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摘要: 采用电介质物理学等效电路分析方法研究了 Pb( N i1/3 Nb2/3 ) O3 基铁电陶瓷与 NiZnCu 铁氧体叠层共烧体的介

电频率响应,探讨了共烧体界面对介电性能的影响。结果表明,叠层共烧体的介电常数随频率的增加而减小, 介电损

耗随着频率的增加先增大后减小,有明显的损耗峰出现 ;界面扩散层对叠层共烧体电学响应有影响,叠层共烧体等效

电路可视为介电材料层、铁氧体材料层和界面扩散层 Cre-R re 等效电路的串联, 并且界面扩散层会对叠层共烧体低频

部分的介电响应起作用。
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Abstract: The dielect ric pr opert ies of fer roelect rics/ ferrite cof ired mult ilay er materials w ere invest-i

g ated by equivalent circuit analy sis1 T he r esults show ed that the dielectr ic constant decreased with

increasing f requency1 It w as observ ed that the loss peak appeared in the dissipat ion factor vs f re-

quency curve1 T he equivalent cir cuit analysis revealed that the cof ired ferr oelect rics/ ferrite mult ilay-

er composite w as not simply series connect ion by the equivalent circuit of ferroelect rics and ferrite1
The interface layer had effect on the dielect ric propert ies of the composite1 T he thickness of the in-

terface lay er w as similar to the dif fusion distance, w hich had g reat influence on the dielect ric proper-

t ies at low frequency1
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  多层片式 LC 滤波器是片式元件的高级形式
[ 1]

,

它是采用多层陶瓷技术将介电材料和具有磁性的电

感材料叠层共烧, 使之具有电容和电感的特性, 而达

到滤波和抗电磁干扰的功能。Pb( N i1/ 3 Nb2/ 3 ) O 3 (简

称 PNN)基铁电陶瓷和 NiZnCu软磁铁氧体由于具有

相对较低的烧结温度和优异的电磁性能[ 2, 3] ,从而成

为多层片式 LC滤波器的一对最佳侯选材料体系。在

多层片式 LC 滤波器这种复合多功能元件制造过程

中, 异种材料之间的共烧兼容性是其技术关键[ 4] , 前

期已研究了 PNN 基铁电陶瓷与 NiZnCu 铁氧体的叠

层低温共烧行为[ 5, 6] , 采用流延成型工艺在 950 e 下烧

结获得了界面结合良好的叠层共烧体, 通过对叠层共

烧体界面处微观组织结构的分析,发现在两种材料界

面处发生了离子互扩散,导致界面处组织结构发生变

化, 并产生了 10~ 30Lm的扩散层[ 7] 。因此,本研究在

前期研究工作的基础上,着重探讨了叠层共烧体的电

学特性和界面处扩散层对材料电学性能的影响, 以便

为多层片式 LC滤波器的设计与制备提供理论和实验

依据。

1  实验方法

  采用传统的氧化物混合法制备铁电陶瓷和铁氧

体试样, 铁氧体为掺加少量 Bi2 O3 的( Ni01 8 Zn01 1Cu01 1 )

Fe2 O4 (标记为 T Y ) , 介电材料选用 01 8 Pb ( Ni1/ 3

Nb2/ 3 ) O 3-01 2PbTiO3 (标记为 JD)陶瓷为基体, 并加

入少量的WO3 和 CuO 以降低烧结温度。选用 99%

分析纯的 PbO, NiO, N b2O 5 , T iO 2 , Fe2 O3 , CuO, ZnO,

Bi2 O3 和WO 3 作为原材料,将介电材料和铁氧体材料

的原始氧化物粉料按化学计量比球磨 12h混合均匀,
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经烘干后于 800 e 煅烧 4h合成预烧粉料,之后将预烧

粉料与粘合剂、分散剂、消泡剂等有机溶剂混合后流

延成面积为 100mm @ 100mm,厚度为 200Lm 的基片,

按下述三种方式于 80 e 下用 50MPa 压力热压合成制

备所需膜片:① 将两片 JD材料基片热压合成厚度为

400Lm的膜片;② 将两片T Y材料基片热压合成厚度

为 400Lm的膜片;③ 将两片 JD 材料基片和两片 TY

材料基片热压合成厚度为800Lm 的叠层复合体膜片。

  将上述膜片切割成为 6mm @ 4mm 大小的块状坯

体, 经排胶后于 950 e 下烧结成瓷。采用 HP4294A

型精密阻抗分析仪测试材料的导纳、介电常数和介电

损耗的频率响应, 测量频率范围为 40Hz~ 110MHz,

可以自动采集数据。

2  结果和讨论

21 1  等效电路理论模型

  图 1a 为 JD 材料与 T Y 材料叠层共烧体宏观形

貌, 图 1b为叠层共烧体界面的微观形貌, 其中 A 为介

电材料层, B为铁氧体材料层, 可见二者结合界面均

匀一致, 连续致密, 无气孔或分层开裂现象,表明两种

材料具有良好的共烧兼容性。

图 1  叠层共烧体的 SEM 形貌  ( a) 叠层共烧体; ( b) 界面

Fig1 1  SEM microst ructure of cofi red composite

( a) cof ired composite; ( b) interface

  对上述层状材料, 用图 2 所示的简单电容 ( C re )

