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Ba1-xMgxAl2Si2O8 晶体结构与微波介电性能的研究 

张 瑶, 丁士华, 刘杨琼, 段绍英, 肖 鹏, 韩林材 
(西华大学 材料学院, 成都 610039) 

摘 要: 采用固相烧结法, 按化学计量比 Ba1-xMgxAl2Si2O8(x=0, 0.05, 0.1, 0.15, 0.3, 0.5)制备样品, 考察不同 MgO 含

量对 BaO-Al2O3-SiO2 系介电材料晶体结构及微波介电性能的影响。结果表明, MgO 可以降低烧结温度, 促进六方

相转变为单斜相, 当添加量 x≥0.15 时, 相转变可以达到 100%。当 x≤0.15 时, 适量的 MgO 可以有效地促进单斜

钡长石晶粒的长大。在 0.05≤x≤0.1范围内, 随着 MgO含量的增加, 单斜钡长石衍射峰增强, 晶粒尺寸增大, 密度、

介电常数与 τf 均随 MgO 含量的增加而增大。在 x=0.1, 烧结温度为 1400℃时, 可获得综合性能相对较好的单斜钡

长石, 其介电性能 εr=6.44, Q×f=16461 GHz, τf= –30.6×10-6 K-1。 
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Crystal Structure and Microwave Dielectric Property of Ba1-xMgxAl2Si2O8 

ZHANG Yao, DING Shi-Hua, LIU Yang-Qiong, DUAN Shao-Ying, XIAO Peng, HAN Lin-Cai 

(School of Materials Science and Engineering, Xihua University, Chengdu 610039, China) 

Abstract: Barium feldspar BaO-Al2O3-SiO2 system materials have been studied extensively for application in mi-

crowave devices, microwave substrate and packaging in recent years, due to their remarkable dielectric properties. 

The hexacelsian-celsian transition, relationship between dielectric properties, and structure of BaO-Al2O3-SiO2 sys-

tem has attracted widely academic interest. Ba1-xMgxAl2Si2O8 (x=0, 0.05, 0.1, 0.15, 0.3, 0.5) ceramics were prepared 

by solid state sintering processing. The crystal structure and microwave dielectric properties of BaO-Al2O3-SiO2 

with different MgO contents were studied. The results show that MgO doping reduces sintering temperature and 

greatly promotes the transition from hexacelisian to celsian at x≥0.15, while the transition reachs 100%. MgO 

doping effectively increases grain size at x≤0.15. The diffraction peak of celsian is enhanced and the grain size gets 

larger. Moreover, the density, dielectric constant andτf of Ba1-xMgxAl2Si2O8 ceramics increases with the increase of 

MgO content in the range of 0.05≤x≤0.1. In addition, the resonant frequency temperature coefficient is negative. The 

Ba0.9Mg0.1Al2Si2O8 sintered at 1400℃ exhibits a high Q×f value of 16461 GHz, εr=6.44 and τf= –30.6×10-6 K-1 at 

x=0.1. The dielectric constant of Ba1-xMgxAl2Si2O8 ceramics is related with its Mg2+ polarizability and its structure. 

The effect of electronegativity, the size of ions and the crystal structure on Q×f value of Ba1-xMgxAl2Si2O8 ceramics 

are also discussed. 
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随着移动通信和军用雷达等微波通讯技术的发

