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摘要:Ｉｎ 和 Ｎｂ 共掺杂 ＴｉＯ２(ＩＮＴＯ)陶瓷在 １００ ｋＨｚ 以下的巨大介电常数源于内部势垒层电容效应ꎮ 根据这种电容效应ꎬ通
过增加晶界对介电性能的贡献来降低其低频介电损耗ꎮ 因此ꎬ将 Ｌａ 掺杂到 ＩＮＴＯ 陶瓷中ꎬ通过细化晶粒并增加晶界数量来降

低陶瓷制备过程中的能耗ꎮ 结果表明ꎬＬａ 掺杂减小了 ＩＮＴＯ 陶瓷的晶粒尺寸ꎬ增加了陶瓷中晶界的数量ꎬ并且陶瓷中析出

ＬａＮｂＴｉＯ６ 二次相ꎬ在陶瓷晶粒之间形成高阻态的相界ꎬ降低陶瓷的低频介电损耗ꎬ优化了陶瓷介电常数的频率稳定性ꎮ
关键词:共掺杂 ＴｉＯ２ 陶瓷ꎻ内阻挡层电容效应ꎻ低频介电损耗ꎻ晶界数量ꎻ相界
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　 　 高介电材料在现代微电子学和高能量密度存储

中有着广阔的应用前景[１－２]ꎮ 在过去几年ꎬ研究人

员发现了多种具有巨大介电常数的新型材料[３－６]ꎬ
其中 ＩＮＴＯ 因具有近乎完美的高介电性质而受到广

泛关注[６－９]ꎮ
Ｌｉ 等[１０]报道的铟、铌共掺杂二氧化钛陶瓷具有

十分优异的介电性能ꎬ介电常数可以达到 １０４ꎬ且在

很宽的温度范围内(８０ ~ ４５０ Ｋ)都能够保持良好的

温度稳定性ꎬ被认为是现代高介电常数材料中的最

具潜力材料之一ꎬ可以取代之前很多学者所研究的

钙钛矿高介电材料ꎮ 但是ꎬＩＮＴＯ 陶瓷样品的高介电

常数受烧结温度和烧结时间等的影响巨大ꎬ特别是

陶瓷材料难以获得较小的低频介电损耗ꎬ这极大降

低了其应用价值ꎬ因此降低 ＩＮＴＯ 陶瓷的低频介电

损耗成为 ＩＮＴＯ 陶瓷的研究焦点ꎮ 关于 ＩＮＴＯ 高介

电陶瓷材料的高介电性质起源还存在较大的争议ꎮ
Ｈｕ 等[６]提出的 ＥＰＤＤ 模型认为ꎬ巨介电性质是由高

度局域的电子钉扎缺陷偶极子引起ꎻＬｉ 等[８] 则认为

巨介 电 行 为 起 源 于 内 部 阻 挡 层 电 容 效 应ꎻ
Ｔｈｅｅｒａｎｕｃｈ 等[１１]认为电极－样品的非欧姆接触也是

造成巨介电常数的原因ꎮ 目前较多的实验结果ꎬ如
复阻抗谱等支持内部阻挡层电容效应机制[７ꎬ１２－１４]ꎮ

ＩＮＴＯ 陶瓷虽然介电常数巨大ꎬ介电常数的温度

稳定性和频率稳定性优异ꎬ但是低频介电损耗比较

高[１０]ꎬ不能达到实用ꎮ 根据内部阻挡层电容效应ꎬ
低频介电损耗的表示式为:
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ｔａｎ δ ≈ １ / (ω × Ｒｇｂ × Ｃｐ) (１)

