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摘   要 ： 为 获 得 低 介 电 损 耗 、 高 耐 压 强 度 的 Al2O3 基 低 温 共 烧 陶 瓷 (LTCC) 材 料 ， 采 用 固 相 法 制 备 了

x(6La2O3·24CaO·50B2O3·20SiO2)(LCBS)+(1–x)Al2O3玻璃/陶瓷。通过 X 射线衍射仪、扫描电子显微镜、矢量网络分析仪、高

压击穿试验仪、高温介电温谱仪对烧结样品的结构和性能进行了表征。结果表明：添加适量的 LCBS 玻璃粉有助于提升材料

的致密性、降低介电损耗、提高击穿场强。同时，复阻抗谱分析表明，LCBS 玻璃的加入可以显著提高玻璃/陶瓷的电阻率和

活化能。当玻璃含量(摩尔分数)为 44%时，850 ℃烧结 0.5 h，可获得性能优异的 LTCC 陶瓷材料 G44：εr=7.14，Q×f =5 769 GHz 
(f =13 GHz)，Eb=57.44 kV/mm。 
 
关键词：玻璃/陶瓷；低温烧结；介电性能；击穿场强 
中图分类号：TQ174.75    文献标志码：A    文章编号：0454–5648(2023)04–0882–07 
网络出版时间：2023–03–14         

 

Low Dielectric Loss and High Dielectric Breakdown Strength in Al2O3-Based 
Low-Temperature Co-Fired Ceramic Materials 

 
WANG Fei1,2,3, SONG Xiaoqiang3, YIN Changzhi1,2,3, LEI Wen1,2,3, LYU Wenzhong1,2,3 

(1. Key lab of Functional Materials for Electronic Information (B) of MOE, Huazhong University of Science and Technology, Wuhan 
430074, China; 2. School of Optical and Electronic Information, Huazhong University of Science and Technology, Wuhan 430074, 

China; 3. Wenzhou Advanced Manufacturing Institute of Huazhong University of Science and Technology, Wenzhou 325035, 
Zhejiang, China) 

 
Abstract: To obtain Al2O3-based low-temperature co-fired ceramic (LTCC) materials with low dielectric loss and high breakdown 
strength, glass/ceramics of x(La2O3-CaO-B2O3-SiO2)(LCBS)+(1–x)Al2O3 were synthesized by a solid-state method. The structure and 
properties of the sintered samples were characterized by X-ray diffractometer, scanning electron microscope, vector network analyzer, 
high voltage breakdown instrument, and high-temperature dielectric spectrometer. The results show that adding an appropriate amount of 
LCBS glass powder can increase the density, reduce the dielectric loss and improve the breakdown strength of the composites. Moreover, 
based on the complex impedance spectrum analysis, the addition of LCBS can significantly increase the resistivity and activation energy 
of glass/ceramics. When Al2O3 ceramic with 44 %(mole fraction) LCBS glass (abbreviated G44) is sintered at 850 ℃ for 0.5 h, a LTCC 
ceramic material with the superior properties (i.e., εr=7.14, Q×f =5 769 GHz at f =13 GHz, and Eb=57.44 kV/mm) can be obtained. 
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随着 5G/6G 移动通讯技术的快速发展，通讯频

率从低频段的微波拓宽到高频段的毫米波范围，通

讯频率的增加不仅有效缓解了频段资源紧张的局

面，而且促使组成整个通讯系统的电子元器件朝着

高频化、小型化、高集成和高可靠性方向发展[1]。

低温共烧陶瓷(LTCC)技术以其低成本、高效率、高

稳定的技术特点，已成为目前无源电子器件小型化、

高密度三维集成的主流技术。该技术要求 [2–3]： 
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1) 低的烧结温度(800~900 ℃)，方便与 Ag 电极