与电阻 ( R re) 串联等效电路来模拟, 那么叠层共烧体

就可视为多个简单 C re-R r e 等效电路的串联。其阻抗

z ( X) 为:

  z ( X) = R re - i
1
XC re

= zc- izd ( 1)

式中: X为角频率; zc和zd分别为阻抗的实部和虚部。
串联等效电路的导纳 Y( X) 可表示为[ 8] :

  Y( X) =
1

z ( X)
= Yc+ iYd ( 2)

Yc和 Yd分别为导纳的实部和虚部。其中:

  Yc =
X2 R reC re

2

1 + X
2
R re

2
C re

2 ( 3)

  Yd =
XC re

1 + X
2
R re

2
C re

2 ( 4)

  从上式中消去 XR reC re , 则可得到导纳实部 Yc和

虚部 Yd的关系为:

  ( Yc-
1

2R re
)
2
+ ( Yd) 2

= (
1

2R re
)
2 ( 5)

这是一个圆的方程,从中可见:

① 当 X= 0时, Yc(0) = 0, Yd( 0) = 0;

② 当 X= ] 时, Yc ( ] ) = 1
R re

, Yd ( ] ) = 0;

③ 当 X= 1
R r eC re

时, Yd有极大值, Ydmax =
1

2R re
。

  因此,只要测出导纳虚部的极值 Ydmax 及其所对

应的频率 X, 就可求出等效电路参数 C re 和 R re 。

图 2  Cre-Rre串联等效电路示意图

Fig. 2  T he equ ivalent circuit of Cre- Rre model

21 2  介电材料和铁氧体的等效电路参数

  图 3为 JD材料和 TY 材料的导纳图, 从中可以

看出均呈现不规则的半圆特征, JD 材料的 Ydmax 为

01 338 - 1 ,大于铁氧体材料的 Ydmax ( 01 007538- 1 ) , JD

材料的 Ydmax 所对应的频率为 311 2MHz, 小于 TY 材

料的 Ydmax 所对应的频率( 561 4MHz)。根据上述分析

计算出 JD材料和 TY 材料的等效电路参数, JD材料

的 C re 为 3370pF, R re 仅为 11 58 , 表现出大的电容性;

T Y材料的 C re 为 491 2pF, R re 则为 661 48。
21 3  叠层共烧体的等效电路参数

  如图 4所示, 当把叠层共烧体的等效电路视为介

电材料和铁氧体材料各自等效电路的串联时,其等效

电路参数 C0 和 R 0为:

  R0 = R1 + R 2 ( 6)

  1
C0

=
1
C1

+
1
C2

( 7)
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图 3  介电材料和铁氧体材料的导纳图  ( a) JD; ( b) TY

Fig1 3  Th e fun ct ion of Yc with Yd of ferroelect rics ( JD)

and ferrit e ( T Y) materials  ( a) JD; ( b) TY

式中: C1 , R1 为 JD材料等效电路参数; C2 , R2 为 TY

材料的等效电路参数。由式( 7)计算出叠层共烧体的

等效电路参数示于表 1, 其中 C0 为 481 5pF, R0 为

671 928。

表 1  叠层共烧体的等效电路参数

Table 1  The equivalent circuit pa rameter o f co fir ed

fer roelect rics / fer rite composite

Parameter Ydmax / 8 - 1 C0 / pF R0 / 8

E xperiment result 0100611 341 5 811 83

Calculated result 0100736 481 5 671 92

图 4  叠层共烧体的等效电路图

( a) C0-R 0 等效电路; ( b ) C1-R 1-C 2-R 2 等效电路

Fig1 4  T he equivalent circuit of cof ired ferroelect rics/

fer rite composite  ( a) C0-R 0 equivalent circu it;