展, 具有低介电常数(εｒ<10)、高品质因数(介电损耗

tan<10-4)和近零谐振频率温度系数(τf≈0)的电介质

陶瓷材料, 在微波毫米波通信系统中作为谐振器、

滤波器、微波导线与微波基板等元器件的应用研究

备受关注。 

BaO-Al2O3-SiO2(BAS)系材料熔点高 (1760℃ ), 

机械强度和耐热温度(>1590℃)高, 有良好的抗氧

化性能和抗碱蚀能力, 化学稳定性好, 膨胀系数可

调, 与 Al2O3、SiC、Si3N4 和莫来石等具有较好的

化学相容性[1]。因此, BAS 系介电材料是研究热点

之一, 有可能成为 1200℃以上工作的陶瓷复合材

料基体。 

BAS 系材料的主晶相为钡长石(BaAl2Si2O8), 主

要有三种晶型: 六方钡长石、单斜钡长石和正交钡长

石。六方钡长石的热膨胀系数为 8 × 10-6 ℃ -1 

(300~1000℃)[2], 比大多数陶瓷增强相的热膨胀系数

大, 当温度低于 1590℃时呈亚稳定状态存在。此外, 

在 300℃左右, 六方钡长石与正交钡长石将发生可逆

转变, 转变过程中伴随着 3%~4%的体积变化, 这可

能会导致微裂纹的形成[3]。单斜钡长石的热膨胀系数

为 2.29×10-6℃-1[4], 1590℃下稳定存在, 与多种增强

相有较好的热匹配和化学相容性, 单斜钡长石的电

绝缘性和介电性能较好, 介电常数小(εｒ<10), 介电

损耗低于 50×10-4(<1200℃)[5]。因此, 一般希望得到

以单斜钡长石为主晶相的 BAS 系介电材料。 

研究表明 , 在以钡长石(BaAl2Si2O8)为主晶相

的 BAS系材料的制备过程中, 往往会优先析出六方

钡长石, 先析出的晶相将显著提高玻璃的粘度, 这

对质点扩散的阻碍作用又限制了结晶速度[6], 导致

后析出的单斜钡长石结晶非常困难, 高温时单斜钡

长石从亚稳的六方钡长石缓慢析出[5, 7], 并且需要

高温下长时间保温。Chen 等[8]利用溶胶–凝胶法在

1320℃保温 28 h才实现了六方钡长石向单斜钡长石

的完全转变; Bahat 等[9]用烧结法在 1200℃保温 90 h

才实现晶型的完全转变。因此, 寻求一种加快六方

钡长石向单斜钡长石转变的方法, 达到晶型的转变

与性能的可控具有重要意义。 

促进六方钡长石向单斜钡长石转变的方法主

要有[10-11]: 冷等静压/热处理法, 加入 Li2O、SrO 等

晶核剂和加入单斜晶种等。本实验利用固相烧结法

在 BaO-Al2O3-SiO2(BAS) 中以一定化学计量比

Ba1-xMgxAl2Si2O8添加MgO, 考察不同MgO含量对

BaO-Al2O3-SiO2 系介电材料晶体结构及介电性能

的影响。 

1  实验方法 

以分析纯 BaCO3、MgO、Al2O3、SiO2 为原料, 按

化学计量比 Ba1-xMgxAl2Si2O8(x=0, 0.05, 0.1, 0.15, 

0.3, 0.5)准确称量。称量好的原料置于球磨罐中, 以

去离子水和锆球为球磨介质球磨 8 h, 烘干过筛, 压

制成大块在箱式高温炉中以 900℃×2.5 h进行预烧, 

然后二次球磨, 球磨时间 8 h, 烘干, 加入一定量的

PVA 粘结剂进行造粒, 压制成型, 然后在 1325～

1425℃下进行烧结, 保温 5 h 后随炉冷却, 即制得样品。  

采用阿基米德排水法测量样品密度。采用χ

'Pert 型转靶 X 射线衍射仪(Cu Kα, λ=0.15406 nm)

对陶瓷样品晶相进行分析, 扫描速度为 3°/min, 测

试角度范围为 20°~80°。采用 Hitachi 的 S-3400 扫描

电子显微镜(scanning electron microscope, SEM)观

察样品显微形貌。采用 Agilent 网络分析仪(型号

N5230A)测试样品介电常数和品质因数, 测试频率

11GHz 左右。采用小型高低温试验箱(型号 MC-710P)

分别测试样品在 25~85℃下的中心谐振频率, 利用

谐振频率温度系数公式进行计算:  

85 25
f

25 60

f f

f






/℃             (1) 