其中ꎬω 为角频率ꎬＲｇｂ为陶瓷的晶界电阻ꎬＣｐ 为陶瓷

的电容ꎮ 由式(１)可以得出ꎬ增大电阻以及增大晶

界数量和晶界的贡献ꎬ可以降低 ＩＮＴＯ 陶瓷的低频

介电损耗ꎮ 因为晶界可以阻碍陶瓷中电子的长程移

动ꎬ晶界数量增多ꎬ能进一步减小电子的可移动范

围ꎬ降低介电损耗ꎮ 根据文献[１５－１６]中的报道ꎬ在
ＴｉＯ２ 陶瓷中掺杂 Ｌａ 离子能细化晶粒ꎬ增多晶界的

数量ꎮ 如 ２０１１ 年严等[１５] 制备了 Ｌａ、Ｎｂ 共掺 ＴｉＯ２ꎬ
发现随着烧结温度的升高ꎬ陶瓷中出现 ＬａＮｂＯ４ 第

二相ꎬ第二相导致陶瓷中离子分布不均匀ꎬ并且对晶

界有钉扎作用ꎬ抑制了晶粒的生长ꎬ增大了晶界面

积ꎬ从而降低介电损耗ꎮ ２０２１ 年 Ｌｉ 等[１６]采用溶胶－
凝胶法制备了 Ｌａ、Ｎｂ 共掺 ＴｉＯ２ 陶瓷ꎬ发现掺杂 Ｌａ
能够显著降低陶瓷的晶粒尺寸ꎮ 刘鹏等还在 Ｎ２ 气

