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Beschreibung
Hintergrund der Erfindung
1. Gebiet der Erfindung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft eine dielektrische Keramikzusammensetzung und einen monolithi-
schen Keramikkondensator, welcher selbige verwendet.

2. Beschreibung des betroffenen Fachgebiets

[0002] Ein herkdmmlicher Keramikkondensator wird Ublicherweise durch das folgende Verfahren hergestellt.
[0003] Zuerst wird ein Blatt eines dielektrischen Materials, das auf seiner Oberflache mit einem Elektroden-
material beschichtet ist, um als Innenelektroden zu dienen, hergestellt. Ein im wesentlichen aus BaTiO, zusam-
mengesetztes Material wird als das dielektrische Material verwendet. Dann wird das Blatt des dielektrischen
Materials, beschichtet mit diesem Elektrodenmaterial, durch HeilRpressen zu einem monolithischen Korper la-
miniert, gefolgt von Brennen bei 1250 bis 1350°C in einer atmospharischen Umgebung, wodurch ein kerami-
scher monolithischer Kérper, welcher Innenelektroden aufweist, erhalten wird. Ein monolithischer Keramikkon-
densator wird durch Glasieren von Aul3enelektroden, welche elektrisch an Innenelektroden angeschlossen
sind, erhalten.

[0004] Edelmetalle, wie Platin, Gold, Palladium oder Silber sind herkémmlicherweise fir das Material der In-
nenelektrode dieses monolithischen Keramikkondensators verwendet worden. Allerdings sind diese Elektro-
denmaterialien kostspielig, wahrend sie hervorragende Merkmale aufweisen, was die Produktionskosten stei-
gen lalt. Deshalb wird derzeitig ein monolithischer Kondensator unter Verwendung von Grundmetallen, wie Ni,
in der Innenelektrode vorgeschlagen, um die Produktionskosten zu reduzieren, wobei sein Einsatz auf dem
Markt stetig zunimmt.

Zusammenfassung der Erfindung

[0005] In dem Trend bzw. Bestreben, elektronische Gerate kompakt, hochleistungsfahig und preisglinstig zu
machen, wird von dem monolithischen Kondensator in starkem Male verlangt, preisglinstig zu sein, hinsicht-
lich der Isolierungsdauerhaftigkeit, Isolierungseigenschaften und -zuverlassigkeit verbessert zu sein und eine
groRe Kapazitat aufzuweisen. Obwohl es zum Verringern der Kosten der elektronischen Gerate vorteilhaft ist,
einen kostengunstigen monolithischen Keramikkondensator zu verwenden, in welchem Nickel fur die Innene-
lektrode verwendet wird, kommt es zu dem Problem, daR der Isolationswiderstand, die Isolierungshaltbarkeit
und -zuverlassigkeit extrem verschlechtert werden, wenn die elektronischen Gerate unter einer hohen elektri-
schen Feldstarke verwendet werden, weil herkdmmliche dielektrische Keramikmaterialien auf der Grundlage
entworfen sind, daf sie unter einer geringen elektrischen Feldstarke eingesetzt werden. Mit anderen Worten
gab es keinen monolithischen Keramikkondensator, der unter einer hohen elektrischen Feldstarke einherge-
hend mit der Verwendung von Nickel fir die Innenelektrode verwendet werden konnte.

[0006] Wahrend beispielsweise die dielektrischen Materialien, offenbart in der japanischen gepruften Patent-
veroffentlichung Nr. 57-42588 und der japanischen ungepriften Patentveréffentlichung Nr. 61-101459, eine
grofRe dielektrische Konstante aufzeigen kénnen, ist die Korngrée der dielektrischen Keramik gro3, wodurch
Mangel aufgezeigt werden, so daf} die Isolierungshaltbarkeit des monolithischen Keramikkondensators gering
wird, wenn selbiger unter einer hohen elektrischen Feldstarke verwendet wird, oder die mittlere Lebensdauer
unter dem Hochtemperatur-Belastungstest kurz wird.

[0007] In dem dielektrischen Material, welches in der japanischen gepriften Patentverdffentlichung Nr.
61-14611 offenbart wird, bestand der Mangel, daf3 die dielektrische Konstante, oder die elektrostatische Kapa-
zitat, extrem verringert wird, wenn der Kondensator unter einer hohen elektrischen Feldstarke verwendet wird,
obwohl seine, unter einer niedrigen elektrischen Feldstarke erhaltene, dielektrische Konstante so hoch wie
2000 bis 2800 ist. Es bestand auch ein Mangel dahingehend, daf} der Isolationswiderstand gering ist.

[0008] Es ist wiinschenswert, eine dielektrische Keramikzusammensetzung vorzusehen, welche zur Bildung
beispielsweise von dielektrischen Keramikschichten eines monolithischen Keramikkondensators fahig ist, wo-
bei der Isolationswiderstand, reprasentiert durch ein Produkt mit der elektrostatischen Kapazitat (ein Produkt
CR), so hoch wie 4900 bis 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr bei Raumtemperatur bzw. 150°C ist,
wenn der Kondensator unter einer hohen elektrischen Feldstarke von zum Beispiel so viel wie etwa 10 kV/mm
eingesetzt wird, wobei Uberdies eine kleine Spannungsabhangigkeit des Isolationswiderstands vorliegt, wobei
eine hervorragende Stabilitat der elektrostatischen Kapazitat gegen Gleichsstrom-Vorspannung aufgewiesen
wird, eine hohe Isolierungshaltbarkeit aufgewiesen wird, wobei Gberdies die Temperaturcharakteristik der elek-
trostatischen Kapazitat sowohl den B-Niveau-Charakteristik-Standard, festgelegt im JIS-Standard, als auch
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den X7R-Niveau-Charakteristik-Standard bzw. — Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, erfiillt, und
wobei er ein hervorragendes Witterungsbestandigkeits-Leistungsverhalten aufweist, welches durch einen
Hochtemperatur-Belastungstest und einen Hochluftfeuchtigkeits-Belastungstest gezeigt wird. Dartber hinaus
ist es wiinschenswert, einen monolithischen Keramikkondensator vorzusehen, dessen Innenelektrode aus Ni
oder Ni-Legierungen aufgebaut ist, wobei eine solche dielektrische Keramikzusammensetzung als eine dielek-
trische Keramikschicht verwendet wird.

[0009] Das EP 0 737 655 A1 offenbart eine dielektrische Keramik, erhaltlich aus einer Zusammensetzung,
umfassend Bariumtitanat, enthaltend 0,02 Gew.-% oder weniger Alkalimetalloxide, Bariumzirkonat und Man-
ganoxid, weiterhin eine wesentliche Komponente, enthaltend (BaO),,TiO,, yBaZrO, und MnO, und schlief3lich
als eine Nebenkomponente ein Oxidgas, reprasentiert durch Li,O-(Si, Ti)O,-MO (worin MO mindestens eines
von Al,O, und ZrO, ist). Die zusétzliche dielektrische Keramik ist jedoch noch nicht vollstdndig zufriedenstel-
lend in Hinsicht auf ihre Temperaturcharkteristik, welche die B-Niveau-Charakteristik und X7R-Charakteristik
erfullen sollte, und hinsichtlich der spezifischen dielektrischen Konstante, welche tber 1000 gehalten werden
sollte.

[0010] Es ist deshalb ein Ziel der vorliegenden Erfindung, eine verbesserte dielektrische Keramik mit einer
verbesserten Temperaturcharakteristik, welche die B-Niveau-Charakteristik/X7R-Charakteristik erfullt, und ei-
ner verbesserten spezifischen dielektrischen Konstante vorzusehen.

[0011] Gemal der vorliegenden Erfindung wird dieses Ziel durch eine dielektrische Keramik gemaf Anspruch
1 erzielt. Die dielektrische Keramik gemalf der vorliegenden Erfindung unterscheidet sich von der in EP 0 737
655 A1 offenbarten dielektrischen Keramik dahingehend, da® mindestens eines von entweder Scandiumoxid
oder Yttriumoxid vorhanden ist, und dahingehend, daf} eine wesentliche Komponente aM,O, enthélt (worin
M,O, mindestens eines von entweder Sc,0, oder Y,0, reprasentiert, wobei a, welches das Molverhaltnis re-
prasentiert, in dem Bereich von 0,001 < a < 0,06 liegt). Die Gegenwart von entweder Scandiumoxid Sc,0, oder
Yttriumoxid Y,0, innerhalb des zuvor erwéhnten Bereichs von 0,001 < a < 0,06 hilft bei der Erzielung der ge-
winschten B-Niveau-Charakteristik/X7R-Charakteristik und der gewiinschten spezifischen dielektrischen Kon-
stante.

[0012] Bevorzugte Ausfiihrungsformen sind in den abhangigen Patentanspriichen dargelegt.

[0013] Die wesentliche Komponente kann ferner g Molverhaltnis von Magnesiumoxid enthalten, wobei 0,001
<y<0,12,0,001 <g=<0,12undy + g < 0,13 gilt.

[0014] In der obenstehend beschriebenen dielektrischen Keramikzusammensetzung wird es bevorzugt, dal
die erste Nebenkomponente, wenn ihre Zusammensetzung durch xLi,O-y(Si,Ti,_,)0,-zMO angegeben ist,
(worin x, y und z fur Mol-% stehen und w im Bereich von 0,30 < w < 1,00 ist) innerhalb oder auf den Begren-
zungslinien der Flache liegt, die umgeben ist durch Geraden, verbindend jeden Punkt, angegeben durch A (x
=20,y=80,z=0),B(x=10,y=80,z=10),C (x=10,y =70, z=20), D (x =35,y =45, z = 20), E (x = 45,
y =45,z=10)und F (x =45, y =55, z = 0) (wenn die Zusammensetzung auf die Gerade A-F fallt, w innerhalb
eines Bereichs von 0,3 < w < 1,0 liegt) in dem Drei-Komponenten-Diagramm, definiert durch die jeder Kompo-
nente entsprechenden Scheitelpunkte.

[0015] In der obenstehend beschriebenen dielektrischen Keramik wird es bevorzugt, dass die zweite Neben-
komponente, wenn ihre Zusammensetzung durch xSiO,-yTiO,-zXO angegeben ist, (worin x, y und z fir Mol-%
stehen), innerhalb oder auf den Begrenzungslinien der Flache liegt, die durch Geraden umgeben ist, verbin-
dend jeden Punkt, angegeben durch A (x=85,y=1,z=14),B(x=35,y=51,z=14),C(x=30,y =20,z =
50) und D (x = 39, y =1, z = 60) in dem Drei-Komponenten-Diagramm, definiert durch die jeder Komponente
entsprechenden Scheitelpunkte.

[0016] Die zweite Nebenkomponente enthalt insgesamt 15 Gewichtsteile von mindestens einem von Al,O,
und ZrO, (der Gehalt von ZrO, betragt 5 Gewichtsteile oder weniger), relativ zu 100 Gewichtsteilen des Oxids,
reprasentiert durch SiO,-TiO,-XO.

[0017] Die vorliegende Erfindung sieht, gemaR eines anderen Aspektes, einen monolithischen Keramikkon-
densator vor, versehen mit einer Vielzahl an dielektrischen Keramikschichten, Innenelektroden, die zwischen
den Keramikschichten, und elektrisch mit den Innenelektroden verbundenen Aul3enelektroden gebildet sind,
wobei die dielektrischen Keramikschichten aus der obenstehend beschriebenen dielektrischen Keramikzu-
sammensetzung aufgebaut sind, und die Innenelektroden aus Nickel oder einer Nickellegierung aufgebaut
sind.