这里, f85、f25 分别为 85℃和 25℃下玻璃陶瓷样品的

中心谐振频率。 

2  结果和讨论 

2.1  烧结特征曲线分析 

图1为Ba1-xMgxAl2Si2O8样品的密度与烧结温度的

关系曲线, 从图中可以看出, 当 0≤x≤0.1 时, 1400℃

烧结样品的密度达到最大值; 当 0.15≤x≤ 0.3 时, 

1375℃烧结样品的密度达到最大值; 当 x = 0.5 时, 

1350℃烧结样品的密度最大。因此, 取样品烧结密

度最大时对应的温度为烧结温度进行研究, 如表 1

所示。 

通过表 1可以看出: 随着 x值的增加, 烧结温度

从 1400℃降低到 1375℃, 当 x=0.5时, 烧结温度降低

至 1350℃。这说明添加 MgO 可以促进烧结, 降低烧

结温度。对比不同 x 值的最大烧结密度可以看出, 当

x=0(不添加)时, 纯 BAS 样品的密度为 2.8929 g/cm3, 

随着 x 值的增大, 烧结密度增加, 当 x 增大到 0.1 时, 

密度达到最大值 2.9889 g/cm3, 继续增大 x 值, 密度

降低, 可见 MgO 添加量过大反而不利于材料的致

密化。MgO 对烧结的影响首先是由于 Mg2+与 Ba2+ 
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图 1  Ba1-xMgxAl2Si2O8样品密度与烧结温度的关系曲线 

Fig. 1  Relationship between density and sintering tempera-
ture of the Ba1-xMgxAl2Si2O8 

 

表 1  Ba1-xMgxAl2Si2O8 随 MgO 含量变化的烧结情况 

Table 1  Sintering conditions of the samples 
Ba1-xMgxAl2Si2O8 with different MgO amounts 

Ba1-xMgx 

Al2Si2O8 

Sintering tem-

perature/℃ 
Density/ 
(gcm-3) 

Main crys-
talline phase

x=0 1400 2.8929 Hexacelsian

x=0.05 1400 2.9129 Celsian 

x=0.1 1400 2.9889 Celsian 

x=0.15 1375 2.9556 Celsian 

x=0.3 1375 2.9385 Celsian 

x=0.5 1350 2.6964 Celsian 

 

的电负性不同, Mg–O 静电作用力小于 Ba–O 静电作

用力, Mg–O 键断裂所需的能量更少。此外, Mg2+的

半径小于 Ba2+半径, 在固相反应过程中, Mg2+的扩

散速率大于 Ba2+, 有利于烧结传质, 反应速度增加, 

所需烧结温度降低, 因此加入 MgO 后烧结温度适

度降低。在 0.05≤x≤0.1 范围内, 随着 MgO 含量的

增加, 单斜钡长石晶粒不断长大, 使样品致密度增

加。在 x=0.15 时, 大量的 MgO 使晶粒过度长大, 导

致密度下降。在 x≥0.15 时, 单斜钡长石中 Mg–O

静电作用力小于 Ba–O 静电作用力, Mg–O 间的键长

大于 Ba–O 间的键长, 并且 Mg 原子量比 Ba 小, 导

致密度随 MgO 的增加而降低。 

2.2  MgO 对晶体结构的影响 
在表 1 对应温度下烧结样品的 XRD 图谱如图 2

所示, 生成的物相如表 1 所列。从 XRD 图谱可知, 

不添加 MgO 时 , 结晶相为单一的六方相钡长石

(JCPDS 77-0185); 添加MgO后, 六方钡长石开始转

变为单斜钡长石(JCPDS 38-1450), 且随着 MgO 含

量的增加转变量增多, 当 x≥0.15后, 转变几乎达到

100%。加入 MgO 使部分 Ba2+被 Mg2+取代, Mg2+作

为异质成核的中心 ,  促进单斜钡长石的形核与长 

  