氛中烧结制备了(Ｌａ０􀆰 ５Ｎｂ０􀆰 ５) ｘＴｉ１－ｘＯ２ 陶瓷ꎬ其室温

１ ｋＨｚ 的介电常数达到数万到十万左右ꎬ但是陶瓷

的介电损耗较高[１７－１８]ꎮ 在 ＣＣＴＯ 中掺杂 Ｌａ 同样能

细化晶粒ꎮ ２０１６ 年电子科技大学黄等[１９] 采用固相

反应法将 Ｌａ３＋离子掺杂进了 Ｃａ２＋位点和 Ｃｕ２＋位点ꎬ
增加了晶界的电阻ꎬ从而降低 ＣＣＴＯ 陶瓷的低频介

电损耗ꎬ当烧结温度为 １ ０８０℃时ꎬ陶瓷的介电损耗

最低ꎬ约为 ０􀆰 ０５ꎮ
ＩＮＴＯ 陶瓷的低频介电损耗通常较高ꎬ这限制了

其在 电 子 技 术 中 的 应 用ꎮ 在 共 掺 杂 ＴｉＯ２ 和

ＣａＣｕ３Ｔｉ４Ｏ１２陶瓷中添加 Ｌａ 对细化晶粒和降低介电

损耗有很好的效果[１５－１６ꎬ１９]ꎬ因此ꎬ笔者利用 Ｌａ３＋ 离

子部分替代 ＩＮＴＯ 陶瓷中的 Ｉｎ３＋ 离子ꎬ考察其对

ＩＮＴＯ 陶瓷微观结构和介电特性的影响ꎮ

１　 材料与试剂

１􀆰 １　 材料

氧化铟(Ｉｎ２Ｏ３)、氧化镧(Ｌａ２Ｏ３)、氧化铌(Ｎｂ２Ｏ５)、
二氧化钛(ＴｉＯ２)ꎬ上海阿拉丁生化科技有限公司生

产ꎬ纯度均为 ９９􀆰 ９９％的纳米粉末ꎮ
１􀆰 ２　 仪器

利用日式电子 ＪＳＭ－７９００Ｆ 热场扫描电子显微

镜(ＳＥＭ)表征陶瓷的断面微观形貌结构ꎮ 利用帕

纳科 Ａｅｒｉｓ 型的 Ｘ 射线衍射仪(ＸＲＤ)测量陶瓷的晶

格结构和物相ꎬＸ 射线衍射仪(ＸＲＤ)的扫描角度为

２０~７０°ꎬ扫描速度为 ４° / ｍｉｎꎬＣｕ ｋα 辐射电压和电流

分别是 ４０ ｋＶ 和 １００ ｍＡꎮ 在 ＥＳＣＡＬＡＢ ２５０Ⅺ系统

上通过 Ｘ 射线光电子能谱(ＸＰＳ)分析元素的价态ꎮ
对用于电学性质测量的陶瓷样品ꎬ表面采用烧渗法

(６５０℃、０􀆰 ５ ｈ)披覆银电极ꎬ然后用 Ａｇｉｌｅｎｔ－Ｅ４９８０Ａ
型 ＬＣＲ 表测试陶瓷的介电性能ꎬ测试温度范围为

２３~３６０℃ꎬ测试电压是 ０􀆰 ５ Ｖꎬ测试频率范围是

２０ Ｈｚ~２ ＭＨｚꎮ

２　 实验方法

利用固相法制备了陶瓷样品ꎬ按照化学计量比

称量氧化铟 ( Ｉｎ２Ｏ３ )、 氧 化 镧 ( Ｌａ２Ｏ３ )、 氧 化 铌

(Ｎｂ２Ｏ５)和二氧化钛(ＴｉＯ２)ꎬ以去离子水为媒介ꎬ利
用行星式球磨机以转速 １２０ ｒ / ｍｉｎ 球磨 １２ ｈꎮ 药品

浆料烘干后在 １ ０５０℃预烧 ５ ｈꎬ预烧后的粉末再次

球磨 １２ ｈꎬ烘干得到金红石相的 Ｌａ 掺杂的 ＩＮＴＯ 陶

瓷微粉ꎮ 陶瓷微粉在 ２００ ＭＰａ 的压力下压制成直

径为 １２ ｍｍ、厚度为 １ ｍｍ 的圆形陶瓷胚体ꎮ 陶瓷

胚体在空气中 １ ３００~１ ４５０℃烧结 ２ ｈꎬ得到 Ｌａ 掺杂

的 ＩＮＴＯ 陶瓷样品ꎮ

３　 结果与分析

３􀆰 １　 Ｌａ 掺杂 ＩＮＴＯ 陶瓷的表征分析

未掺杂 Ｌａ 的(Ｉｎ０􀆰 ５Ｎｂ０􀆰 ５) ０􀆰 １０Ｔｉ０􀆰 ９０Ｏ２(ＩＮＴＯ－１０)
陶瓷和掺杂部分 Ｌａ 的(Ｉｎ０􀆰 ３７５Ｌａ０􀆰 １２５Ｎｂ０􀆰 ５) ０􀆰 １０Ｔｉ０􀆰 ９０Ｏ２

和 ( Ｉｎ０􀆰 ２５ Ｌａ０􀆰 ２５ Ｎｂ０􀆰 ５ ) ０􀆰 １０ Ｔｉ０􀆰 ９０ Ｏ２ ( ＩＮＴＯ － １０ － １２５、
ＩＮＴＯ－１０－２５０)陶瓷的断裂截面 ＳＥＭ 图如图 １ 和图

２ꎮ 从图 １、图 ２ 中可以看出ꎬ所有陶瓷都呈现出尺

寸均匀的晶粒分布ꎬ陶瓷中均未出现晶粒变态生长

的现象ꎮ 晶粒尺寸都随烧结温度的升高而增大ꎮ 与

未掺杂 Ｌａ 的 ＩＮＴＯ 陶瓷相比ꎬ掺杂 Ｌａ 后ꎬ陶瓷的晶

粒尺寸显著减小ꎬ并且随着 Ｌａ 的掺杂量增大而进一

　 　 　 　 　 　 　