[0018] Die Aulienelektrode kann mit einer gesinterten Schicht aus einem elektrisch leitenden Metallpulver
oder einem elektrisch leitenden Metallpulver, erganzt durch Glasfritten, ausgestattet sein.

Kurze Beschreibung der Zeichnungen
[0019] Die Fig. 1 ist eine Querschnittsansicht, welche den monolithischen Keramikkondensator gemaf einer

Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung zeigt.
[0020] Die Fig. 2 ist eine Plan- bzw. Ebenen-Ansicht, welche den dielektrischen Keramikschicht-Abschnitt mit
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Innenelektroden des in Fig. 1 gezeigten monolithischen Keramikkondensators zeigt.

[0021] Die Fig. 3 ist eine perspektivische Zerlegungs-Ansicht, welche den keramischen monolithischen Ab-
schnitt des in Fig. 1 gezeigten monolithischen Keramikkondensators zeigt.

[0022] Die Fig. 4 ist ein Drei-Komponenten-Phasendiagramm von Li,O-(Siw, Ti,_,)O,-MO-Oxiden.

[0023] Die Fig. 5 ist ein Drei-Komponenten-Phasendiagramm von SiO,-TiO,-XO-Oxiden.

Beschreibung der bevorzugten Ausfiihrungsform

[0024] Die grundlegende Konstruktion des monolithischen Keramikkondensators gemaf der ersten Ausfih-
rungsform der vorliegenden Erfindung wird hierin nachstehend unter Bezugnahme auf die Zeichnungen be-
schrieben werden. Die Fig. 1 ist ein Querschnitt, welcher ein Beispiel des monolithischen Keramikkondensa-
tors zeigt. Die Fig. 2 ist eine Ebenen-Ansicht, welche den dielektrischen Keramikabschnitt mit Innenelektroden
des monolithischen Keramikkondensators in Fig. 1 zeigt, und Fig. 3 ist eine perspektivische Zerlegungs-An-
sicht, welche den dielektrischen keramischen Abschnitt mit Innenelektroden des monolithischen Keramikkon-
densators in Fig. 1 zeigt.

[0025] Wie in der Fig. 1 gezeigt, ist der monolithische Keramikkondensator 1 gemaf der vorliegenden Aus-
fuhrungsform mit einem rechteckig geformten monolithischen Keramikkérper 3 ausgestattet, erhalten durch
Laminieren einer Vielzahl von dielektrischen Keramikschichten 2a und 2b ber die Innenelektroden 4. Eine Au-
Renelektrode 5 ist auf den beiden Seitenflachen des monolithischen Keramikkorpers 3 so geformt, daf} die Au-
Renelektroden elektrisch mit jeder der angegebenen Innenelektroden 4 verbunden sind, auf welcher eine erste
Plattierungsschicht 6, umfassend Nickel oder Kupfer, plattiert ist, wobei eine zweite Plattierungsschicht 7, um-
fassend ein Lotmittel oder Zinn, ferner auf der ersten Plattierungsschicht ausgebildet ist.

[0026] Das Verfahren zur Herstellung des monolithischen Keramikkondensators 1 wird als Nachstes in der
Reihenfolge der Herstellungsschritte beschrieben werden.

[0027] Zuerst wird ein Rohmaterialpulver aus Bariumtitanat, hergestellt durch Abwiegen und Mischen in ei-
nem gegebenen Zusammensetzungsverhaltnis, als eine wesentliche Komponente der dielektrischen Keramik-
schichten 2a und 2b hergestellt.

[0028] Dann wird eine Aufschlammung durch Zusetzen eines organischen Bindemittels in dieses Rohmateri-
alpulver hergestellt, und nach Formen dieser Aufschlammung zu einer Folie wird eine Grinfolie zur Verwen-
dung in den dielektrischen Keramikschichten 2a und 2b erhalten.

[0029] Als Nachstes wird eine Innenelektrode 4, umfassend Nickel oder eine Nickellegierung, auf einer
Hauptflache der Grinfolie gebildet, um als die dielektrischen Keramikschichten 2b zu dienen. Nickel oder Ni-
ckellegierungen als Basismetalle kénnen fiir das Material der Innenelektrode 4 verwendet werden, wenn die
dielektrischen Keramikschichten 2a und 2b unter Verwendung der dielektrischen Keramikzusammensetzung,
wie obenstehend beschrieben, gebildet werden. Die Innenelektrode 4 kann durch ein Siebdruckverfahren, ein
Ablagerungsverfahren oder ein Plattierungsverfahren gebildet werden.

[0030] Nach Laminieren einer erforderlichen Anzahl der Griinfolien zur Verwendung in den dielektrischen Ke-
ramikschichten 2b mit den Innenelektroden 4, werden die Griinfolien zwischen die Griinfolien zur Verwendung
in der dielektrischen Keramikschicht 2a ohne Innenelektrode eingefugt, wodurch ein roher monolithischer Kor-
per durch Pressverkleben dieser Grinfolien erhalten wird.

[0031] Dann wird dieser rohe monolithische Kérper bei einer gegebenen Temperatur gebrannt, um einen ke-
ramischen monolithischen Kdrper 3 zu erhalten.

[0032] Die AuRenelektroden 5 werden auf den beiden Seitenflachen des keramischen monolithischen Kor-
pers 3 so gebildet, dal} sie elektrisch mit den Innenelektroden 4 verbunden sind. Dasselbe Material, wie ver-
wendet in den Innenelektroden 4, kann fur die AuRenelektroden 5 verwendet werden. Obgleich Silber, Palla-
dium, eine Silber-Palladium-Legierung, Kupfer und eine Kupferlegierung neben einer Zusammensetzung, her-
gestellt durch Hinzufiigen einer Glasfritte wie einem B,0,-SiO,-BaO-Glas oder Li,0-SiO,-BaO-Glas in diese
Metallpulver, verfligbar sind, sollte ein angemessenes Material gewahlt werden, indem das Anwendungs-Ob-
jekt bzw. -Ziel und die Anwendungsstelle des monolithischen Kondensators in Betracht gezogen werden. Wah-
rend die Aul3enelektroden 5 durch Beschichten des keramischen monolithischen Koérpers 3, erhalten durch
Brennen mit einer Metallpulverpaste als Rohmaterial, gefolgt von Hitze-Verklebung, gebildet werden, kdnnen
sie durch Hitzeverkleben der Metallpulverpaste gleichzeitig mit dem keramischen monolithischen Kérper 3 ge-
bildet werden.

[0033] Die erste Plattierungsschicht 6 wird dann durch Aufbringen einer Plattierung mit Nickel oder Kupfer auf
der AuRenelektrode 5 gebildet. Schliellich wird die zweite Plattierungsschicht 7, umfassend ein Létmittel oder
Zinn, auf der ersten Plattierungsschicht 6 gebildet, wodurch der monolithische Kondensator 1 vervollstandigt
wird. Ein solches Verfahren zur weiteren Bildung einer leitfahigen Schicht auf der AuRenelektrode 5 kann, in
Abhangigkeit von dem Anwendungsgebiet des monolithischen Keramikkondensators, weggelassen werden.
[0034] Durch Verwenden der dielektrischen Keramikzusammensetzung, wie zuvor beschrieben, zum Aufbau
der dielektrischen Keramikschichten 2a und 2b wird die Charakteristik der dielektrischen keramischen Schich-
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ten nicht verschlechtert, selbst wenn sie in einer reduzierenden Atmosphare gebrannt wird. Mit anderen Wor-
ten werden solche Merkmale erhalten, in welchen das Produkt zwischen dem Isolierungs-Widerstand und der
elektrostatischen Kapazitat (ein Produkt CR) so hoch wie 4900 bis 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder
mehr bei Raumtemperatur bzw. 150°C ist, wenn der Kondensator unter einer so hohen elektrischen Feldstarke
wie etwa 10 kV/mm verwendet wird, wobei Gberdies eine geringe Spannungsabhangigkeit des Isolationswider-
stands vorliegt, der absolute Wert des Kapazitat-Verringerungsverhaltnisses bei einer angelegten Gleichspan-
nung von 5 kV/mm so klein wie 40% bis 45% ist, die Isolierungsbestandigkeit so hoch wie 12 kV/mm oder mehr
unter einer Wechselspannung und 14 kV/mm unter einer Gleichspannung ist, wobei Uiberdies ihre Tempera-
turcharakteristik der elektrostatischen Kapazitdt den B-Niveau-Charakteristik-Standard, festgelegt im
JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C und den X7R-Niveau-Charakteristik-Standard, fest-
gelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erflllt, und eine hervorragende Witte-
rungsbestandigkeits-Leistung aufgewiesen wird, was durch einen Hochtemperatur-Belastungstest bei 150°C
und bei Gleichspannung von 25 kV/mm und einen Belastungstest bei hoher Luftfeuchtigkeit gezeigt wird.
[0035] Es ist bestatigt worden, dall unter Erdalkalimetalloxiden, wie SrO und CaO, welche in Bariumtitanat
als Verunreinigungen vorkommen, Alkalimetalloxiden, wie Na,O und K,O, und anderen Oxiden, wie Al,O, und
SiO,, speziell der Gehalt der Alkalimetalloxide einen starken Einflu} auf die elektrischen Merkmale aufweist.
Wahrend die spezifische dielektrische Konstante verringert wird, wenn die Zugabemengen von Seltenerd-Ele-
ment-Oxiden, wie Eu,0,, Gd,0;, Tb,0,, Dy,0,;, Ho,0,, Er,0,, Tm,0, und Yb,0O;, und Sc,0, und Y,0, erhoht
werden, kann die spezifische dielektrische Konstante auf einen praktisch annehmbaren Bereich von 900 bis
1600 gehalten werden, indem der Gehalt der in Bariumtitanat als Verunreinigungen enthaltenen Alkalimetallo-
xide auf 0,02 Gew.-% oder weniger gehalten wird.

[0036] Das Zusetzen eines Oxids, reprasentiert durch Li,O-(Si, Ti)O,-MO (worin MO mindestens eines von
Al,O; und ZrO, ist), in die dielektrische Keramikzusammensetzung gestattet das Sintern der Zusammenset-
zung bei einer relativ geringen Temperatur von 1300°C oder weniger, was die Hochtemperatur-Belastungscha-
rakteristik weiter verbessert.

[0037] Das Zusetzen eines Oxids, reprasentiert durch Si,O-TiO,-XO (worin XO mindestens eine Art von Ver-
bindung ist, gewahlt aus BaO, CaO, SrO, MgO, ZnO und MnO) in die dielektrische Keramikzusammensetzung
gestattet, dal die Zusammensetzung hinsichtlich des Sintervermdgens sowie hinsichtlich der Hochtempera-
tur-Belastungscharakteristik als auch der Luftfeuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungscharakteristik verbessert
wird. Ein hoéherer Isolationswiderstand kann erhalten werden durch Zugeben von Al,O, und/oder ZrO, in das
Oxid, welches durch Si,O-TiO,-XO reprasentiert wird.