图 2  Ba1-xMgxAl2Si2O8 样品的 XRD 图谱 

Fig. 2  XRD patterns of the Ba1-xMgxAl2Si2O8 samples 
 

大。对比单斜相衍射峰强度可以发现 , 在 0.05≤ 

x≤0.15 范围内, 随着 MgO 含量的增加, 单斜相晶

体对应的衍射峰强度增强 , 说明结晶度增加 ; 当

0.3≤x≤0.5 时, 随 MgO 含量的增加衍射峰强度减

弱, 说明结晶度减小。 

XRD 图谱扣除背底 Rietveld 精修后, 计算出的

BAS 系样品主晶相的晶格常数与晶胞体积, 如表 2

所示。从表 2可以看出, 在 0.05≤x≤0.15范围内, 单

斜晶胞体积随 MgO 含量的增加而减小, 当 x=0.15

时, 单斜晶胞体积最小(V=0.73038 nm3)。继续增大

MgO 含量, 单斜相钡长石晶胞体积增大。添加 Mg2+

时 , Mg2+进入 BaAl2Si2O8 基质晶体结构中形成

(Ba,Mg)Al2Si2O8 固溶体。由于 Mg2+半径(R=0.72 nm)

远小于 Ba2+半径(R=1.35 nm), 根据 Vegards 变化规

律 , 晶胞体积随 MgO 含量的增加而减小。但当

x>0.15 后, 过量的 MgO 反而会使晶胞体积变大, 这

可能是由于 Mg–O 键长较 Ba–O 键长大, Mg2+取代

Ba2+引起原子间距增大, 晶格膨胀, 造成晶胞体积

变大。 

图 3 为 BAS 系样品的 SEM 显微形貌。图 3(a)、

(b)晶粒呈小颗粒状, 晶粒较小(1 μm 左右), 且含有

少量熔融状的玻璃相。从图 3(c)、(d)可以看出, 增

加 MgO 含量, 晶粒明显长大, 呈长条状。从图 3(e)、 

表 2  主晶相的晶格常数与晶胞体积 

Table 2  Lattice constant and unit cell volume of the 
Ba1-xMgxAl2Si2O8 samples with different MgO amounts 

Ba1-xMgxAl2Si2O8 a/nm b/nm c/nm V/nm3

x=0 (Hexacelsian) 0.530506 0.530506 0.779730 0.19004

x=0.05(Celsian) 0.864706 1.304903 0.722291 0.74016

x=0.1 (Celsian) 0.865584 1.306700 0.721656 0.73998

x=0.15(Celsian) 0.861000 1.302623 0.718374 0.73038

x=0.3 (Celsian) 0.863250 1.305660 0.720369 0.73588

x=0. 5(Celsian) 0.866638 1.305692 0.722445 0.73898
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图 3  Ba1-xMgxAl2Si2O8样品的 SEM 照片 

Fig. 3  SEM images of the samples with different MgO 
amounts 
(a) x=0; (b) x=0.05; (c) x=0.1; (d) x=0.15; (e) x=0.3; (f) x=0.5 

 

(f)发现, 再继续增加 MgO 含量, 晶粒减小。对比图

3(b~f), 在 0.05≤x≤0.15 范围内 , 晶粒长大 , 当

x=0.15 时, 晶粒最大, 全部为均匀分布的长条状, 

说明适量增加 MgO 可以促进单斜晶粒的长大。然

而, 在 0.3≤x≤0.5 范围内, 随着 MgO含量增加, 晶

粒反而逐渐减小, 说明过量的 MgO 反而会抑制晶

粒的长大。单斜晶粒大小随 x 值的变化趋势与图 2

中 XRD 衍射峰强度随 x 值的变化趋势一致。 

2.3  MgO 对介电性能的影响 

图 4 为介电常数与 MgO 含量的关系曲线。当

x=0(不添加)时, 样品的介电常数为 6.10, 随着 x 值

的增大, 样品的介电常数增大, 当 x=0.1 时, 介电常

数达到最大值 6.44, 随着 x 值的继续增大, 介电常

数逐渐减小。根据 XRD 及 SEM 分析结果 , 在 x=0

时, 样品为六方相, 添加少量 MgO 后, 有部分六方

相转变为单斜相, 晶型转变导致介电常数增加。在

0.05≤x≤0.1 范围内 , 同时存在六方相与单斜相 , 

随着生成的单斜相增多, εr 增大。当 x≥0.15 时, 晶

相全部转变为单斜相, 由于 Mg2+的极化率(=1.32)