(ａ)１ ３００℃ (ｂ)１ ３５０℃

(ｃ)１ ４００℃ (ｄ)１ ４５０℃

图 １　 未掺杂的 ＩＮＴＯ－１０ 陶瓷断裂截面的

ＳＥＭ 图像
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(ａ)１ ３００℃ (ｂ)１ ３５０℃

(ｃ)１ ４００℃ (ｄ)１ ４５０℃

(ｅ)１ ３００℃ (ｆ)１ ３５０℃

(ｈ)１ ４００℃ (ｉ)１ ４５０℃

图 ２　 Ｌａ 掺杂的 ＩＮＴＯ－１０ 陶瓷断裂截面的

ＳＥＭ 图像

步减小ꎬ说明 Ｌａ 掺杂确实抑制了陶瓷晶粒的生长ꎮ
在 Ｌａ 掺杂量较多的 ＩＮＴＯ 陶瓷中ꎬ当陶瓷的烧结温

度较高时ꎬ陶瓷相邻晶粒之间存在二次相析出迹象ꎬ
在图中用方框标记ꎮ 二次相析出通常也会抑制陶瓷

晶粒 的 生 长[１６]ꎮ 具 体 来 说ꎬ 随 着 烧 结 温 度 从

１ ３００℃增加到 １ ４５０℃ꎬ未掺杂 ＩＮＴＯ 陶瓷的晶粒尺

寸从大约 ２０ μｍ 增加到 ４０ μｍ 以上ꎬ而掺杂 Ｌａ 的

ＩＮＴＯ 陶瓷的晶粒尺寸从大约 １ ~ ２ μｍ 增加至

１５ μｍ 以上ꎮ
在 １ ４００℃烧结的未掺杂 Ｌａ 的 ＩＮＴＯ 和掺杂 Ｌａ

的 ＩＮＴＯ 陶瓷的 ＸＲＤ 图谱如图 ３ 所示ꎮ 在 ＸＲＤ 检

测之前ꎬ所有陶瓷样品均被粉碎成粉末ꎮ 从图 ３ 中

可以看出ꎬ所有陶瓷的主相均为金红石结构(ＰＤＦ＃
９９－ ００９０)ꎮ 除主衍射峰外ꎬ在 ＩＮＴＯ － １０ － １２５ 和

ＩＮＴＯ － １０ － ２５０ 陶 瓷 的 ＸＲＤ 图 谱 中 还 观 察 到

ＬａＮｂＴｉＯ６ 二次相的衍射峰ꎬ这与 ＳＥＭ 图中观察到

的二次相的结果一致ꎮ 离子的半径差不同ꎬ会导致

二次相在晶界处的偏析机制不同[１５]ꎮ Ｉｎ３＋离子的半

径是 ０􀆰 ９４０ Å[２０]ꎬＬａ３＋ 离子的半径是 １􀆰 ０１６ Å[１６]ꎬ
Ｔｉ４＋离子的半径是 ０􀆰 ７４５ Å[１６]ꎬＬａ３＋与 Ｉｎ３＋离子半径

相差较小ꎬ失配率为 ８􀆰 ０９％ꎬ小于 １５％ꎬ固溶度较

高ꎮ 半径接近的离子掺杂ꎬ空间电荷在晶界处形成

的静电势是二次相析出的主要驱动力[１５]ꎮ 但是

Ｌａ３＋ 与 Ｔｉ４＋ 的离子半径相差较大ꎬ 失配率高达

３６􀆰 ３８％ꎬＬａ３＋离子不容易取代 Ｔｉ４＋离子ꎬ所以会在陶

瓷中析出 ＬａＮｂＴｉＯ６ 第 ２ 相ꎮ 离子半径相差较大的

掺杂ꎬ晶界的两侧晶格畸变形成的弹性应变能是二

次相析出的主要驱动力[１５]ꎮ Ｌａ３＋ 的离子半径明显

大于 Ｉｎ３＋离子ꎬ大半径离子取代小半径离子时ꎬ晶格

常数通常会增大[１６]ꎮ 但是实验中 ＩＮＴＯ－１０、ＩＮＴＯ－
１０－１２５ 和 ＩＮＴＯ－１０－２５０ 陶瓷晶格参数的计算结果

分别为 ａ＝ ４􀆰 ６１８ Å 和 ｃ＝ ２􀆰 ９８３ Åꎬａ＝ ４􀆰 ６０４ Å 和 ｃ＝
２􀆰 ９７４ Å 以及 ａ ＝ ４􀆰 ５９３ Å 和 ｃ ＝ ２􀆰 ９６４ Åꎮ 随着 Ｌａ
添加量的增加ꎬ晶格常数略有减小ꎬ这是由于 Ｌａ３＋离