(Beispiele)

[0038] Die vorliegende Erfindung wird nun ausfihrlicher auf dem Wege von Beispielen beschrieben werden.
Allerdings ist die Ausflihrungsform innerhalb des Umfangs der vorliegenden Erfindung nicht auf diese Beispiele
beschrankt.

(Beispiel 1)

[0039] Nach Herstellen und Abwiegen von TiCl, und Ba(NQO;), von verschiedener Reinheit als Ausgangsma-
terialien wurden die Verbindungen als Titanylbariumoxalat (Ba-TiO(C,0O,)-4 H,0O) durch Zusetzen von Oxalsau-
re prazipitiert. Dieses Prazipitat wurde durch Erwarmung bei einer Temperatur von 1000°C oder mehr zersetzt,
um vier Arten von Bariumtitanat zu synthetisieren, welche in der Tabelle 1 aufgelistet sind.

Tabelle 1
Art von Gehalt an Verunreinigungen (Gew.-%) Mittlere Teil-
BaTiO3 chengroBe
(um)
Alkalimetalloxid SrO CaO SiOo | AloOg
A 0,003 0,012 0,001 0,01 0,005 0,6
B 0,02 0,01 0,003 0,019 [ 0,008 0,56
C 0,012 0,179 0,018 0,155 [ 0,071 0,72
D 0,062 0,014 0,001 0,019 [ 0,004 0,58

5/75



DE 698 22 933 T2 2004.09.02

[0040] Oxide, Carbonate oder Hydroxide als jeweilige Komponente der ersten Nebenkomponente wurden so
abgewogen, dall ein Zusammensetzungsverhaltnis (Molverhaltnis) von 0,25 Li,0-0,65(0,30 TiO,-0,70
Si0,)-0,10 Al,O, vorlag, wodurch ein Pulver durch Zerkleinern und Mischen erhalten wurde.

[0041] In gleicher Weise wurden Oxide, Carbonate oder Hydroxide als jeweilige Komponente der zweiten Ne-
benkomponente so abgewogen, dal} ein Zusammensetzungsverhéltnis (Molverhaltnis) von 0,66 SiO,-0,17
TiO,-0,15 Ba0-0,02 MnO vorlag, wodurch ein Pulver durch Zerkleinern und Mischen erhalten wurde.

[0042] Oxidpulver der ersten und zweiten Nebenkomponenten wurden in separaten Platin-Tiegeln jeweilig
eingebracht und bei 1500°C erwarmt. Nach Abschrecken und Zerkleinern des Gemischs wurde jedes Oxidpul-
ver mit einer mittleren TeilchengréRe von 1 ym oder weniger erhalten.

[0043] Im nachsten Schritt wurden BaCO, zur Einstellung des Molverhaltnisses Ba/Ti (m) in Bariumtitanat,
Sc,0;, Y,0;, Eu,0,, Gd,0,, Tb,0, und Dy,0,, und BaZrO,, MgO und MnO, jeweils mit einer Reinheit von 99%
oder mehr, hergestellt. Diese Rohmaterialpulver und die obenstehend beschriebenen Oxide, welche eine der
beiden Nebenkomponenten sein sollen, werden so gewichtet, daR die in der Tabelle 2 und Tabelle 3 gezeigten
Zusammensetzungen gebildet werden. Die Zugabemengen der ersten und zweiten Nebenkomponenten sind
durch Gewichtsteile relativ zu 100 Gewichtsteilen der wesentlichen Komponente (BaO),,TiO, + aM,0, + BR,0,
+yBaZrO, + gMgO + h MnO angegeben.
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[0044] Organische Losungsmittel, wie Polyvinylbutyral-Bindemittel und Ethanol, wurden zu den abgewoge-

nen Verbindungen zugesetzt, und die Mischung wurde im nassen Zustand in einer Kugelmuhle gemischt, um

eine keramische Aufschldmmung herzustellen. Diese keramische Aufschlémmung_wurdg durch ein Rakelmes-
ser-Verfahren zu einer Blatt geformt, um eine rechteckig geformte Grinfolie mit einer Dicke von 35 ym zu er-
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halten, gefolgt von Aufdrucken einer elektrisch leitenden Paste, welche hauptsachlich aus Ni aufgebaut war,
auf die keramische Grunfolie zur Bildung einer elektrisch leitenden Pastenschicht zur Ausbildung von Innene-
lektroden.

[0045] Dann wurde eine Vielzahl der keramischen Griinfolien, auf welchen die elektrisch leitende Schicht ge-
bildet ist, so laminiert, daf’ die Seiten, wo die elektrisch leitende Paste nach aulen gerichtet ist, abwechselnd
aufeinander platziert werden, wodurch man einen monolithischen Kérper erhalt. Dieser monolithische Kdrper
wurde in einer N,-Atmosphére bei 350°C erwarmt, und nach Zulassen der Zersetzung des Bindemittels wurde
der monolithische Kérper bei den in Tabelle 4 und Tabelle 5 gezeigten Temperaturen in einer reduzierenden
Atmosphare, welche H,-N,-H,0-Gase umfalte, unter einem Sauerstoffpartialdruck von 10~ bis 10> MPa ge-
brannt, wodurch ein gesinterter keramischer Korper erhalten wurde.

[0046] Die beiden Seitenflachen des gesinterten Keramikkorpers wurden mit einer Silberpaste, enthaltend
B,0,-Li,0-Si0,-BaO-Glasfritten, beschichtet und bei einer Temperatur von 600°C in einer N,-Atmosphére ge-
brannt, wodurch elektrisch an die Innenelektroden angeschlossene Aullenelektroden erhalten wurden.
[0047] Die Gesamtabmessungen des so erhaltenen monolithischen Keramikkondensators waren 5,0 mm
Breite, 5,7 mm Lange und 2,4 mm Dicke, wahrend die Dicke der dielektrischen Keramikschicht 30 um betrug.
Die Gesamtzahl an effektiven dielektrischen Keramikschichten belief sich auf 57, wobei die Flache der gegen-
Uberliegenden bzw. konfrontierenden Elektrode je einer Schicht sich auf 8,2 x 10°°m? belief.

[0048] Die elektrischen Merkmale dieser monolithischen Keramikkondensatoren wurden gemessen. Die elek-
trostatische Kapazitat (C) und der dielektrische Verlust (tan &) wurden unter Verwendung eines automatischen
Messgerats vom Briicken-Typ bei 1 kHz, 1 Vrms und 25°C gemessen, und die dielektrische Konstante (g) wur-
de aus der elektrostatischen Kapazitat berechnet. Als Nachstes wurde der Isolationswiderstand unter Verwen-
dung eines Isolationswiderstands-Testers bei 25°C und 150°C durch Anlegen von Gleichspannungen von 315
V (oder 10 kV/mm) und 945 V (oder 30 kV/mm) wahrend 2 Minuten gemessen, wobei man ein Produkt der
elektrostatischen Kapazitat und des Isolationswiderstandes, oder ein Produkt CR, erhielt.

[0049] Die Rate der Anderung der elektrostatischen Kapazitdt gegeniiber Temperaturdnderungen wurde
ebenfalls gemessen. Die Rate der Anderung bei —25°C und 85°C durch Heranziehen der elektrostatischen Ka-
pazitat bei 20°C als Standard (AC/C20), die Rate der Anderung bei -55°C und 125°C durch Heranziehen der
elektrostatischen Kapazitat bei 25°C als Standard (AC/C25) und der Maximalwert der Rate der Anderung
(IAC]max) als Absolutwert wurden als die elektrostatischen Kapazitaten gegeniber Temperaturanderungen
gemessen.

[0050] Die Gleichstrom-Vorspannungs-Charakteristik wurde ebenfalls ausgewertet. Zuerst wurde die elektro-
statische Kapazitat gemessen, als eine Wechselspannung von 1 kHz und 1 Vrms angelegt wurde. Dann wurde
die elektrostatische Kapazitat gemessen, als eine Gleichspannung von 150 V und eine Wechselspannung von
1 kHz und 1 Vrms gleichzeitig angelegt wurden, wodurch die Rate der Reduktion der elektrostatischen Kapa-
zitat (AC/C) aufgrund des Ladens bzw. Anlegens der Gleichspannung berechnet wurde.

[0051] In dem Hochtemperatur-Belastungstest wurde eine Gleichspannung von 750 V (oder 25 kV/mm) bei
150°C auf 36 Stiicke jeder Probe angelegt, um die zeitabhangigen Anderungen des Isolationswiderstandes zu
messen. Die Zeit, bei welcher der Isolationswiderstand jeder Probe unter 10° Q verringert war, wurde als Le-
bensdauerzeit definiert, und die mittlere Lebensdauerzeit wurde ausgewertet.

[0052] In dem Luftfeuchtigkeits-Bestandigkeitstest wurde die Anzahl der Teststlicke, welche einen Isolations-
widerstand von 10° Q oder weniger aufwiesen, unter den 72 Teststlicken gezahlt, nachdem eine Gleichspan-
nung von 315V unter einem atmospharischen Druck von 2 atm (relative Luftfeuchtigkeit 100%) bei 120°C wah-
rend 250 Stunden angelegt worden war.

[0053] Isolationsdurchschlag bzw. Isolationsdurchbruch-Spannungen unter Wechselstrom- und Gleichstrom-
spannungen wurden durch Anlegen von Wechselstrom- und Gleichstromspannungen bei einer Spannungszu-
wachsrate von 100 V/sec gemessen.

[0054] Die obenstehend beschriebenen Ergebnisse sind in der Tabelle 4 und der Tabelle 5 aufgelistet.
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[0055] Aus Tabelle 1 bis Tabelle 5 ist es offensichtlich, dal’ der monolithische Keramikkondensator geman der
vorliegenden Erfindung eine so geringe Kapazitatsverringerungsrate wie innerhalb von -45% bei einer ange-

legten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von weniger als 1,0% aufweist, wobei die An-

derungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegentber Temperaturanderungen sowohl den B-Niveau-Merk-
malsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C als auch den X7R-Ni-
veau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von —-55°C bis +125°C erflillt.

[0056] Darliber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
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dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchschlagspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter
der Gleichspannung. Darliber hinaus ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und einer Gleichspannung von
25 kV/mm eine so lange mittlere Lebensdauer wie 800 Stunden oder mehr, neben der Ermdglichung einer re-
lativ geringen Brenntemperatur von 1300°C oder weniger.

[0057] Der Grund, warum die Zusammensetzung in der vorliegenden Erfindung eingeschrankt wurde, wird
hierin nachstehend beschrieben werden.

[0058] In der Zusammensetzung von (BaO), TiO, + aM,0, + BR,0, + yBaZrO, + gMgO + hMnO (worin M,O,
mindestens eines von entweder Sc,O, oder Y,0O, reprasentiert, und R,0, mindestens eine der Verbindungen
reprasentiert, gewahlt aus Eu,0,, Gd,0,, Tb,0O, und Dy,0,, und wobei a, 3, y, g bzw. h jeweils ein Molverhaltnis
reprasentieren) wird ein M,0,-Gehalt a von weniger als 0,001, wie gezeigt in der Probe Nr. 1 nicht bevorzugt,
weil die Temperaturcharakteristik die B-Niveau-Charakteristik/X7R-Charakteristik nicht erfillt. Andererseits ist
auch ein M,0,-Gehalt a von mehr als 0,05, wie gezeigt in der Probe Nr. 2, nicht zu bevorzugen, weil die spe-
zifische dielektrische Konstante auf weniger als 1000 verringert wird. Folglich betragt der bevorzugte Bereich
des Mn,0,-Gehaltes a 0,001 < a < 0,05.

