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摘要
[bookmark: _GoBack]本實驗用固態反應法製備Ni0.5Ce0.5NbO4介電陶瓷。藉由X-射線衍射(XRD)、掃描式電子顯微鏡(SEM)以及微波介電量測，分別探討在不同燒結溫度(1220℃至1340℃)下的微結構以及介電特性。介電常數的變化趨勢會相關於密度的變化趨勢。當燒結溫度達到1280℃持溫6小時的狀況下，有最好的微波介電特性，可得到介電常數(εr)20.5、Qхf值25100GHz以及τf值8.2ppm/℃。
關鍵詞：固態反應法、Ni0.5Ce0.5NbO4介電陶瓷


1、 前言
  近年來因為無線行動通訊快速發展，微波介電材料被廣泛的研究，並應用於全球定位系統(GPS)、無線區域網路(WLAN)技術以及各式微波通訊系統的元件。微波介電陶瓷需要高的介電常數來進行小型化、高的品質因數讓元件有良好的選擇性以及趨近於零的頻率溫度飄移係數使得元件在不同工作溫度的環境下，也能趨於穩定。因此，選擇合適的微波介電陶瓷成為各國研究者所專注的方向。
  由文獻可得知當Ni0.5Ti0.5NbO4燒結溫度在持溫有高介電常數()，高品質因數()以及頻率溫度飄移係數()，但其頻率溫度飄移係數顯示一很大的正值[1]，為了改善其頻率溫度飄移係數，利用價數相同且離子半徑接近之元素取代，有機會改善介電材料之微波介電特性[2]，故本實驗利用固態反應法將()離子取代()離子，並探討其相組成、微結構以及微波介電特性。
2、 實驗步驟
本實驗以傳統的固態反應法(Solid-state Reaction Method)製備Ni0.5Ce0.5NbO4，將高純度(>99.9%)原始粉末NiO、CeO2、Nb2O5依照適當的莫耳比例調配，以去離子水作為助磨劑，並使用瑪瑙珠放入球磨壺中混合。最後將球磨壺置於球磨機上，球磨12小時使其粉末細化並均勻混合。球磨完後將粉末進行烘乾。烘乾後，將粉末搗磨及過篩，再置入高溫爐以1000℃持溫2小時進行煆燒成相。
   煆燒後，對煆燒粉體進行搗磨和過篩，並再次進行球磨以及烘乾，烘乾後，進行搗磨和過篩，加入適量的有機黏劑幫助壓模成型。壓模使用單軸雙向壓模機，以25kg/cm2壓製成直徑約10mm厚度約5mm的圓柱型生胚。
最後階段將生胚置入高溫爐內進行燒結，燒結溫度12201340℃持溫6小時，升溫及降溫速率為10℃/min，得到緻密之陶瓷體，接著進行介電陶瓷電性及物性量測與分析。
   藉由X-ray繞射分析得知材料的組成相和晶體結構。使用Rigaku公司出產型號為Ultima IV的X-光繞射儀進行量測，掃瞄角度10o~80o。由掃描式電子顯微鏡(SEM)分析陶瓷表面的晶粒成長和分布情形。
   本實驗介電特性量測是採用由Hakki及Coleman所提出的平行金屬板介質儀量測法 量測[3]，得到介電常數(εr)、品質因數(Q×f)，使用儀器型號為HP8757D分析儀和HP8350B掃描頻率振盪器。頻率溫度飄移係數(τf)的量測，將陶瓷體放置於恆溫箱內，記錄不同溫度下的共振頻率，然後由式(1)計算頻率溫度飄移係數(τf)：
                        (1)
   密度(ρ)量測是藉由阿基米德原理量測，量測陶瓷在空氣中的重量和體積，然後計算出陶瓷的密度。
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           圖一. 實驗流程圖
3、 結果與討論
  

   圖二為Ni0.5Ce0.5NbO4在不同燒結溫度(1220℃-1340℃)下的X射線繞射圖，可以看出隨著燒結溫度的上升，Ni0.5Ce0.5NbO4相並沒有明顯的變化，且沒有二次相的產生。[image: ]
圖二、Ni0.5Ce0.5NbO4不同燒結溫度的XRD圖
圖三為Ni0.5Ce0.5NbO4在不同燒結溫度下的SEM圖，當燒結溫度在1220℃時，可以看出晶粒伴隨許多孔隙，緻密性差，而且晶粒大小不均，隨著燒結溫度上升，孔隙逐漸減少，晶粒分布均勻，達到1280℃時，有最好的緻密性，但隨著燒結溫度再度提升，由於溫度過高，導致晶粒出現異常增長，使得分布不均勻，造成緻密性下降。
   
(a)1220℃             (b)1250℃
   
    (c)1280℃             (d)1310℃

(e)1340℃
圖三、(a)-(e) Ni0.5Ce0.5NbO4不同燒結溫度SEM圖
圖四為Ni0.5Ce0.5NbO4不同燒結溫度的密度趨勢關係圖，圖中可以看出當燒結溫度逐漸上升，孔隙減少，且晶粒分布愈趨均勻，因此密度跟著上升，到了1280℃時，有最佳的密度，但燒結溫度持續上升時，由於晶粒異常生長，導致分布不均，密度因此下降。
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圖四、Ni0.5Ce0.5NbO4不同燒結溫度的密度圖
圖五中Ni0.5Ce0.5NbO4的介電常數趨勢和密度的趨勢是一致的，以及跟SEM圖之間的比較可以看出其趨勢與陶瓷的緻密性、孔隙以及晶粒分布的均勻性有著密切的關係。而圖六Ni0.5Ce0.5NbO4的品質因數與Ni0.5Ce0.5NbO4的介電常數和密度有相同的趨勢，因此也可以判斷品質因數與陶瓷的緻密性也有相當大的關係。
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圖五、Ni0.5Ce0.5NbO4不同燒結溫度的介電常數
[image: ]
圖六、Ni0.5Ce0.5NbO4不同燒結溫度的品質因數
而當燒結溫度在1280℃持溫6小時的狀況下，有最佳的微波介電常數(εr)20.8、品質因數(Q×f)25100GHz。
圖七為Ni0.5Ce0.5NbO4在不同燒結溫度下的頻率溫度飄移係數關係圖，從圖中可以看出τf值並沒有一定的趨勢，但可以從圖中看出當燒結溫度在1280℃時，有最趨近於零的頻率溫度飄移係數(τf=8.2ppm/℃)。
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圖七、Ni0.5Ce0.5NbO4不同燒結溫度的頻率溫度飄移係數
四、  結論
   本篇探討Ni0.5Ce0.5NbO4介電陶瓷，該陶瓷使用固態反應法製備，本實驗藉由X-射線衍射(XRD)、掃描式電子顯微鏡(SEM)以及微波介電量測，分別探討在不同燒結溫度(1220℃至1340℃)下的微結構以及介電特性，介電常數的趨勢與密度的趨勢有密切的關係，當燒結溫度在1280℃持溫6小時的狀況下，有最佳的微波介電特性εr值為20.5、Q×f 值25100 GHz、τf為8.2 ppm/℃。
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