小于 Ba2+的极化率(=6.4)[12], 因此, εr 随着 MgO 含

量的增加而减小。同时, 介电常数还与样品的密度

有关 , 通常情况下 , 样品密度越大 , 介电常数越

大。这里介电常数的变化趋势与表 1 中密度随 x 值 

 

图 4  Ba1-xMgxAl2Si2O8样品的介电常数变化曲线 

Fig. 4  Dielectric constant of the samples Ba1-xMgxAl2Si2O8 

with different MgO amounts 
 

的变化趋势一致 , 这说明密度也是影响样品介电

常数的主要因素。 

图 5 为 BAS 系样品的品质因数(Q×f)与 x 值的关

系曲线。当 x=0(不添加)时, 样品的 Q×f 值为 12882 

GHz; x=0.05 时, 样品的 Q×f 值升高到 16943 GHz, 

达到最大值 ; 当 x=0.1 时 , 品质因数也较高 , 为

16461 GHz。随着 x 值继续增大, Q×f 值逐渐降低, 当

x=0.5 时, Q×f 值降低至 11046 GHz。介电材料品质

因数的影响因数主要与晶体结构基元化学键的运动, 

原子排列有序, 晶格缺陷、杂质、晶粒尺寸与分布, 

晶界与气孔率等因数有关[13-14]。六方相向单斜相的

转变使 Q×f 值提高。随着 MgO 含量的增加, Mg2+增

多, 而 Mg2+半径远小于 Ba2+半径, 且 Mg2+的电负性

(1.2)大于Ba2+的电负性(0.9)[15], Mg2+与O2-间的作用力

加强, 使(Si,Al)O 四面体网络空间发生变化, 这可能

是导致 Q×f 值减小的原因。同时, 从密度的角度来看, 

如前所述当 x>0.1 后, 密度降低, 而且随 MgO 的增加

结晶度减小, 这也是造成样品 Q×f 值减小的原因。 

 

图 5  Ba1-xMgxAl2Si2O8样品的品质因数曲线 

Fig. 5  Q×f of the samples Ba1-xMgxAl2Si2O8 with different 
MgO amounts 
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图 6 为 BAS 系样品的谐振频率温度系数(τf)曲

线图。BAS系介电材料含有负的 τf值。在 0.0≤x≤0.1

范围内, τf随MgO含量的增加而增大, 在 x=0.1时, τf
取最大值 τf=-30.6×10-6K-1。当 x>0.1 后, 随着 MgO

的增加, τf 减小。 

根据公式 0.5f      可知 , 谐振频率温度

系数与介质陶瓷材料的热膨胀系数和介电常数温度

系数有关, 对于电子陶瓷材料 α一般取 10×10-6 K-1

左右, 相差不大。又由于 r    [16], 因此, τf 与 εr

成正相关。此处, 谐振频率温度系数随 MgO 含量变

化的趋势恰好与图 4 介电常数随 MgO 含量的增加

而增加, 在 x=0.1 时, εr最大, 继续增加 MgO, εr 减小

的变化趋势吻合, 说明影响材料 τf 的主要原因可能

与 εr 有关。 

 

图 6  Ba1-xMgxAl2Si2O8样品的谐振频率温度系数曲线 

Fig. 6  τf of the sample Ba1-xMgxAl2Si2O8 with different MgO 
amounts 

3  结论 

1) MgO 可以降低 BAS 系材料的烧结温度, 提

高烧结密度。MgO 对钡长石晶型转变有非常好的促

进作用, 能使钡长石从六方相迅速转变成单斜相, 

当添加量 x≥0.15 时, 六方相向单斜相的转变几乎

达到 100%。 

2) 在一定范围内增加MgO的含量, 单斜钡长石

结晶越多, 晶粒越大。长大的单斜钡长石呈长条状。 

3) 在 0.0≤x≤0.1 范围内, 随 MgO 含量的增加, 

密度增大, 介电常数增大, 介电常数的变化与晶体结

构、离子极化率、密度有关; 在 0.05≤x≤0.1 范围内, 

有相对较大的品质因数, 品质因数的大小可能与晶体

结构, 离子电负性, 密度有关; 在 0≤x≤0.1 范围内, 

随 MgO 含量的增加, 谐振频率温度系数增大。 
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