子与 Ｔｉ４＋离子的离子半径相差过大ꎬ大部分 Ｌａ３＋ 离

子并未进入 ＩＮＴＯ 晶格ꎬ而是与部分 Ｎｂ、Ｔｉ、Ｏ 元素

形成 ＬａＮｂＴｉＯ６ 二次相ꎬ从晶粒中析出ꎬ造成晶格内

部存在过多缺陷ꎬ导致金红石相的晶格常数下降ꎮ

１—ＩＮＴＯ－１０ꎻ２—ＩＮＴＯ－１０－１２５ꎻ３—ＩＮＴＯ－１０－２５０

图 ３　 １ ４００℃烧结的未掺杂的 ＩＮＴＯ－１０ 和

Ｌａ 掺杂的 ＩＮＴＯ－１０ 陶瓷的 ＸＲＤ 图谱

为了验证 Ｌａ 掺杂的 ＩＮＴＯ 陶瓷中晶粒之间的

扁平物质是 ＬａＮｂＴｉＯ６ 二次相ꎬ并确认陶瓷中的元素

分布是否均匀ꎬ对 Ｌａ 掺杂的 ＩＮＴＯ 陶瓷进行了元素

分布检测ꎬ１ ４５０℃烧结 ２ ｈ 的 ＩＮＴＯ－１０－２５０ 陶瓷的

ＥＤＳ 元素映射图如图 ４ 所示ꎮ 结果表明ꎬ图 ４(ａ)中
晶粒间的扁平物质对照图 ４(ｂ)相同位置发现ꎬ此处

是富 Ｎｂ 而贫 Ｉｎ 的ꎬ结合 ＸＲＤ 分析结果ꎬ晶粒之间

的扁平物质应该是 ＬａＮｂＴｉＯ６ 二次相ꎮ ＬａＮｂＴｉＯ６ 是

一种微波介质材料ꎬ绝缘性极好ꎬ介电损耗极低ꎬ其
析出在晶粒之间形成了绝缘性的相界ꎮ
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(ａ)陶瓷断裂截面 ＳＥＭ 图 (ｂ)ＥＤＳ 元素映射图

图 ４　 １ ４５０℃烧结 ２ ｈ 的 ＩＮＴＯ－１０－２５０ 陶瓷的

ＥＤＳ 元素映射图

３􀆰 ２　 Ｌａ 掺杂 ＩＮＴＯ 陶瓷的介电性能分析

室温下未掺杂 Ｌａ 的 ＩＮＴＯ 和掺杂 Ｌａ 的 ＩＮＴＯ
陶瓷的介电频谱如图 ５ 所示ꎮ 从图 ５ 中可以看出ꎬ
所有陶瓷都具有巨介电常数( ｃｏｌｏｓｓａｌ ｐｅｒｍｉｔｔｉｖｉｔｙꎬ
ＣＰ)特性ꎮ 对于每种 ＩＮＴＯ 或掺杂 Ｌａ 的 ＩＮＴＯ 陶