共烧；2) 低的介电常数(εr<10)，提升信号传输速

率，减少时延；3) 低的介电损耗，减少信号传输

过程中的能量损失；4) 高的击穿场强，提高系统

可靠性。 
微波/毫米波通讯中的超大规模集成电路、高

功率脉冲系统，通常选择 LTCC 材料作为封装基

板材料[4]。随着器件集成度的提升，单位面积上

承载的功率密度越来越大，对基板的损耗、击穿

特性提出更高的要求。为保证器件使用寿命和通

讯系统稳定性，研究低损耗、高介电击穿场强的

LTCC 陶瓷材料至关重要。Mcpherson 等[5]通过对

高介电常数(3.9~200.0)电介质理论击穿场强的研

究，推导出材料的击穿强度(Eb)与(εr)1/2 成反比；

此外，Ohsato 等[6]研究发现，材料的介电常数 εr

与品质因数 Q×f 成反比。因此，理论上可以获得

一种低介电常数、高 Q×f(低损耗)、高击穿场强的

LTCC 陶瓷材料。 
Al2O3 陶瓷介电性能优异，常用作高压绝缘

子、封装基板、滤波器、电容器等元器件[7–8]，但其

烧结温度高(>1 500 ℃)，击穿强度低(约 20 kV/mm)，
限制了其在 LTCC 领域的应用。本工作采用固相

法，将 Al2O3 陶瓷粉与玻璃粉按照不同的比例混

合烧结，制备得到满足 LTCC 技术要求的低损耗、

高击穿场强的低温烧结陶瓷材料。并对样品的烧

结性能、微观结构、介电性能、耐压性能进行了

表征分析。 

1  实验 
1.1  样品制备 

采用传统的固相烧结法制备 Al2O3 基玻璃/陶
瓷，根据文献[9]描述的熔融水淬法，制备得到配比

为 6La2O3·24CaO·50B2O3·20SiO2(LCBS)的玻璃粉，

粉体的平均粒径为 D50=2.03 μm。按照 xLCBS + 
(1–x)Al2O3 的比例称取 Al2O3 陶瓷粉(99.9%，质量分

数)与 LCBS 玻璃粉。其中，x(摩尔分数)取值 40%、

42%、44%、46%，为方便后续的分析讨论，4 种玻

璃/陶瓷分别记为 G40、G42、G44、G46。将混合粉

料和球磨介质放入尼龙球磨罐中，在行星式球磨机

上以 365 r/min 的转速，连续转动 6 h，其中球磨介

质为去离子水和 ZrO2 球，w(料):w(球):w(水)=1:3:2 
(质量比)。浆料放入烘箱 100 ℃干燥 12 h，加入浓

度(质量分数)为 5%的自制 PVA 溶液进行手工造粒，

加入量为粉体质量的 6%~8%。将混合均匀的粉料在

压片机上压制成直径 12 mm，高度 6~8 mm 的圆柱

厚片和高度为 1.0~1.5 mm 的圆柱薄片。成形后的素

坯放入马弗炉中以 5 ℃/min 的升温速率升温至

550 ℃，保温 2 h 排胶。排胶后的样品以相同的升温

速率升温至 850~900 ℃，保温 30 min，得到最终的

陶瓷材料。圆柱薄片上下表面磨平抛光，涂敷 Ag
电极，进行性能测试。 
1.2  性能表征 

依据 Archimedes 排水法原理测试陶瓷样品的

体积密度和气孔率[10]。采用日本 Shimadzu 生产的

XRD-7000 型 X 射线衍射仪(XRD)对陶瓷样品进行

物相组成分析。运用韩国COXEM生产的EM-30型
台式桌面扫描电子显微镜观察陶瓷样品表面形貌，

并使用英国 Oxford 生产的 X-ACT 型能谱仪对样品

微观元素组成进行分析。根据 Hakki–Coleman 提出

的平行板开式腔谐振法[11–12]，利用美国 Aglient 公

司生产的 E8362B 型矢量网络分析仪对陶瓷样品的

介电性能进行测试。采用武汉佰力博科技有限公司

生产的 DMS-1000 型高温介电温谱测量系统，对陶

瓷样品的交流阻抗谱进行测量。样品厚度

0.900~1.000 mm，电极尺寸 ϕ~9 mm，测试频率 100 
Hz~1 MHz，测试温度 675~775 ℃。采用吉林省华

洋仪器公司生产的 HJC-60kV 型直流电压击穿试验

仪，对陶瓷样品的击穿性能进行表征。由于仪器的

量程为 60 kV，将样品打磨抛光至(0.500±0.004)mm
的厚度，测试的升压速度为 0.5 kV/s，每组试样至少

测试10个样品。根据公式Eb=Ub/d (kV/mm)，计算得

到样品的介电击穿场强。其中：Eb为击穿强度，单

位 kV/mm；Ub 为击穿电压，单位 kV；d 为样品厚

度，单位 mm。 

2  结果与讨论 
2.1  烧结性能分析 

图 1 为陶瓷样品的体积密度和气孔率随玻璃

含量的变化曲线。由图 1 可以看出，不同烧结温度

的样品，随着玻璃含量的增加，变化趋势基本相

同：先增大后减小，850 ℃烧结的 G44 样品具有

最低的气孔率，致密性最好。这是因为 LCBS 玻

璃作为一种烧结助剂，具有较低的热转变温度

(649 ℃)[9]，能够在低温形成液相，加快 Al2O3 颗

粒传质过程，促进样品烧结致密化。但过量的玻

璃会产生过多液相，液相挥发产生气孔，降低样

品的致密性。 
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图 1  样品的密度和气孔率随玻璃含量的变化曲线 