[0059] Es wird nicht bevorzugt, dall der R,O,-Gehalt B kleiner als 0,001 ist, wie in der Probe Nr. 3, weil der
Isolationswiderstand so niedrig ist, da® das Produkt CR klein wird. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt, daf} der
R,0;-Gehalt B mehr als 0,05 betragt, wie in der Probe Nr. 4, weil die Temperaturcharakteristik die B-Ni-
veau-Charakteristik/X7R-Charakteristik nicht erfillt, wodurch die Zuverlassigkeit verringert wird. Folglich be-
lauft sich der bevorzugte Bereich des R,0,-Gehaltes 8 auf 0,001 < 3 < 0,05.

[0060] Wenn die vereinigte Menge von M,0O, und R,0; (a + B) mehr als 0,06 betragt, wird der dielektrische
Verlust auf bis zu 2,0% erhdht, wahrend die mittlere Lebensdauer verkurzt wird, was nicht bevorzugt wird, weil
die Anzahl von Ausschufstiicken im Luftfeuchtigkeitbestandigkeit-Belastungstest erhoht ist. Folglich liegt die
vereinigte Menge von M,O, und R,0O; (a + ) vorzugsweise im Bereich von a + 8 < 0,06.

[0061] Wie in der Probe Nr. 6 ersichtlich, ist es nicht zu bevorzugen, dalR der BaZrO,-Gehalt y gleich null ist,
da der Isolationswiderstand niedrig wird, wahrend eine gréRere Spannungsabhangigkeit des Isolationswider-
standes vorliegt als in dem System, welches BaZrO, enthédlt. Wenn andererseits der BaZrO,-Gehalt y 0,06
Ubersteigt, wie in der Probe Nr. 7, erfillt die Temperaturcharakteristik nicht die B-Niveau-Charakteris-
tik/X7R-Charakteristik, was nicht bevorzugt wird, da die mittlere Lebensspanne verkirzt wird. Folglich belauft
sich der bevorzugte Bereich des BaZrO,-Gehaltes y auf 0,005 <y < 0,06.

[0062] Wie in der Probe Nr. 8 ersichtlich, wird es nicht bevorzugt, dal? der MgO-Gehalt g gleich 0,001 ist, da
der Isolationswiderstand niedrig wird, wobei Uberdies die Temperaturcharakteristika nicht die B-Niveau-Cha-
rakteristik/X7R-Charakteristik erfullt. Wenn andererseits der MgO-Gehalt g 0,12 Ubersteigt, wie ersichtlich in
der Probe Nr. 9, wird die Sintertemperatur hoch, und der dielektrische Verlust Ubersteigt 2,0%, was nicht zu
bevorzugen ist, weil Ausschuf3stlicke in dem Feuchtigkeitsbestandigkeitstest extrem erhéht sind, wahrend die
mittlere Lebensdauer verkirzt wird. Folglich belauft sich der bevorzugte Bereich des MgO-Gehaltes g auf
0,001 <g=<0,12.

[0063] Es wird nicht bevorzugt, dal® der MnO-Gehalt h gleich 0,001 ist, wie in der Probe Nr. 10 ersichtlich, weil
die Probe aufgrund von Halbleiterbildung unmefbar wird. Es ist andererseits nicht zu bevorzugen, dal} der
MnO-Gehalt h 0,12 ibersteigt, weil die Temperaturcharakteristik X7R nicht erfillt wird, wobei tUberdies der Iso-
lationswiderstand niedrig wird und die mittlere Lebensdauer kurz wird. Folglich liegt der zu bevorzugende
MnO-Gehalt h im Bereich von 0,001 <h <0,12.

[0064] Wie in der Probe Nr. 12 ersichtlich, wird es nicht bevorzugt, dal} der vereinigte Gehalt von MgO und
MnO (g + h) 0,13 Ubersteigt, weil der dielektrische Verlust auf 2,0% erhdht wird, die mittlere Lebensdauer ver-
kurzt ist, und die AusschuR-Anzahl in dem Feuchtigkeitsbestandigkeit-Belastungstest erhoht ist. Folglich liegt
der vereinigte Gehalt von MgO und MnO (g + h) vorzugsweise in dem Bereich von g + h < 0,13.

[0065] Es wird nicht bevorzugt, daRR das BaO/TiO,-Verhaltnis m kleiner als 1,000 ist, wie in der Probe Nr. 13,
weil Messungen aufgrund der Bildung von Halbleitern unméglich sind. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt, daf3,
wie ersichtlich in der Probe Nr. 14, das BaO/TiO,-Verhaltnis m gleich 1,000 ist, weil der Isolationswiderstand
sowie die Wechsel- und Gleichstrom-Durchschlagspannung niedrig wird, wobei Uiberdies eine Verkiirzung der
mittleren Lebensdauer vorliegt. Es wird andererseits nicht bevorzugt, dall das BaO/TiO,-Verhaltnis m Uber
1,035 liegt, weil Messungen aufgrund von ungentgendem Sintern unmdglich werden. Folglich ist ein
BaO/TiO,-Verhéltnis m im Bereich von 1,000 < m < 1,035 zu bevorzugen.

[0066] Es wird nicht bevorzugt, dafl3 die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente Null ist,
wie in den Proben Nr. 17 und 19, weil Messungen aufgrund ungentigenden Sinterns unméglich sind. Wenn die
Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente 3,0 Gewichtsteile Uibersteigt, wie ersichtlich in den
Proben Nr. 18 und 20, Uberschreitet der dielektrische Verlust 1,0%, und der Isolationswiderstand und die Iso-
lationsdurchschlagspannung werden gesenkt, wobei Giberdies eine Verkiirzung der mittleren Lebensdauer vor-
liegt, was nicht bevorzugt wird. Folglich betragt der bevorzugte Gehalt von entweder den ersten oder den zwei-
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ten Komponenten 0,2 bis 3,0 Gewichtsteile.
[0067] Der Gehalt der in Bariumtitanat als Verunreinigungen enthaltenen Alkalimetalloxide wird unterhalb von
0,02 Gew.-% gehalten, weil, wenn der Gehalt der Erdalkalimetalloxide 0,02 Gew.-% ubersteigt, die dielektri-

sche Konstante verringert wird.
(Beispiel 2)

[0068] Ein Ausgangsmaterial BaO, 4, TiO, + 0,010 Y,O, + 0,02 Gd,O, + 0,01 BaZrO, + 0,05 MgO + 0,01 MnO
(Molverhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat "A" in Tabelle 1 als dielektrisches Pulver herge-
stellt, zu welchem Li,O-(Si, Ti)O,-MO-Oxid mit einer mittleren Teilchengréf3e von 1 ym oder weniger, gezeigt
in der Tabelle 6, hergestellt durch Erwarmen bei 1200 bis 1500°C, als eine erste Nebenkomponente zugesetzt
wurde. Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 herge-
stellt, auler dall das Ausgangsmaterial, wie obenstehend beschrieben, verwendet wurde. Die Gesamtabmes-
sungen des hergestellten monolithischen Keramikkondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1.

Tabelle 6
Probe Nr Erste Nebenkomponente
; Zugabemenge Zusammensetzung (Mol-%, auller w)
(Gewichtsteile) Li,O (SiwTi1w)O w Al O, 2r0,

101 1 20 80 0.3 0 0
102 1 10 80 -0.6 — 5~ —5—
103 0.8 10 70 0.5 20 0
104 0.8 35 45 1 10 10
105 1.5 45 45 0.5 10 0
106 1.5 45 58 0.3 0
107 1 20 70 0.6 5
108 1 20 70 0.4 10 0
108 1.2 30 60 0.7 5 5
110 1.2 30 60 0.8 10 0
111 2 40 50 0.6 5
112 2 40 50 0.9 0 10
113 1.5 10 85 0.4 5 0
114 2 5 75 0.6 10 10
115 1.2 20 55 0.5 25 0
116 1 45 40 0.8 0 15
117 0.8 50 45 0.7 5 o]
118 1.2 25 75 09 0 0
119 1.5 25 75 1 0 0
120 1 35 65 0.8 0 0
121 1.5 35 65 1 0 0
122 1.2 20 70 0.2 0 10

[0069] Danach wurden die elektrischen Merkmale durch das gleiche Verfahren, wie beschrieben in Beispiel
1, gemessen. Die Ergebnisse sind in der Tabelle 7 gezeigt.
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[0070] Wie aus Tabelle 6 und Tabelle 7 offensichtlich, werden bevorzugte Ergebnisse in den Proben Nr. 101

bis 112, 118 und 120 erhalten, in welchen Oxide mit Zusammensetzungen innerhalb oder auf den Begren-
zungslinien der Flache, umgeben von den geraden Linien, welche jeden Punkt verbinden, angegeben durch A

20), E (X -

0) in dem Drei-Komponenten-Phasendiagramm der Oxide, repra-

sentiert durch Li,O-(Si,, Ti,_,)0,-MO, gezeigt in Fig. 4, zugegeben werden, wobei die Proben ein Kapazi-

tats-Verringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb —45% bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm

=35,y=45,z

20), D (X

=10,y=70,z=

80, z = 10), C (X

55,z

80,z =0), B (X-10,y

20,y =
45,y-45,z=10)und F (X

(X=

:45,y:
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und einen dielektrischen Verlust von 1,0% oder weniger aufweisen, wobei Uberdies die Anderungsrate der
elektrostatischen Kapazitat gegenuber Temperaturanderungen den B-Niveau-Charakteristikstandard, festge-
legt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C und den X7R-Niveau-Charakteristik-Stan-
dard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erfillt.

[0071] Der Isolationswiderstand, reprasentiert durch das Produkt CR, zeigt bei 25°C bzw. 150°C so hohe
Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Kondensator unter einer elektrischen Feld-
starke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchschlagspannungen sind so hoch wie 12 kV/mm oder
mehr unter einer Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter einer Gleichspannung. Die mittlere Le-
bensdauer ist so lang wie 800 Stunden oder mehr in dem Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung
von 25 kV/mm, wahrend eine relativ geringe Brenntemperatur von 1300°C oder weniger ermdglicht wird.
[0072] Im Gegensatz dazu wird, wenn die Li,O-(Siw, Ti,_,)O,-MO-Oxide auflerhalb des obenstehend be-
schriebenen Zusammensetzungsbereichs liegen, das Sintern ungentigend, oder viele Proben werden im Luft-
feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest sogar nach dem Sintern in den Proben Nr. 113 bis 117 und 119 als
Ausschul zurtickgewiesen. Bei den Proben mit einer Zusammensetzung, welche mit der Linie A-F zusammen-
fallt, und mit w = 1,0, wie in den Proben Nr. 119 und 121 wird die Sintertemperatur hoch, wobei tberdies viele
Ausschul3-Falle im Luftfeuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest verursacht werden. Wenn der Wert von w
kleiner als 0,30 ist, wie gezeigt in der Probe Nr. 122, wird die Sintertemperatur hoch, wobei Uberdies viele Aus-
schul-Falle im Feuchtigkeits-Bestandigkeits-Belastungstest verursacht werden.