瓷ꎬ介电常数随烧结温度的升高而增大ꎮ 没有添加

Ｌａ 的纯 ＩＮＴＯ 陶瓷的介电损耗极高ꎬ尤其是在低频

区域ꎮ 与在相同温度下烧结的纯 ＩＮＴＯ 陶瓷相比ꎬ
掺杂 Ｌａ 的 ＩＮＴＯ 陶瓷的介电常数随着 Ｌａ 的加入而

略有降低ꎮ 对于 ＩＮＴＯ－１０ꎬ掺杂 Ｌａ 的 ＩＮＴＯ 的介电

常数有所降低ꎬ这是因为除 Ｌａ３＋离子进入晶格对晶

粒连同陶瓷的性质造成影响外ꎬ析出的二次相也会

对陶瓷的性质造成影响ꎮ Ｌａ 掺杂量越高ꎬ陶瓷中的

析出相越多ꎬ而析出相 ＬａＮｂＴｉＯ６ 本身的介电常数不

大ꎬ导致陶瓷整体的介电常数下降ꎮ 另外ꎬＬａ 掺杂

量为 １２􀆰 ５％的 ＩＮＴＯ 陶瓷的烧结温度为 １ ３５０℃时ꎬ
陶瓷的介电损耗下降明显ꎬ１０ ｋＨｚ 附近的介电损耗

降低了约 ７０％ꎬ最小值降为约 ０􀆰 ０６ꎮ 这是因为掺杂

Ｌａ 后ꎬＬａＮｂＴｉＯ６ 二次相析出于晶界ꎬＬａＮｂＴｉＯ６ 是微

波介质材料ꎬ有很好的绝缘性ꎬ起到增加晶界 /相界

电阻的作用ꎬ阻碍了电子的远程移动ꎬ降低了传导损

耗ꎮ 同时 １００ ｋＨｚ 附近的弛豫向高频方向持续移

动ꎬ所以介电常数的频率稳定性得到改善ꎮ 基于上

述结果可以推断ꎬ除了微观结构的转变外ꎬＬａ 的加

入引起的晶粒和晶界等电学特性的变化也极大地影

响了陶瓷的介电特性ꎮ 适量的 Ｌａ 添加确实改善了

ＩＮＴＯ 陶瓷的介电性质ꎮ

(ａ)ＩＮＴＯ－１０ 介电常数频谱图

(ｂ)ＩＮＴＯ－１０ 介电损耗频谱图

(ｃ)ＩＮＴＯ－１０－１２５ 介电常数频谱图

(ｄ)ＩＮＴＯ－１０－１２５ 介电损耗频谱图

(ｅ)ＩＮＴＯ－１０－２５０ 介电常数频谱图

(ｆ)ＩＮＴＯ－１０－２５０ 介电损耗频谱图

１—１ ３００℃ꎻ２—１ ３５０℃ꎻ３—１ ４００℃ꎻ４—１ ４５０℃

图 ５　 室温下未掺杂的 ＩＮＴＯ－１０ 和 Ｌａ 掺杂的

ＩＮＴＯ－１０ 陶瓷的介电频谱

为了检验陶瓷中各部分的导电性质和 Ｌａ 掺杂

对陶瓷各部分导电性质的影响ꎬ以阐明 Ｌａ 掺杂对
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ＩＮＴＯ 陶瓷介电特性的影响机制ꎬ测试了 ＩＮＴＯ 陶瓷

和 Ｌａ 掺杂 ＩＮＴＯ 陶瓷的复阻抗谱ꎮ 根据 ＩＢＬＣ 效

应ꎬＩＮＴＯ 陶瓷的等效电路模型包含 ２ 个串联的 ＲＣ
元件ꎬ分别代表了晶粒和晶界的贡献ꎬ以此来解释

ＩＮＴＯ 陶瓷的电学测试结果ꎮ 晶界的电阻 Ｒｇｂ可以通

过其复阻抗平面图中较大弧和横坐标的截距获得ꎬ
晶粒的电阻 Ｒｇ 近似等于较小弧和横坐标的截距ꎮ
１ ３５０℃烧结 ２ ｈ 的 ＩＮＴＯ－１０ 和掺 Ｌａ 的 ＩＮＴＯ－１０ 陶

瓷的复阻抗平面图如图 ６ 所示ꎮ 从图 ６ 中可以看

出ꎬ随着 Ｌａ 掺杂量的增多ꎬＲｇｂ值增大ꎬ这应该与晶

粒减小、晶界数量增多以及晶粒之间析出 ＬａＮｂＴｉＯ６

相界有关ꎮ 从图 ６ 的插图中可以看出ꎬ随着 Ｌａ 添加

量的增加ꎬＲｇ 值并没有明显的变化ꎬ说明 Ｌａ 掺杂并

未明显影响 ＩＮＴＯ 陶瓷的晶粒电阻率ꎮ 因此ꎬ对于

Ｌａ 掺杂 ＩＮＴＯ 陶瓷介电损耗的降低ꎬ主要是由晶界

数量的增加和晶界 /相界电阻率升高引起的ꎮ

１—ＩＮＴＯ－１０ꎻ２—ＩＮＴＯ－１０－１２５ꎻ３—ＩＮＴＯ－１０－２５０

图 ６　 未掺杂的 ＩＮＴＯ－１０ 和掺杂 Ｌａ 的 ＩＮＴＯ－１０
陶瓷的复阻抗(插图为高频区域的放大图)

而 ＩＮＴＯ 陶瓷的 Ｉ－Ｖ 的非线性特性与晶界的阻

挡层效应有密切的关系ꎬ并且晶界电阻决定了陶瓷

的击穿电压[１０]ꎬ所以测试了 ＩＮＴＯ 和 Ｌａ 掺杂的

ＩＮＴＯ 陶瓷的 Ｉ－Ｖ 曲线ꎮ １ ３５０℃烧结 ２ ｈ 的 ＩＮＴＯ－
１０ 和 Ｌａ 掺杂的 ＩＮＴＯ－１０ 陶瓷的 Ｊ－Ｅ 特性曲线如

图 ７ 所示ꎮ 从图 ７ 中可以看出ꎬ３ 个陶瓷都表现出

　 　 　 　 　 　 　