Fig. 1  Bulk density and porosity of the samples vs. glass 
content 

2.2  物相分析 
图 2 为 G40~G46 玻璃/陶瓷在 850~900 ℃烧结

30 min的XRD谱。由图 2可见，850 ℃烧结的陶瓷

样品，主晶相为 Al2O3 相(JCPDS 46–1212)。随着玻

璃含量的增加，氧化铝的峰强有所减弱。900 ℃烧

结的陶瓷样品，主晶相由 Al2O3 相(JCPDS 46–1212)
和 LaAl2.03(B4O10)O0.54(JCPDS 87–0484)相组成。从

23°~30°衍射峰的局部放大图可以发现，随着玻璃

含量的增加，LaAl2.03(B4O10)O0.54 相(101)晶面的衍射

峰强不断增强。说明随着烧结温度的升高，LCBS 玻

璃 将 与 基 体 Al2O3 材 料 发 生 反 应 ， 生 成

LaAl2.03(B4O10)O0.54 结晶相，并在烧结冷却过程中析

出，而剩余的玻璃以非晶态的形式存在于样品中。 

 
图 2  不同烧结温度陶瓷样品的 XRD 谱 

Fig. 2  XRD spectra of the sintered samples 

2.3  显微结构分析 
图 3 为陶瓷样品的微观形貌。烧结温度为

850 ℃时，随着玻璃含量的增加，样品表面的气孔

不断减少，陶瓷致密性不断增加，G44 样品最为致

密。表明添加适量的 LCBS 玻璃粉能有效促进样品

的致密化。烧结温度为 900 ℃时，在 G44 陶瓷中，

可以明显看到白色小颗粒相和片状结晶相。为了确

定其组成，对其进行 EDS 分析，结果如图 3 所示。

片状结晶相由元素La、Al、B、O 4种元素组成，结

合图 2 的 XRD 结果，可以确定片状结晶相为

LaAl2.03(B4O10) O0.54相。随着玻璃含量的增加，条状

形貌结晶相的量增多，与图 2 的 XRD 谱结果互为印

证。白色小颗粒由 Al 和 O 2 种元素组成，通过计

算，O:Al 原子比接近 1.5，可以确定其为 Al2O3结晶

相。900 ℃烧结的 G46 样品出现大量的气孔，说明

过量的玻璃在高温下会增加样品的气孔率，不利于

样品烧结致密。 
2.4  介电性能分析 

图 4 为烧结样品微波介电性能的测量结果。

由图 4a 可见，同一烧结温度，随着玻璃含量的

增加，样品的 εr 变化趋势相同：先增大后减小。

当烧结温度为 850 ℃时，随着玻璃含量(摩尔分

数，下同)从 40%增加到 46%，样品的 εr 先从 6.19
升高到最大值 7.14，然后降低到 6.93，该变化趋

势与图 1 中相应密度的变化趋势一致。一般情况

下，复合材料的介电常数遵守李氏对数法则[13]：

ln εr =V1 ln ε1+V2 ln ε2+V3 ln ε3，其中：V1、V2、

V3 分别为 Al2O3 相、LaAl2.03(B4O10)O0.54 相和玻璃

相的体积分数；ε1、ε2、ε3 分别为对应相的介电

常数。由图 2 的 XRD 分析结果可见，850 ℃烧结

样品主晶相为 Al2O3 结晶相，900 ℃烧结样品主

晶相由 Al2O3 相和 LaAl2.03 (B4O10)O0.54 相两相组

成。研究表明，LaAl2.03(B4O10) O0.54 相的介电常

数比玻璃相的介电常数大 [14–15]。因此，理论上

900 ℃烧结样品的介电常数应大于 850 ℃烧结样

品的介电常数。由图 4a 可见，随着烧结温度的

升高，G40 和 G42 样品的 εr 上升，G44 和 G46
样品的 εr 下降。结合图 1 的气孔率数据可知，升

高温度，G44 和 G46 样品的气孔率提高，而气孔

的介电常数与空气相当，降低了材料的 εr。以上

分析表明，样品的 εr 由样品的密度和结晶相共同

决定。 
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(a) G40, 850 ℃                    (b) G42, 850 ℃                    (c) G44, 850 ℃                   (d) G46, 850 ℃ 