(Beispiel 3)

[0073] Ein Ausgangsmaterial BaO, ,,, TiO, + 0,010 Y,0, + 0,01 Eu,O; + 0,01 Gd,O, + 0,01 BaZrO, + 0,05
MgO + 0,01 MnO (Molverhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat in Tabelle 1A als einem dielekt-
rischen Pulver hergestellt, in welches Oxide, reprasentiert durch SiO,-TiO,-XO, mit einer mittleren Teilchengro-
Re von 1 ym oder weniger, gezeigt in Tabelle 8, hergestellt durch Erwarmen bei 1200 bis 1500°C, als eine zwei-
te Nebenkomponente zugegeben wurden. Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch dasselbe Ver-
fahren wie in Beispiel 1 hergestellt, aulRer dal das Ausgangsmaterial, wie obenstehend beschrieben, verwen-
det wurde. Die Zugabemengen von Al,O, und ZrO, entsprechen den Zugabemengen im Verhaltnis zu 100 Ge-
wichtsteilen der zweiten Nebenkomponente (xSiO,-yTiO,-zX0O). Die Gesamtabmessungen des hergestellten
monolithischen Kondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1.

15/75



DE 698 22 933 T2 2004.09.02

|
0 “ 0 01 0 0 0 0 0 ol 09 0€ L 612
T 0 €€ 0 0 0 £ 0 0¢ 144 S 1 812
0 14 €€ 0 0 £ 0 0 0¢ 44 S | Lz
0 0 0s 0 0 0 0 Gi 5¢ 0 0s L 91z
0 0 09 0 g 0 0 14 0¢ 0l 0 1 512
0 0 e S S 0 0l 0 Sl o T4 ! I
0 0 oL 0 0 0 0 S S sz 59 L €12
S 0l €€ 0 i} 0 0 0¢ £ Y44 S } [4X4
0 13 [ % 0 0 0 0 (4] € [44 Sb } |24
0 0 0cZ S S 0 0 0 o]} oy 114 3 114
0 0 5S¢ 0 0 0 0 0l 14 og S¢ ! 602
0 0 0z v 0 0 0 91 0 o€ 05 ! 802
0 0 o€ 0 0 L £ 01 0l 0z 0s ! 202
0 0 Gy ot Gl 0 0 0 0 0l S | 902
0 0 02 0 0l 0 0 g g 0l 0L ! 502
0 0 09 ] €l 0 Z 0c 0c 3 6¢ 1 |44
0 0 0S b v Gl 0 o¢ 0 0z o i £0Z
0 0 vi v 0 0 0 oL 0 LS S¢ | 20z
0 0 bl 6 v 0 0 0 1 1 S8 ! 102
wesebsui | ouw | ouz | obw | os | oes | oeg ——oo)
‘o1z oy oX ot ‘ois IN

(ap=1siyoimen)
sjuauodioy] 8jzjesabnz

{%-oW) @uauodwioy] ByYoIRUISaM

ebusw
-aqebnz

sjusuodwonuagaN ajlemz

aq
-0.d

8 9j|eqelL

[0074] Dann wurden die elektrischen Merkmale wie in Beispiel 1 gemessen. Die Ergebnisse sind in der Ta-

belle 9 gezeigt.
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[0075] Wie aus Tabelle 8 und Tabelle 9 offensichtlich, werden bevorzugte Ergebnisse in den Proben Nr. 201

bis 212 erhalten, in welchen Oxide mit Zusammensetzungen innerhalb oder auf den Begrenzungslinien der

51,z=14), C (X =

60), wobei X, y, und z Mol-% reprasentieren, in dem Drei-Kompo-

35,y

85,y =1,2z=14), B (X

Flache, die durch jeden Punkt, angegeben durch A (X

39,y=1,z

=20,z =50)und D (X ; .
nenten-Phasendiagramm der SiO,-TiO,-XO-Oxide, gezeigt in Fig. 5, verbindende Geraden umgeben ist, zu-

30,y

gegeben werden, wobei die Proben ein Kapazitatsverringerungsverhaltnis von so wenig wie innelrhalb —450(0
bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von 1,0% oder weniger aufwei-
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sen, wobei Uberdies die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegeniiber Temperaturanderungen
den B-Niveau-Charakteristik-Standard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von -25°C bis
+85°C und den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C
bis +125°C erflillt.

[0076] Wenn der Kondensator unter einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird, zeigt
der Isolationswiderstand, reprasentiert durch das Produkt CR, bei 25°C bzw. 150°C einen hohen Wert von
5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt ebenfalls hohe Werte
von 12 kV/mm oder mehr unter Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter Gleichspannung. Die mitt-
lere Lebensdauer im Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25 kV/mm ist so lang wie 800
Stunden, wobei Uberdies keine Ausschul3-Falle in dem Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest vorkom-
men, und es maoglich ist, das Sintern bei einer relativ niedrigen Sintertemperatur von 1300°C vorzunehmen.
[0077] Beidem SiO,-TiO,-XO-Oxid wird andererseits das Sintern ungeniigend, wie in den Proben Nr. 213 bis
219, oder AusschuR-Falle treten im Feuchtigkeits-Bestandigkeits-Belastungstest sogar nach dem Sintern auf.
[0078] Obwohl ein monolithischer Kondensator vorliegt, welcher Isolationswiderstande von 5400 Q-F oder
mehr bzw. 300 Q-F oder mehr bei 25°C bzw. 150°C unter der elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm aufweist,
ist die Sintereigenschaft extrem verschlechtert, wenn die Zugabemengen von Al,O, und ZrO, 15 Gewichtsteile
bzw. 5 Gewichtsteile Uberschreiten.

(Beispiel 4)

[0079] Vier Arten von Bariumtitanat (BaTiO,) in der Tabelle 1, ein Oxidpulver als erste Nebenkomponente und
ein Oxidpulver als zweite Nebenkomponente wurden durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 erhalten.
[0080] Als Nachstes wurden BaCO, zur Einstellung des Ba/Ti-Molverhaltnisses m von Bariumtitanat und
Sc,0;, Y,0,, Eu,O,, Gd,0,, Tb,0, und Dy,0,, und BaZrO, und MnO, jeweils mit einer Reinheit von 99% oder
mehr, hergestellt. Diese Rohmaterialpulver und das vorstehende Oxidpulver als eine Nebenkomponente ent-
weder der ersten oder der zweiten Komponente wurden abgewogen, um die Zusammensetzungen, gezeigt in
Tabelle 10 und Tabelle 11, zu erhalten. Die Zugabemengen der ersten und zweiten Nebenkomponenten ent-
sprechen der Zugabemenge relativ zu 100 Gewichtsteilen der wesentlichen Komponente (BaO),,TiO, + aM,0,
+ BR,0; + yBaZrO, + gMnO. Ein monolithischer Keramikkondensator wurde unter Verwendung dieser abge-
wogenen Materialien durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 hergestellt. Die Gesamtabmessungen des
hergestellten monolithischen Keramikkondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1.

18/75



DE 698 22 933 T2 2004.09.02

abuewsqebnz | sbuswagebnz

Ounb + CQizeg L + 0ty 4 + *OMW © +t01] - “(OEQ)

0 L S00°L 10 (200] SO0 100 10°0 0 0 0 00 £€0°0 10°0 A Zce

0 } 10°) 10 €00 SO0 £0°0 0 20’0 0 100 200 10°0 100 0] 143

0 I 101 900 {200 €00 10°0 (g0 ] 0 0 ¢0'0 200 0 g 0ce

0 I Gi0'L | 900 {200] L€00 €00 0 10°0 100 | 100 | 1000 100°0 0 \'4 6l€

0 S'¢ 10l | 800 |€00| ¥00 £0°0 €00 0 0 0 100 0 100 a 1€,

|4 0 Gi0't ] 800 |€00| 00 200 0 0 0 00 ¢0'0 0 00 \'J LIE,

0 0 10°1 900 |200] €00 200 100 i0'0 0 0 100 0 10°0 \4 gl€.

0 S 10'L 800 |200{ ¥00 €00 00 0 0 10°0 100 100 0 \'4 GleE,

0 0 S00'L ] 600 [e00] ¥0O 200 0 0 100 | L00] zooO 0 20’0 )4 viE.

4 0 GO’} | 800 _|e0o0| ¥0O €00 £00 0 0 0 100 100 0 \'4 €LE.

0 l 8¢0°L | 800 {POO]| VOO £0°0 0 0 €00 0 10°0 G000 | S00°0 \'4 45

0 } 00°L 10 _1€00| SO0 €00 100 100 100 0 200 200 0 Vv i€,

! 0 Z'l 660 800 [€00] €00 200 c00 0 0 0 100 0 L0°0 \ OLE.
; 0 | t0'L vi'0 1200] zoo 100 0 0 0 10°0 100 100 0 \2 60€.
: 0 l G00't [ 1000 |100] OO 200 0 0 ¢00 0 20’0 100 10°0 \'4 80¢€,
0 gl Lo’ 800 |800]| €00 200 0 200 0 0 100 100 0 \2 10¢€,

0 S'I 10’1 800 0 y0°0 €00 200 0 0 10°0 10°0 0 100 v 90¢.

0 L G00'L | 910 |€00] 800 ¥0°0 0 €00 | 200 0 ¥0°0 ¥0°0 0 v G0¢,

0 4 600t | vi'O [POO) LZ00 { 200 0 €00 0 v00| 1000 | 1000 0 v vOE.

0 3 Gl0'L | ¥0'0 [£0°0( 80200 80000 | 80000 0 0 Q <00 0 <00 v £0¢.

0 [ ! G00'L | vL'D0 J200]| 2200 ] ZooO 0 1000 ] 1000 0 200 200 S0°0 A4 {41}

0 S’ 100 | 600 |€0'0] L0v00] +v00 0 0 0 ¥0°0 | 20000 ] 20000 0 Vv 10€,

(ene1s)yomen) | (apsisiyoimen) N
elusuodwonuageN]  sauoduwoy 0 ‘ofal | *o*po | fotn3 0 oA t0%ag ‘oLLeg aq