１—ＩＮＴＯ－１０ꎻ２—ＩＮＴＯ－１０－１２５ꎻ３—ＩＮＴＯ－１０－２５０

图 ７　 未掺杂的 ＩＮＴＯ－１０ 和 Ｌａ 掺杂的

ＩＮＴＯ－１０ 陶瓷的 Ｊ－Ｅ 特性

非线性的电流－电压特性ꎬ并且随着 Ｌａ 掺杂质量分

数的升高ꎬ陶瓷的击穿电压也在增大ꎬ说明 Ｌａ 掺杂

增大了陶瓷的晶界 /相界电阻ꎬ这与复阻抗谱中得到

的结果一致ꎮ 结合前面的 ＳＥＭ 和 ＸＲＤ 图ꎬ在 Ｌａ 掺

杂的 ＩＮＴＯ 陶瓷中ꎬ当 Ｌａ 的掺杂量增多时ꎬ陶瓷中

高绝缘性的 ＬａＮｂＴｉＯ６ 二次相也随之增多ꎬ所以陶瓷

的相界厚度和电阻增大ꎬ击穿电压升高ꎮ
此外ꎬ研究了 １ ３５０℃烧结 ２ ｈ 的 ＩＮＴＯ－１０－１２５

陶瓷的介电特性对温度的响应ꎮ 介电频谱随温度的

变化如图 ８ 所示ꎮ 室温下ꎬ介电频谱的实部没有明

显的介电弛豫ꎮ 内部阻挡层效应( ＩＢＬＣ)引起的介

电弛豫的特征频率应高于 １ ＭＨｚꎮ 随着测量温度的

升高ꎬ在 １ ｋＨｚ 以下的介电频谱中出现了介电弛豫ꎬ
相应地ꎬ低于 １ ｋＨｚ 的介电损耗急剧增加ꎮ 并且出现

的介电弛豫的特征频率随测量温度的增加而增加ꎮ

(ａ)介电常数变温频谱图

(ｂ)介电损耗变温频谱图

１—２５℃ꎻ２—１５０℃ꎻ３—３００℃

图 ８　 Ｌａ 掺杂的 ＩＮＴＯ－１０－１２５ 陶瓷的介电常数

变温频谱图及介电损耗变温频谱图

１ ３５０℃烧结 ２ ｈ 的 ＩＮＴＯ－１０－１２５ 陶瓷在典型

频率下介电常数的温度依赖性如图 ９ 所示ꎮ 从图 ９
中可以看出ꎬ介电常数的实部在 ２５０℃以下表现出

相对较好的温度稳定性ꎮ 随着测量温度的升高ꎬ介
电常数迅速增加ꎬ相应地ꎬ在介电损耗的温度谱中出

现峰值ꎬ对应于在低频范围内介电频谱中的介电弛

豫ꎮ 介电弛豫的特征温度随测量频率的增加而增

加ꎮ 值得注意的是ꎬＩＮＴＯ－１０－１２５ 陶瓷在 １０ ｋＨｚ 下
的介电损耗在室温至 １５０℃ 之间保持约 ０􀆰 ０６ 的

小值ꎮ
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(ａ)介电常数温谱图

(ｂ)介电损耗温谱图

１—１００ Ｈｚꎻ２—１ ｋＨｚꎻ３—１０ ｋＨｚꎻ４—１００ ｋＨｚ

图 ９　 ＩＮＴＯ－１０－１２５ 陶瓷的介电常数温谱图及

介电损耗温谱图

４　 结论

根据 ＩＮＴＯ 陶瓷高介电性质来源于内部阻挡层

电容效应的机理ꎬ制备了 Ｌａ 掺杂的 ＩＮＴＯ 陶瓷ꎬ以
细化 ＩＮＴＯ 基陶瓷的晶粒ꎬ增加晶界数量ꎬ增大晶界

对介电性质的影响ꎬ从而降低其低频介电损耗ꎮ
(１)Ｌａ 掺杂使 ＩＮＴＯ 陶瓷的粒度分布更加均

匀ꎬ陶瓷的晶粒尺寸显著减小 ９０％ꎮ 随着烧结温度

的升高ꎬＬａ 掺杂 ＩＮＴＯ 陶瓷的晶粒尺寸增加ꎮ
(２)Ｌａ 掺杂 ＩＮＴＯ 陶瓷后介电常数和损耗都降

低ꎬ这应该与 ＬａＮｂＴｉＯ６ 析出相的介电常数较小以及

ＬａＮｂＴｉＯ６ 析出相在晶粒之间形成高绝缘性的相界

和晶界数量增多有较大关系ꎮ
(３)Ｌａ 掺杂 ＩＮＴＯ 陶瓷后击穿电压可提高约 ３

倍ꎬ这与 ＬａＮｂＴｉＯ６ 相界的高绝缘性和相界厚度增加
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