渐升温烧结的过程中，材料中各组分之

间发生了一定的化学反应。 

图 3 为该 LNT 陶瓷体密度随烧结温度的变化曲

线。从图 3 可看出，随着烧结温度的升高，陶瓷的密

度起初随着烧结温度的升高而升高，当温度达到 1120

℃时，材料的密度稍有下降。这表明，该材料合适的

烧结温度在 1100℃左右，这一点在图 4中也有所体现。 

图 4(a)~(d)分别为 1020℃~1100℃烧结获得的

LNT 陶瓷材料表面 SEM 照片。由图 4 可明显看出，

烧结温度为 1020℃、1050℃时，陶瓷没有烧结致密，

仍存在较多的气孔。随着烧结温度升高至 1070℃以上

时，材料基本烧结致密，且当达到 1100℃时，陶瓷的

晶粒尺寸明显进一步长大。 
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Figure 3. The densities of the LNT ceramics sintered at different 
temperature 

图 3. LNT 陶瓷样品密度随烧结温度的变化关系曲线 
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Figure 4. The SEM photographs of the LNT ceramics sintered at (a) 
1020˚C, (b) 1050˚C, (c) 1070˚C, (d) 1100˚C 

图 4. (a) 1020℃，(b) 1050℃，(c) 1070℃，(d) 1100℃烧结获得的

LNT 陶瓷样品表面 SEM 照片 

图 5、图 6 为陶瓷材料的介电常数、Q × f 值随烧

结温度的变化曲线。由图 5、图 6 可看到，材料的相

对介电常数、Q × f 值均随着烧结温度的变化关系与密

度随烧结温度的变化关系趋势类似，开始随着烧结温

度的升高而升高，当温度达到 1120℃时，相对介电常

数、Q × f 值又有所下降。这可能是由于陶瓷烧结密度

越高，陶瓷中气孔越少，陶瓷中缺陷减少，相对介电

常数以及品质因数也就越高(空气的介电常数视为 1)。

结果表明，当烧结温度达到 1100℃时，陶瓷已基本致

密，密度达 3.76 g/cm3，其相对介电常数为 49.2，Q × 

f 值为 9482 GHz，且具有较小的温度系数，~22 ppm/

℃。 

4. 结论 

在 Li2O-Nb2O5-TiO2(LNT)体系中，采用传统固相

法获得了一种 LNT 复合微波介质陶瓷，并研究了烧 
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Figure 5. The dielectric constant values of the LNT ceramics 
sintered at different temperature 

图 5. LNT 陶瓷材料的介电常数值随烧结温度的变化曲线 
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Figure 6. The Q × f values of the LNT ceramics sintered at 
different temperature 

图 6. LNT 陶瓷材料的 Q × f 值随烧结温度的变化曲线 
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结温度对该 LNT 陶瓷的晶体结构以及微波介电性能

的影响。结果表明，预合成粉末中的两物相的晶体结

构与烧结陶瓷片中的两物相晶体结构相同，均主要由

Li2TiO3ss 以及 M-phase 相固溶体两相复合组成，但具

体的物相组分则有所不同，陶瓷升温烧结过程中，两

物相组分之间发生了一定的化学反应。LNT 陶瓷材料

在 1100℃左右可烧结致密，并具有良好的微波介电性

能：r = 49，Q × f = 9842 GHz 以及 f = ~22 ppm/℃。 
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