 
(e) G40, 900 ℃                   (f) G42, 900 ℃                      (g) G44, 900 ℃                   (h) G46, 900 ℃ 

 
(i) EDS of spot A                                                      (j) EDS of spot B 

图 3  烧结样品的表面形貌和 EDS 谱 
Fig. 3  Surface images and EDS analysis of the ceramics sintered at different temperature 

 
(a) εr                                                          (b) Q×f 

图 4  样品的介电性能 
Fig. 4  Dielectric properties of the samples 

图 4b 为不同烧结温度的样品随玻璃含量变化的

Q×f 曲线。研究表明，在微波频段，介电材料的损耗

主要包括 2 种：由物质本身的主晶相振动模式产生的

本征损耗和由缺陷、第二相、气孔、致密度等外界因

素产生的非本征损耗[16]。对于玻璃/陶瓷，主要讨论非

本征因素对损耗的影响。随着玻璃含量的增加，同一

烧结温度下的样品，Q×f 值均呈现先增加后减小的趋

势，850 ℃烧结的 G44 样品，介电损耗最小。当玻璃

含量小于 44%时，由于玻璃含量较少，升高温度有助

于提升样品的致密性，从而提高样品的 Q×f 值，但此

时样品中仍有大量气孔，导致损耗较大。当玻璃含量

达到 44%时，样品气孔率最低，具有最高的 Q×f 值。
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玻璃含量继续增加到 46%，样品的 Q×f 值开始下降。

这主要是由于过量的玻璃会产生大量的气孔，从而增

加样品的介电损耗，Q×f 值降低。 
2.5  击穿性能分析 

图 5 为玻璃/陶瓷的击穿强度，由于测试结果具

有一定的分散性，采用两参数 Weibull 统计分布计

算材料的击穿场强 [17]，即公式： ln[–ln(1–Pi)]= 
βlnE–βlnEb。其中：Pi 为累计击穿概率；E 为样品测

试的击穿场强；Eb 为特征击穿强度，表示 Pi =63.2%
的击穿场强；β为击穿场强的分散程度，数值大于 1

才有效，且该值越大表明试验数据的分散性越小。

由图 5a 可见，每个样品的 Weibull 分布系数 β均大

于 1，数值可靠。在图 5b 中，同一烧结温度，随

着 LCBS 玻璃含量的增加，样品的击穿强度先升高

到最大值，然后再降低。G40、G42、G44、G46
样品在不同烧结温度下，击穿强度最高值分别为

25.52、28.41、57.44、33.15 kV/mm。结合图 1 的

气孔率变化曲线和图 3a~图 3h 的微观形貌，可以

发现：少气孔、高致密的微观结构有助于击穿强度

的提升。 

 
(a) Weibull distribution                                        (b) Breakdown strength 