USHSMZ ISP -uagsNuejsseopl W 6 A g+0 |giwess d jwesan D oAy | d

JBunpuipz uapuaBailion Jap sBuejwin sep geyiagne, jJeInapaq ,

01 sljeqey

19/75



DE 698 22 933 T2 2004.09.02

£ 0 S00'L | €10 | 200 | 800 €00 0 0 £0°0 0 £E0°0 100 <00 v bbE
(4] 0 104 10 | €00 | so0O £0°0 0 100 0 200 200 100 L0°0 \ £bE
0 £ 10°L 900 | €00 £0°0 10°0 0] 0 100 0 ¢0'0 100 100 \' [44%
0 co 10°L 800 | €00 ¥0°0 ¢0°0 10°0 100 0 0 ¢00 200 0 \'4 12
Q 4 S€0'L ] L0 | 200! soo0 200 0 0 200 0 £00 0 £0°0 v ove
Sl 0 10°L | 800 | €00 | 00O 200 100 100 0 0 200 10°0 100 v 6€¢
0 [4 100°L | 200 | 200 100 S00°0 0 5000 0 0 S00°0 0 5000 \'d gce
0 Z s00t | 10 | zo0 | soo | €00 0 0_ 1 100 jzoo| zoo | 100 | t00 V| g€
0 [4 10°L 800 | €00 ¥0'0 c00 100 0 0 100} 200 100 100 \ aee
0 Z LO'L 600 | €00 y0'0 10'0 0 10°0 0 €00 200 100 V' mmw[
0 Z G001 | BOO | €00 v00 ¢0'0 0 0 0 ¢00] zZoo 200 0 \d bee
0 | 10°L 800 | 900 v0'0 200 10°0 0 0 00| Zoo 0 200 v £EE
0 : Lo’ 10 €00 S00 £0°0 100 ¢0'0 0 c0'0 00 10°0 \4 [4%%
0 I 10°L | 800 | S000] v00 £0°0 00 0 00 0 100 0 100 v 1€€
0 I 10l 10 | 200 | SO0 00 100 | 100 0 £0'0 200 100 ) 0ce
0 i S00°L | 800 | z0O | +0OO 200 0 0 0 200} 200 100 100 v 62€
0 l 104 { 210 | zoo | 900 500 0 0 200 | €00 ! LOO 0 100 v gz¢
4 0 L0t 800 | €00 »0°0 £0°0 200 100 0 0 10°0 0 100 \4 L2€
L 0 101 800 | ¢c00 v00 €00 0 200 0 100 100 L00 0 A 9ce
0 [ ] 10°L 800 | €00 ¥0'0 00 Z00 0 0 0 c00 0 00 \4 GeE
0 I G00'L | 900 | zoO | L€0°0 1000 0 0 100°0 0 €00 100 200 v |24
{ 0 101 €10 | €00 900 100 0 0 0 100] G600 S0°0 0 v 1 X4
(eleIsIyY2MED) | (apaISIUOIMBD) .
ajusuodwoyuaqaN|  sjusucdwoy 032,00 ‘o'ay | *olpg | toiny 0 ‘O%A f0%s | ‘oueg AN
USHOMZ I8P -uaqeNusisieJop]  w 6 A g+o |giwesen ] jwesag 0 UOA Uy aq
ebusweqebnz | sbuswsgebnz QU + F0IZeg T+ 674 0 + *OFW B +7011 - “(0eg)| -oid |

L1 ®lieqel

[0081] Die elektrischen Merkmale wurden durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die Er-

gebnisse sind in der Tabelle 12 und Tabelle 13 gezeigt.
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[0082] Wie aus Tabelle 10 bis Tabelle 13 offensichtlich ist, besitzt der monolithi_sche Kondensator geméf&_der
vorliegenden Erfindung ein so kleines Kapazitatsverringerungs-Verhaltnis wie mnerhalb_von —45%_ t3e| einer
angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von 1,0% oder weniger, wobei Uberdies

die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegeniiber Temperaturanderungen den B-Niveau-Merk-

malsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von -25°C bis +85°C und den X7R-Ni-
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veau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erfillit.
[0083] Wenn der Kondensator unter einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird, zeigt
weiterhin der Isolationswiderstand, reprasentiert durch das Produkt CR, bei 25°C und 150°C einen hohen Wert
von 4900 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt ebenfalls hohe
Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm unter der Gleichspannung. Die
mittlere Lebensdauer im Beschleunigungstest bei 150°C und einer Gleichspannung von 25 kV/mm ist so lang
wie 800 Stunden, wobei es Uberdies mdglich ist, das Sintern bei einer relativ geringen Sintertemperatur von
1300°C vorzunehmen.

[0084] Der Grund, warum die Zusammensetzung in der vorliegenden Erfindung eingeschrankt wurde, wird
hierin nachstehend beschrieben werden.

[0085] In der Zusammensetzung von (BaO), TiO, + aM,0; + BR,0, + yBaZrO, + gMnO (worin M,O, mindes-
tens eines von entweder Sc,0, oder Y,0O, reprasentiert, und R,O, mindestens eine der Verbindungen repra-
sentiert, gewahlt aus Eu,0,, Gd,0,, Tb,O, und Dy,O,, und a, B, y bzw. g ein Molverhaltnis représentieren) ist
ein M,0,-Gehalt a von weniger als 0,001, wie gezeigt in der Probe Nr. 301, nicht zu bevorzugen, weil die Tem-
peraturcharakteristik nicht die B-Niveau-Charakteristik/X7R-Charakteristik erfiillt. Andererseits wird auch ein
M,O,-Gehalt a von mehr als 0,05, wie gezeigt in der Probe Nr. 302, nicht bevorzugt, weil die spezifische die-
lektrische Konstante auf weniger als 900 verringert wird. Folglich ist der bevorzugte Bereich des M,0,-Gehal-
tes 0 0,001 < a < 0,05.

[0086] Es wird nicht bevorzugt, daR® der R,0,-Gehalt B weniger als 0,001 ist, wie in der Probe Nr. 303, weil
der Isolationswiderstand so niedrig ist, da® das Produkt CR klein wird. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt, da
der R,O,-Gehalt B mehr als 0,05 betragt, wie in der Probe Nr. 304, weil die Temperaturcharakteristik die B-Ni-
veau-Charakteristik/X7R-Charakteristik nicht erfiillt, was die Zuverlassigkeit verringert. Folglich ist der bevor-
zugte Bereich des R,0,-Gehaltes 0,001 < 3 < 0,05.

[0087] Wenn die vereinigte Menge von M,0O; und R,0; (a + ) mehr als 0,06 ist, wie in der Probe Nr. 305, wird
der dielektrische Verlust auf bis zu 2,0% erhdht, wahrend die mittlere Lebensdauer verkurzt wird, was nicht
bevorzugt wird, weil die Ausschufianzahl im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest erhéht wird. Folglich
liegt die vereinigte Menge von M,0; und R,0O, (a + ) vorzugsweise im Bereich von a + 3 < 0,06.

[0088] Es ist nicht zu bevorzugen, daf3, wie in der Probe Nr. 306 ersichtlich, der BaZrO,-Gehalt y gleich Null
ist, da der Isolationswiderstand niedrig wird, wahrend eine gréRere Spannungsabhangigkeit des Isolationswi-
derstandes vorliegt, als in dem System, welches BaZrO, enthalt. Wenn andererseits der BaZrO,-Gehalt y 0,06
Uberschreitet, wie in der Probe Nr. 307, erfullt die Temperaturcharakteristik nicht die B-Niveau-Charakteris-
tik/X7R-Charakteristik, was nicht zu bevorzugen ist, weil die mittlere Lebensdauer verkurzt wird. Folglich be-
tréagt der bevorzugte Bereich des BaZrO,-Gehalt y 0,005 <y < 0,06.

[0089] Es wird nicht bevorzugt, dal3, wie in der Probe Nr. 308 ersichtlich, der MnO-Gehalt g gleich 0,001 ist,
da Messungen aufgrund von Halbleiter-Bildung unmaoglich sind. Es wird andererseits nicht bevorzugt, dal} der
MnO-Gehalt g 0,13 Ubersteigt, wie ersichtlich in der Probe Nr. 309, weil die Temperaturcharakteristik X7R nicht
erfullt wird, wobei Uberdies der Isolationswiderstand niedrig ist und die mittlere Lebensdauer kurz wird. Folglich
belauft sich der bevorzugte Bereich des MnO-Gehalts g auf 0,001 < g < 0,13.

[0090] Es ist nicht zu bevorzugen, dafl das BaO/TiO,-Verhaltnis m geringer als 1,000 ist, wie in der Probe Nr.
310, weil Messungen aufgrund der Bildung von Halbleitern unméglich sind. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt,
daf, wie in der Probe Nr. 311 ersichtlich, das BaO/TiO,-Verhaltnis m gleich 1,000 ist, da der Isolationswider-
stand sowie die Wechsel- und Gleichstrom-Durchschlagspannungen niedrig werden, wobei Uberdies eine Ver-
kirzung der mittleren Lebensdauer vorliegt. Es wird andererseits nicht bevorzugt, daR das BaO/TiO,-Verhéltnis
m Uber 1,035 betragt, wie in den Proben Nr. 312 und 313, da Messungen aufgrund ungenigenden Sinterns
unmdglich werden. Folglich ist ein BaO/TiO,-Verhaltnis m im Bereich von 1,000 < m < 1,035 zu bevorzugen.
[0091] Es wird nicht bevorzugt, da die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente null ist,
wie in den Proben Nr. 314 und 316, weil Messungen wegen ungenigenden Sinterns unmdglich werden. Es
wird nicht bevorzugt, dafl die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente 3,0 Gewichtsteile
Ubersteigt, wie ersichtlich in den Proben Nr. 315 und 317, weil der dielektrische Verlust 1,0% tberschreitet und
der Isolationswiderstand und die Isolationsdurchbruchsspannung gesenkt werden, wobei Uberdies eine Ver-
kiirzung der mittleren Lebensdauer vorliegt. Folglich belauft sich der bevorzugte Gehalt entweder der ersten
oder der zweiten Komponente auf 0,2 bis 3,0 Gewichtsteile.

[0092] Der Gehalt der in Bariumtitanat als Verunreinigungen enthaltenen Erdalkalimetalloxide wird auf unter
0,02 Gew.-% gehalten, weil wenn der Gehalt der Erdalkalimetalloxide 0,02 Gew.-% Ubersteigt, wie in der Probe
Nr. 318, die dielektrische Konstante verringert wird.

(Beispiel 5)

[0093] Ein Ausgangsmaterial der Zusammensetzung BaO, ,,, TiO, + 0,01 Y,0, + 0,02 Dy,O, + 0,01 BaZrO,
+ 0,06 MnO (Molverhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat in Tabelle 1 A als ein dielektrisches
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Pulver hergestellt, in welches Oxide, reprasentiert durch Li,O-(Si, Ti)O,-MO mit einer mittleren TeilchengréfRe
von 1 um oder weniger, gezeigt in Tabelle 6, hergestellt durch Erwarmen bei 1200 bis 1500°C, als eine erste
Nebenkomponente zugesetzt wurden. Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch das gleiche Ver-
fahren wie in Beispiel 1 hergestellt, mit der Ausnahme, daf} das Ausgangsmaterial, wie obenstehend beschrie-
ben, verwendet wurde. Die Gesamtabmessungen des monolithischen Kondensators sind die gleichen wie in
Beispiel 1. Die elektrischen Merkmale wurden durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die
Ergebnisse sind in der Tabelle 14 gezeigt. Die Proben Nr. 401 bis 422 in Tabelle 14 entsprechen jeweils den
Proben Nr. 101 bis 122 in Tabelle 6, wobei zum Beispiel die Nebenkomponente in der Probe Nr. 101 in Tabelle
6 zu der Probe Nr. 401 in der Tabelle 14 zugegeben wird.
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[0094] Wie aus der Tabelle 14 ersichtlich, werden zu bevorzugende Ergebnisse in den Proben Nr. 401 bis

412, 418 und 420, erhalten, in welche Oxide in den Proben Nr. 101 bis 112, 118 und 120 in Tabelle 6 mit Zu-

sammensetzungen innerhalb oder auf der Begrenzungslinie der Flache, umgeben durch die Geraden, verbin-

70, z

0), worin x, y und z Mol-%

80,z =10), C (X =10, y

= 10’y:
45,y=55,2

= 80,z = 0), B (X
45,y =45,z =10) und F (X

=20,y

dend jeden Punkt, angegeben durch A (X

=35,y =45,2=20), E (X =

20), D (X
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reprasentieren und w ein Molverhdltnis ist, in dem Drei-Komponenten-Phasendiagramm der Li,O-(Si,,
Ti,_,)0,-MO-Oxide, gezeigt in Fig. 4, zugegeben werden, wobei die Proben ein so kleines Kapazitatsverringe-
rungsverhaltnis wie innerhalb von —40% bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen
Verlust von 1,0% oder weniger aufweisen, wobei tiberdies die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat
gegeniuber Temperaturanderungen den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im Tempe-
raturbereich von — 25°C bis +85°C und den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im
Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erfillit.