( b ) C1-R 1-C 2-R 2 equivalent circu it

  图 5为实测叠层共烧体的导纳图, 也表现出半圆

的特征, 由此得到等效电路参数 C re 为 341 5pF, R r e 为

811 838。可见理论分析计算出的等效电路参数值与
实际测出的结果相比有一定差距,这主要是由于在上

述的计算过程中仅考虑将各单层材料简单的串联在

一起, 而实际上前期研究表明 PNN 基铁电陶瓷与

NiZnCu铁氧体材料叠层共烧体界面处发生了离子互

扩散,并在界面处产生了厚度为 10 ~ 30Lm 的扩散

层 [ 7] ,因此,叠层共烧体除了各单层材料的电学因素

的影响外,还有界面部分对电学响应的影响。

图 5  叠层共烧体的导纳图

Fig1 5  T he fu nct ion of Yc w ith Yd of cofi red

fer roelect rics / ferrit e com pos ite

  假设界面部分也为一层, 则等效电路图如图 6所

示,其中 R 12 和 C1 2 为界面层的等效电路参数。相应

的式( 6)和( 7)就为:

  R0 = R1 + R 2 + R12 ( 8)

  1
C0

=
1
C1

+
1
C2

+
1

C12
( 9)

于是得到界面层的等效电路参数 R 12 = 131 98 , C12 =

1191 6pF。可见,采用图 5 所示的等效电路能够更加

真实地反映叠层共烧体的电学物理本质, 之后的介电

频率响应也证实了这一点。

图 6  考虑界面层的叠层共烧体的等效电路图

Fig1 6  Equivalent circuit of cof ired com posite

considered the interface affect ion

21 4  界面扩散层对叠层共烧体电性能的影响
  图 7为 JD材料和 TY 材料的介电频谱, 从中可

见,对于 JD材料,介电常数 E随着频率的增加略有降

低,在高频段 ( 10MH z)仍然保持有较高的介电常数

( ~ 3000) ,这是由于陶瓷处于顺电相态, 因而在高频
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下仍保持有很高的介电常数, 表明选择的介电材料是

合理的,可于高频下应用; 而 TY 材料的介电常数随

着频率的增加而减小,在低频( < 1kH z)部分有急剧降

低, 在高频段( 10MHz)其介电常数很小( ~ 14)。

  由于叠层共烧体在等效电路上相当于 JD材料层

与 T Y材料层的串联, 如果 JD 材料和 TY 材料的介

电常数分别为 E1和E2 ,那么串联双层共烧体的介电常

数 E则为:

  1
E

=
y 1

E1
+

y 2

E2
( 10)

式中: y 1 , y 2 分别为 JD材料和 T Y材料的体积分数。

图 7  JD和 TY 材料的介电常数-频率响应曲线

Fig1 7  Dielect ric cons tant as a function of f requ ency

for ferroelectrics ( JD) and ferrit e materials ( TY)

  用式( 10)对叠层共烧体的介电常数随频率的变

化进行数值模拟,图 8为叠层共烧体介电频谱模拟曲

线与实验结果的对比图, 由图可知, 叠层共烧体的介

电常数也随频率的增加而减小, 低频下其变化不如

TY 材料介电常数的变化剧烈, 高频下( 10MH z)其介

电常数E( ~ 25)比 TY 材料大。

图 8  叠层共烧体的介电常数随频率的变化数值

模拟曲线与实验结果比较图

Fig1 8  Comparison betw een the simu lated curves of

Eand that obtain ed fr om experim ent

  此外,在频率大于 1kH z时实验结果与模拟曲线

符合得较好,而在频率小于 1kHz时则有较大的差异,

这部分差异主要是由于在计算过程中忽略了界面层

的影响。在上述讨论等效电路时,认为界面层的存在

相当于电容为1191 6pF 和电阻为131 98 的串联,由于

电容具有通高频阻低频的特性, 因此在高频部分其响

应在计算过程中可忽略,而在频率低于 1kHz时,界面

层对频率的响应在整个共烧体中所占比例越来越大,

因此在低频率时就不能忽略界面层的影响。

  模拟计算出的介电常数与实际测试得到的介电
常数之间的差值应该是界面层对介电常数产生的影

响,相当于:

  1
E

=
1
E1

+
1
E2

+
1
E12

( 11)

式中: E为共烧体的介电常数; E1 和 E2 分别为介电材

料和铁氧体材料的介电常数; E12 为界面层的介电常

数。由此可以推算出界面层的介电常数, 然后再根据

等效电路的电容值 C0 , 由下式就可以估算出界面层

的厚度 t为:

  t =
E12E0 A
C 0

( 12)