图 5  样品的击穿强度 
Fig. 5  Breakdown strength of the samples 

阻抗谱技术可以研究电子陶瓷内部的电学特

性，计算电导活化能，确定材料的禁带宽度 Eg，从

而分析材料的绝缘特性[18–20]。图 6 为烧结样品的阻

抗复平面图(Zʹ–Zʺ)和电导活化能图。图 6a 给出了

G40~G46 样品在 725 ℃的测试温度下，从 100 Hz~  
1 MHz 的 Zʹ–Zʺ曲线，其中：Z´和 Z"分别为阻抗的

实部和虚部。由图 6a 可见，G40、G42、G44、G46
样品的电阻率分别为 0.17、0.28、14.4、3.64 MΩ·cm，

G44 样品具有最高的电阻率值，这与 Eb 随玻璃含量

的变化趋势一致。一般情况下，材料的电阻率越大，

抗漏电流能力越强，获得的直流 Eb越大。图 6b 所

示为 G44 样品在 725 ℃下的实验数据(蓝色空心三

角块)和拟合数据(红线)的 Zʹ–Zʺ曲线。样品出现了压

制的圆弧，这是由于 2 个弛豫过程的弛豫时间常数

相似，2 个半圆强烈重叠有关[21]。在 ZView2 软件

中，采用 2 个串联的 R–CPE 电路进行建模，R 和

CPE 分别表示电阻和恒相位元件(代表电容)。由图

6b 可见，G44 样品的测试数据与拟合结果匹配良

好，表明可以用此等效电路对样品进行拟合计算。

根据阻抗分析的一般解释[18]，小圆弧(黑线)归属于

高频晶粒电阻的贡献，大圆弧(绿线)归属于低频晶

粒–玻璃(晶界)的界面贡献，很显然，LCBS/Al2O3

样品的传导机制由晶界主导。样品的电导率与活化

能遵守 Arrhenius 方程，可以通过拟合计算得到样品

的电导活化能[22]，即公式 a
0

B
ln lnE

k T
σ σ= − + 。其中：

σ 为电导率，单位 Ω–1·cm–1；σ0 为指前因子，单位

Ω–1·cm–1；Ea 为电导活化能，单位为 eV；kB 为

Boltzman 常数，8.617×10–5 eV·K；T 为绝对温度，

单位为 K。图 6c~图 6d 分别为晶粒和晶界的电导

率随温度变化的 Arrhenius 拟合图。由拟合结果可知，

850 ℃烧结样品的晶粒活化能 Eg在 1.48~4.22 eV，晶

界活化能 Egb在 1.51~3.68 eV 之间变化。当玻璃含量

从 40%增加到 46%，晶界活化能从 1.51 eV 升高到

3.68 eV，再降低到 2.41 eV，与样品击穿强度的变化趋

势一致，G44 样品具有最高的晶界活化能Egb=3.68 eV。

依据介电材料的本征禁带宽度近似等于 2 倍活化能

的关系[19‒20]，可以推断出 G44 样品具有最高的击穿

强度，这与图 6a 的实验结果相符。以上分析表明，

添加适量的 LCBS 玻璃粉有助于提高样品的活化能，
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从而提升样品的击穿强度。 
一般情况下，陶瓷的介电击穿主要分为热击穿

和电击穿。为了深入研究陶瓷样品的介电击穿机

制，图 7 为 G44 样品的击穿形貌照片。由图 7a 和

图 7b 可见，击穿后的样品表面有 1 个明显的凹坑

和贯通的击穿通道。从图 7c 放大图可见，在击穿

通道处有大量的微裂纹，表明样品所受局部热应力非

常高。这些微裂纹可能是由热击穿引起的[17,23‒25]，也

可能是材料中存在的气孔引起的局部放电击穿所

致，具体的击穿机制有待进一步研究。 

 
(a)                                                          (b) 

 
(c)                                                        (d) 

图 6  (a) 不同样品在 725 ℃的阻抗复平面图；(b)G44-850 ℃样品电响应模型图；(c)晶粒电导率和(d)晶界电导率随温度变化

的 Arrhenius 拟合图 
Fig. 6  (a) Impedance complex plane (Z*) plots of samples at 725 ℃; (b) Zʹ-Zʺ plots of experimental data and fitting line at 725 ℃ 

for G44-850 ℃; Arrhenius-type plots of (c) grain conductivity, and (d) grain boundary conductivity  

 
(a) Breakdown crater                         (b) Breakdown channel                   (c) Partial enlargement of Fig. 7b 

图 7  击穿后的 G44 样品微观形貌 
Fig. 7  Micromorphologies of G44 sample after breakdown 
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表 1 列出了一些商用 LTCC 陶瓷的性能，由表

1 可知，目前商用的 LTCC 材料，烧结温度基本在

850~900 ℃，介电常数<10，Q×f <5 000 GHz。在本

实验中获得的 G44 陶瓷 Q×f =5 769 GHz、εr=7.14、
Eb=57.44 kV/mm，表明该材料在 LTCC 领域具有巨

大的应用潜力。 
表 1  一些商用 LTCC 陶瓷的性能[26–28] 

Table 1  Properties of some commercial LTCC ceramics[26–28] 

Material 
Sintering tem- 

perature/℃ 
εr Q×f /GHz Eb/(kV·mm–1) 

Ferro A6M 850 5.9 1 500 >40 
NEC-MLS-61 900 8.1 360 
Dupont 951 850 7.85 900 >40 
Dupont 943 850 7.5 3 000 >40 
G44 (This work) 850 7.14 5 769 57.44 

3  结论 
通过固相烧结法制备了一系列低介、低损耗、高

耐压的 Al2O3基 LTCC 玻璃/陶瓷，复合材料由 Al2O3

陶瓷粉和 LCBS 玻璃粉组成。结果表明，添加适量的

LCBS 玻璃可以有效降低 Al2O3陶瓷的烧结温度，提

高样品性能，而过量的 LCBS 玻璃会产生气孔，增加

样品介电损耗。850 ℃烧结的 G44 陶瓷具有最低气孔

率(1.20%)和最高击穿强度(57.44 kV/mm)，同时兼具

优良的介电性能：εr=7.14，Q×f =5 769 (f =13 GHz)。
该材料优异的介电性能和较高的介电击穿强度，可以

有效提升通讯系统的可靠性，有望应用于高功率滤波

器、高集成封装基板等微波/毫米波器件。 
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