[0095] Wenn der Kondensator unter einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird, zeigt
der Isolationswiderstand, reprasentiert durch das Produkt CR, bei 25°C bzw. 150°C einen hohen Wert von
4900 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt ebenfalls hohe Werte
von 12 kV/mm oder mehr unter einer Wechselspannung und 14 kV/mm unter Gleichspannung. Die mittlere Le-
bensdauer im Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25 kV/mm ist so lang wie 800 Stunden,
wobei es Uberdies moglich ist, das Sintern bei einer relativ niedrigen Sintertemperatur von 1300°C vorzuneh-
men.

[0096] Wenn, im Gegensatz dazu, die durch Li,O-(Si,,Ti,_,)0,-MO reprasentierten Oxide auflerhalb des
obenstehend beschriebenen Zusammensetzungsbereichs liegen, wie in den Proben Nr. 113 bis 117 und 119
in der Tabelle 6, wird das Sintern ungentigend, oder viele Proben werden in dem Feuchtigkeitsbestandig-
keits-Belastungstest sogar nach dem Sintern abgelehnt, wie ersichtlich in den Proben Nr. 413 bis 417 und 419.
Die Proben mit der Zusammensetzung, welche auf die Linie A-F fallt, und W = 1,0 besitzen eine hohe Sinter-
temperatur, wobei Uberdies viele Ausschullfalle im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest verursacht
werden, wie ersichtlich in den Proben Nr. 119 und 121 in der Tabelle 14. Wenn der Wert von w kleiner als 0,30
ist, wie gezeigt in der Probe Nr. 122 in der Tabelle 6, wird die Sintertemperatur hoch, wobei Uberdies viele Aus-
schuf¥falle im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest verursacht werden, wie ersichtlich in der Probe Nr.
433 in Tabelle 14.

(Beispiel 6)

[0097] Ein Ausgangsmaterial mit einer Zusammensetzung Bay, o, TiO, + 0,01 Y,O, + 0,01 Eu,0O; + 0,01
Tb,O, + 0,015 BaZrO, + 0,06 MnO (Molverhaltnis) wurde hergestellt unter Verwendung von Bariumtitanat in
der Tabelle 1 A als einem dielektrischen Pulver, in welches das Oxid, reprasentiert durch SiO,-TiO,-XO, mit
einer mittleren Teilchengrofie von 1 pm oder weniger, wie gezeigt in Tabelle 8, hergestellt durch Erwarmen bei
1200 bis 1500°C, als eine zweite Nebenkomponente zugesetzt wurde. Ein monolithischer Keramikkondensator
wurde durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 hergestellt, aufler dal3 das Ausgangsmaterial, wie oben-
stehend beschrieben, verwendet wurde. Die Gesamtabmessungen des hergestellten monolithischen Konden-
sators sind die gleichen wie in Beispiel 1. Die elektrischen Merkmale wurden durch das gleiche Verfahren wie
in Beispiel 1 gemessen. Die Ergebnisse sind in der Tabelle 15 gezeigt. Die Proben Nr. 501 bis 519 in Tabelle
15 entsprechen jeweils den Proben Nr. 201 bis 219 in Tabelle 8, wobei beispielsweise die Probe Nr. 501 in
Tabelle 15 durch Zugeben der Nebenkomponente in der Probe Nr. 201 in Tabelle 8 erhalten wurde.

26/75



DE 698 22 933 T2 2004.09.02

suisuIg uspuabnuabun uaBem Jeqgyawl JYoIN 0ScEl 615 1
sulsjuis uapuabpuabun usbam Jeqgaw 1yoIN 0S¢t 816
. susajulg uspusbuabun uabem Jeqysw WoIN 0SElL LS
oev | zus T er [ uu[-0zz | oez | ooiv [ osev | ee- | 22 | 52- [ 59 | & [ Se | 2+ | ooet [ o0sel | 9ig
. sws)uIg uspuabpuabun uaBam reqgaw JyoIN 0SE1 G165
m suijuIg uspuabnuabun uabem Jeggsw 1yoIN 0G€El IS
A4 cley | €L 1Ll owe 022 | 0S8Y | 001S £E- £8 6L 89 8L £e €1 | OLEL | 0GEL | €16

006 ¢l/0 SiL | €l 00t 0c€ | 090S | 0tes pe- 28 8L 89 8L b e 90 | OELi | 00EL | TIS

006 ZLi0 430 4} 00g 0LE | 060G | 02€S £e- 8L 97 L 8- 8't 90 | ObEL | 082l | LIS

0.8 ZL/0 14 R4 ] T4 0Z2¢ | 0GZ¥ | 000S bE- Ll Sl 89 6L S'€ 90 : 09¢t | oogel | OlS

088 ¢ll0 plL | 21 0ze 0€C | 0glv | 086F 9t- 8L L2l S'9 L'8- L€ 90 | 0/€1 | 0O0EL | 60OS

0i6 2Li0 | 4" Zi 061 00Z | 00.lp | 0OS6Y peE- g 8L 89 J A €€ 90 09€l | 00EL | 8BOS

088 cLia vi | 2L ({144 0ec | 00iF | 0OS6Y 4% yy A v 1’8 G¢ 90 09€L | 08Z) | Z0S

006 L0 GIL | €1 00¢Z 012 | OELY | 0BGV £e- 8 Ll €9 6L b'e 90 | 0Zcl | 0821 | 90§

0s8 ¢li0 14 4 0ce 0€C | Ov.iv | 066V pE- 18 6. 8'9 8- St 90 0GEL | 00EL | S0OS

0.8 L0 SIL | €1 0z¢e 0EC | 0L4p | 0C0S £E- 28 18- §'9 8- |4 90 | OEEl | O0EL | bOS

0£6 [41]1] bl 1 ZIL 0L2 0ZZ | 08.b | 0OE0S ve- c8 8- 19 28 be 10 09€l | 082l | €08

068 [44]1] pL | 2L 1114 0ZZ | OElvy | 086V 9e- 64 Ll S9 | '8 ct 90 | 0Ll | 082l | 20§

006 L0 vl 1 Tl 00¢c 0iZ | Qelv | 06V ve- 8L A 29 8- £E 90 | 0SEl | 00l | 10§

.06} .52
woJys | Woas ] WI/ANG
[yezgnyos | 421319 18SUY93MBunuuedg Bunuueds lBunuueds Bunuueds| 019V usm i 9.621 | 2.46- .58 .62 (%)

) -sny 1159} (wwypy) |eiBejebue pibsjebue Tmm_mmcm Tmm_mmcm (%) 3usuay | -whw Q ue) auels "
 Janep -sbunisejeg|  Bunuueds ASY6 ASIE]  ASY6 ASIE] wmc.mmmmmﬁw “IXelN S0V 22/0V 1snpap -uoy| (0.) N
.ﬂmcwnm.._ .m«_mv_m_vr_muwmn -mm_r_om:nz:ﬁ - JOAWOAS Ao\ov mcamvcmmumszamv_ Jayosu} ayoswy .nEm_ a8q
“sropn | -SWedBIUOnadl  -suopejos) (4-U)YD A!:uo‘._m - Y0189 uabibugyqesnjeladwaj Jep SiuleyIeA -¥8_Ig Sgjelg | -uuasg | -Od

Gt sljeqel

[0098] Wie aus den Proben Nr. 501 bis 512 in der Tabelle 15 ersichtlich ist, werden bevorzugte Ergebnisse in

den Proben erhalten, in welche die Oxide der Proben Nr. 201 bis 212 in Tabelle 8 mit Zusammensetzungen
innerhalb oder auf den Begrenzungslinien der Fldche, umgeben durch die geraden Linien, verbindend jeden

Punkt, angegeben durch A (X

(X

=30,y=20,z=50)und D

51,z = 14), C (X

:35,y:

85,y=1,z=14),B (X
39,y =1, z = 60), worin x, y und z Mol-% reprasentieren, im Drei-Komponenten-Phasendiagramm der

Oxide, reprasentiert durch SiO,-TiO,-XO, gezeigt in Fig. 5, zugesetzt werden, wobei die Proben ein Kapazi-
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tatsverringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb —-40% bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm
und einen dielektrischen Verlust von 1,0% oder weniger aufweisen, wobei Uberdies die Anderungsrate der
elektrostatischen Kapazitat gegentber Temperaturanderungen den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt
im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C und den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festge-
legt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erfilllt.

[0099] Wenn der Kondensator unter einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird, zeigt
der Isolationswiderstand, reprasentiert durch das Produkt CR, bei 25°C bzw. 150°C einen hohen Wert von
4900 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt ebenfalls hohe Werte
von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm unter der Gleichspannung. Die mittlere
Lebensdauer im Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25 kV/mm ist so lang wie 800 Stun-
den, wobei Uberdies keine Ausschulfifalle im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest vorliegen, und es
mdglich ist, bei einer relativ geringen Sintertemperatur von 1300°C zu Sintern.

[0100] Wenn, im Gegensatz dazu, die SiO,-TiO,-XO-Oxide auBerhalb des obenstehend beschriebenen Zu-
sammensetzungsbereichs liegen, wie in den Proben Nr. 213 bis 219 in der Tabelle 8, wird das Sintern unge-
nigend, oder viele Proben werden im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest, sogar nach Sintern, abge-
lehnt, wie ersichtlich in den Proben Nr. 513 bis 519 in der Tabelle 15.

[0101] Wenn zugelassen wird, dass Al,O, und/oder ZrO, in den Oxiden, reprasentiert durch SiO,-TiO,-XO,
enthalten ist, wie in den Proben Nr. 211 und 212 in der Tabelle 8, kann ein monolithischer Kondensator mit Iso-
lationswiderstanden von 5300 Q-F oder mehr bzw. 300 Q-F oder mehr bei 25°C bzw. 150°C unter einer elek-
trischen Feldstarke von 10 kV/mm, wie die Proben Nr. 511 und 512 in Tabelle 15, erhalten werden. Wenn je-
doch die Zugabemengen von Al,O, und ZrO, 15 Gewichtsteile bzw. 5 Gewichtsteile Uberschreiten, wie in den
Proben Nr. 217 und 218 in der Tabelle 8, wird das Sintervermogen extrem verschlechtert, wie in den Proben
Nr. 217 und 218 in der Tabelle 8.

(Beispiel 7)

[0102] Nach Herstellen und Abwiegen von TiCl, und Ba(NO,), verschiedener Reinheit als Ausgangsmateria-
lien wurden die Verbindungen als Titanylbariumoxalat (Ba-TiO(C,0,)-4 H,O) durch Zusetzen von Oxalsaure
gefallt. Dieses Prazipitat wurde durch Erwarmen bei einer Temperatur von 1000°C oder mehr zersetzt, um vier
Arten von Bariumtitanat, aufgelistet in Tabelle 1, zu synthetisieren.