式中: A 为面积; E0为真空介电常数。计算结果如表 2

所示,界面层的厚度 t约为 161 52~ 571 24Lm, 其平均

值 t约为 261 6Lm,这个数值与前期研究
[ 7]
离子扩散时

候的离子扩散距离非常接近。综上所述, 可认为在介

电材料与铁氧体材料叠层共烧时形成的扩散层对共

烧体的电学特性有影响,扩散层可以看为 1191 6pF 的
电容和 131 98 电阻的串联等效电路, 其介电常数 E12

在 40Hz~ 1kH z约为 10548~ 36544,并且该扩散层对

共烧体低频部分的介电响应起作用。

表 2 界面层的介电常数和厚度

Table 2 T he Eand thickness of int erface lay er

Symbol E12min E12max E tmin /Lm tmax /Lm t /Lm

Calculated result 10548 36544 16977 161 52 571 24 261 6

21 5  叠层共烧体的介电损耗频率特性

  图 9为 JD材料、TY 材料和叠层共烧体的介电损

耗随频率的变化关系曲线。由图 9可知, 对 JD材料,

具有很小的介电损耗, 随频率的升高而减小, 在高频

部分( 10MH z)介电损耗仅为 01 0011, 具有良好的高
频应用特性;对于 TY 材料,介电损耗很大, 在低频部

分损耗高达 6~ 8, 并随频率的增加在 71 18kHz 下出

现明显的损耗峰, 之后损耗随着频率增加而降低, 在

高频部分( 10MHz)介电损耗为 01 254。从叠层共烧

体的介电损耗频率特性曲线中可以看出, 介电损耗随

着频率的增加先增大后减小,在 311 6kHz下出现了明

显的损耗峰,与 T Y 材料相比, 损耗峰对应频率向高

频方向移动。在低频部分叠层共烧体的介电损耗较
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小, 变化平缓, 无 T Y 材料中上翘现象, 在频率大于

311 6kHz后损耗随着频率增加而降低。

图 9  JD, T Y 和叠层共烧体的介电损耗随频率的变化关系曲线

Fig1 9  Th e dielect ric dis sipat ion factor as a fun ct ion of

f requ ency for ferroelect rics , ferrit e and cof ired composite

  上述现象可以用德拜方程解释, 实际上任何电介

质都不是理想的绝缘体, 在加上交变电场以后, 除极

化损耗外,还有漏导电流产生
[ 9, 10]
。测量所得的 tanD

主要包括这两部分损耗分量。根据德拜方程, 计及漏

导时的 tanD为 [ 10] :

  tanD= tanDP + tanDG ( 13)

  tanD=
( Es - E] ) XS
Es+ E] X2 S2

+
C
XE0

(
1

E] +
Es- E]

1+ X
2
S
2

) ( 14)

式中: tanDP 表示由极化所引起的损耗角正切; tanDG

表示由漏导所引起的损耗角正切。由此可见, 一定温

度下,在损耗与频率关系中, 当频率 X→ 0时, 即趋于

静电场时, tanDP →0 ,就是说由弛豫极化引起的损耗趋

于零,因此,这时只有漏导电流引起的损耗,于是就有:

  tanDí C
XE0Es

→ ] ( 15)

当频率很低时, X#S n 1, tanDP 很小可以略去不计, 损

耗主要是由漏导引起的, 此时 tanD几乎与频率成反

比, 随着频率的升高,极化弛豫损耗开始起作用, 并且

逐渐起主导作用, 最后出现损耗峰值, 呈现出介质色

散现象; 当频率很高时, X# S m 1 ,于是有:

  tanDí Es - E]

E] XS
+

C
XE0E]

( 16)

此时 tanD中两个损耗项都随着频率增加而减少, 最后

当频率 X→ ] 时, tanD→0。

  对介电材料和铁氧体材料而言, 介电材料的电阻

率为 10
9
~ 10

10
8 # m,铁氧体材料的电阻率为 10

4
8 #

m,因为电导率与电阻率成反比关系,所以铁氧体材料

的电导率远高于介电材料, 铁氧体材料的介电损耗主

要是电导损耗, 因此在损耗频谱曲线上低频部分上

翘, 损耗值很大, 有趋向无穷大的趋势。而叠层共烧

体中由于有 JD材料层,并在低频下起作用,因此漏导

损耗相对较小。

3  结论

( 1)对 JD材料、T Y材料的 C re-R re 串联等效电路

模型分析表明, JD 材料等效电路相当于电容为

3370pF 和电阻为 11 5 8 的串联, 表现出大的电容性;

T Y材料等效电路相当于电容为 491 2pF 和电阻为
661 48 的串联。

( 2)叠层共烧体界面部分对电学响应有影响, 叠

层共烧体的等效电路相当于 JD材料层、TY 材料层和

界面层 C re-R re 等效电路的串联。

( 3)叠层共烧体介电常数随频率的增加而减小,

界面层的厚度与界面处离子扩散层厚度一致,并且界

面扩散层对叠层共烧体低频部分的介电响应起作用。

( 4)叠层共烧体的介电损耗随着频率的增加先增

大后减小,出现了明显的损耗峰, 叠层共烧体的介电

频率响应符合德拜弛豫理论。
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