[0103] Oxide, Carbonate oder Hydroxide als jeweilige Komponente der ersten Nebenkomponente wurden so
abgewogen, dall ein Zusammensetzungsverhaltnis (Molverhaltnis) von 0,25 Li,0-0,65(0,30 TiO,-0,70
Si0,)-0,10 Al,O, vorlag, um ein Pulver durch Zerkleinern und Mischen zu erhalten.

[0104] In gleicher Weise wurden Oxide, Carbonate oder Hydroxide als jeweilige Komponente der zweiten Ne-
benkomponente so abgewogen, dal} ein Zusammensetzungsverhéltnis (Molverhaltnis) von 0,66 SiO,-0,17
TiO,-0,15 Ba0-0,02 MnO vorlag, um ein Pulver durch Zerkleinern und Mischen zu erhalten.

[0105] Oxidpulver der ersten bzw. zweiten Nebenkomponenten wurden jeweilig in getrennte Platintiegel ein-
gebracht und bei 1500°C erwarmt. Nach Abschrecken und Zerkleinern der Mischung wurde jedes Oxidpulver
mit einer mittleren Teilchengrofie von 1 ym oder weniger erhalten.

[0106] Im nachsten Schritt wurden BaCO, zum Einstellen des Molverhéltnisses Ba/Ti (m) in Bariumtitanat,
Sc,0;, Y,0,, BaZrO,, MgO und MnO jeweils mit einer Reinheit von 99 oder mehr hergestellt. Die Rohmateri-
alpulver und die obenstehend beschriebenen Oxide, welche entweder die erste oder zweite Nebenkomponen-
te sein sollten, wurden so abgewogen, dal} die in Tabelle 1002 und Tabelle 1003 gezeigten Zusammensetzun-
gen gebildet werden. Die Zugabemengen der ersten und zweiten Nebenkomponenten sind durch Gewichtstei-
le relativ zu 100 Gewichtsteilen der wesentlichen Komponente, reprasentiert durch ((BaO), TiO, + aM,O, +
BBaZrO, + yMgO + gMnQ) angegeben.
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[0107] Organische Lésungsmittel, wie Polyvinylbutyrat-Bindemittel und Ethanol, wurden zu den abgewoge-
nen Verbindungen zugesetzt, und die Mischung wurde in einer Kugelmuhle in nassem Zustand vermischt, um
eine keramische Aufschlammung herzustellen. Diese Keramikaufschlammung wurde durch ein Rakelmesser-
verfahren zu einem Blatt geformt, um eine rechteckig geformte Griinfolie mit einer Dicke von 35 pm zu erhalten,
gefolgt von Aufdrucken einer elektrisch leitenden Paste, welche hauptsachlich aufgebaut war aus Ni, auf die
keramische Griinfolie unter Bildung einer elektrisch leitenden Pasten-Schicht zur Ausbildung von Innenelekt-
roden.
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[0108] Dann wurde eine Vielzahl der keramischen Griinfolien, auf welchen die elektrisch leitende Schicht ge-
bildet ist, so laminiert, dal} die Seiten, auf denen die elektrisch leitende Paste nach auf3en gerichtet ist, abwech-
selnd miteinander angeordnet sind, wodurch ein monolithischer Kérper erhalten wird. Dieser monolithische
Korper wurde in einer N,-Atmosphéare auf 350°C erwarmt, und, nachdem zugelassen wird, daf sich das Bin-
demittel zersetzt, wurde der monolithische Kérper bei den Temperaturen, gezeigt in Tabelle 1004 und Tabelle
1005, in einer reduzierenden Atmosphare, umfassend H,-N,-H,0-Gase, unter einem Sauerstoffpartialdruck
von 10~ bis 1072 MPa zwei Stunden lang gebrannt, wodurch ein keramischer gesinterter Korper erhalten wur-
de.

[0109] Die beiden Seitenflachen des keramischen gesinterten Kérpers wurden mit einer Silberpaste be-
schichtet, enthaltend B,O,-Li,0-SiO,-BaO-Glasfritten, und bei einer Temperatur von 600°C in einer N,-Atmos-
phare gebrannt, wodurch elektrisch mit den Innenelektroden verbundene Aul3enelektroden erhalten wurden.
[0110] Die Gesamtabmessungen des so erhaltenen, monolithischen Keramikkondensators beliefen sich auf
5,0 mm Breite, 5,7 mm Lange und 2,4 mm Dicke, wahrend die Dicke der dielektrischen Keramikschicht 30 pm
betrug. Die Gesamtzahl der effektiven dielektrischen Keramikschichten belief sich auf 57, wobei die Flache der
gegeniiberliegenden bzw. konfrontierenden Elektrode pro einer Schicht 8,2 x 10°m? betrug.

[0111] Die elektrischen Merkmale dieser monolithischen Keramikkondensatoren wurden gemessen. Die elek-
trostatische Kapazitat (C) und der dielektrische Verlust (tan &) wurden unter Verwendung eines Messinstru-
mentes vom automatischen Briicken-Typ bei 1 kHz, 1 Vrms und 25°C gemessen, und die dielektrische Kon-
stante (¢) wurde aus der elektrostatischen Kapazitat berechnet. Als Nachstes wurde der Isolationswiderstand
unter Verwendung einer Isolationswiderstand-Testvorrichtung bei 25°C und 150°C durch Anlegen von Gleich-
spannungen von 315 V (oder 10 kV/mm) und 945 V (oder 30 kV/mm) wahrend 2 Minuten gemessen, wobei
ein Produkt der elektrostatischen Kapazitat und des Isolationswiderstandes, oder ein Produkt CR, erhalten
wurde.

[0112] Die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegeniiber Temperaturdnderungen wurde eben-
falls gemessen. Die Anderungsrate bei —25°C und 85°C durch Heranziehen der elektrostatischen Kapazitat bei
20°C als einen Standard (AC/C20), die Anderungsrate bei —=55°C und 125°C durch Heranziehen der elektro-
statischen Kapazitat bei 20°C als einen Standard (A C/C25) und der Maximumwert der Anderungsrate (|AC|
max) als ein Absolutwert wurden als die elektrostatischen Kapazitaten gegeniiber Temperaturanderungen ge-
messen.

[0113] Die Gleichstrom-Vorspannungs-Charakteristik wurde ebenfalls ausgewertet. Zuerst wurde die elektro-
statische Kapazitat bei Anlegen einer Wechselspannung von 1 kHz und 1 Vrms gemessen. Dann wurde die
elektrostatische Kapazitat bei gleichzeitigem Anlegen einer Gleichspannung von 150 V und einer Wechsel-
spannung von 1 kHz und 1 Vrms gemessen, wodurch die Rate der Reduktion der elektrostatischen Kapazitat
(AC/C) aufgrund des Ladens bzw. Anlegens der Gleichspannung berechnet wurde.

[0114] Im Hochtemperaturbelastungstest wurde eine Gleichspannung von 750 V (oder 25 kV/mm) bei 150°C
auf 36 Stiicke jeder Probe angelegt, um die zeitabhéngigen Anderungen des Isolationswiderstandes zu mes-
sen. Die Zeit, bei welcher der Isolationswiderstand jeder Probe auf unter 10° Q verringert war, wurde als die
Lebensdauerzeit definiert, und die mittlere Lebensdauerzeit wurde ausgewertet.

[0115] Im Feuchtigkeitsbestandigkeitstest wurde die Anzahl der Teststlicke mit einem Isolationswiderstand
von 10% Q oder weniger unter den 72 Teststiicken, nach Anlegen einer Gleichspannung von 315 V unter einem
atmospharischen Druck von 2 atm (relative Feuchtigkeit 100%) bei 120°C wahrend 250 Stunden, gezahit.
[0116] Isolationsdurchschlagspannungen unter Wechselstrom- und Gleichspannungen wurden durch Anle-
gen von Wechselstrom- und Gleichspannungen bei einer Spannungszuwachsrate von 100 V/sec gemessen.
[0117] Die obenstehend beschriebenen Ergebnisse sind in der Tabelle 1004 und der Tabelle 1005 aufgelistet.
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[0118] Aus der Tabelle 1002 bis Tabelle 1005 ist offensichtlich, dal® der monolithische Keramikkondensator

gemal der vorliegenden Erfindung ein Kapazitatsverringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb —45% bei

einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von weniger als 1,0% aufweist, wo-
bei die Anderungsrate gegeniiber Temperaturanderungen sowohl den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt

im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C, als auch den X7R-Niveau-Merkmalsstandard,
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festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von —55°C bis +125°C erfillt.

[0119] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der keramische Kondensator
unter einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchbruchsspannung
zeigt ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr
unter der Gleichspannung. Dariiber hinaus ergaben ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung
von 25 kV/mm eine so lange mittlere Lebensdauer wie 800 Stunden oder mehr, wobei liberdies eine relativ
niedrige Brenntemperatur von 1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0120] Der Grund, warum die Zusammensetzung in der vorliegenden Erfindung eingeschrankt war, wird hierin
nachstehend beschrieben werden.

[0121] In der Zusammensetzung von (BaO), TiO, + aM,0, + BBaZrO, + yMgO + gMnO (worin M,O, mindes-
tens eines von entweder Sc,0, oder Y,0, reprasentiert, und a, B, y und g jeweils Molverhaltnisse reprasentie-
ren) wird ein M,0,-Gehalt a von weniger als 0,001, wie gezeigt in der Probe Nr. 1001, nicht bevorzugt, weil die
Temperaturcharakteristik nicht die B-Niveau-Charakteristik/X7R-Charakteristik erflllt. Andererseits ist ein
M,O,-Gehalt a von mehr als 0,06, wie gezeigt in der Probe Nr. 1002, ebenfalls nicht zu bevorzugen, weil die
spezifische dielektrische Konstante auf weniger als 1000 verringert wird. Folglich belauft sich der bevorzugte
Bereich des M,0,-Gehaltes a auf 0,001 < a < 0,06.

[0122] Es wird nicht bevorzugt, daft der BaZrO,-Gehalt $ Null ist, wie in der Probe Nr. 1003, da der Isolations-
widerstand niedrig ist und die Spannungsabhangigkeit des Isolationswiderstandes groer ist als diejenige des
Zusammensetzungssystems, welches BaZrO, enthalt. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt, daR der BaZrO,-Ge-
halt B mehr als 0,06 betragt, wie in der Probe Nr. 1004, weil die Temperaturcharakteristik die B-Niveau-Cha-
rakteristik/X7R-Charakteristik nicht erfiillt.

[0123] Es wird nicht bevorzugt, daR die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente Null ist,
wie in den Proben Nr. 1014 und 1016, weil Messungen aufgrund ungeniigenden Sinterns unmaoglich sind. Es
wird nicht bevorzugt, dafl die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente 3,0 Gewichtsteile
Uberschreitet, wie ersichtlich in den Proben Nr. 1015 und 1017, weil der dielektrische Verlust 1,0% Ubersteigt,
und der Isolationswiderstand und die Isolationsdurchbruchsspannung verringert werden, wobei berdies die
mittlere Lebensdauer verkirzt wird. Folglich ist der bevorzugte Gehalt entweder der ersten oder der zweiten
Komponenten 0,2 bis 0,3 Gewichtsteile.

[0124] Der Gehalt der in Bariumtitanat als Verunreinigungen enthaltenen Erdalkalimetalloxide wird auf unter
0,02 Gew.-% unterdrickt bzw. gehalten, weil, wenn der Gehalt der Erdalkalimetalloxide 0,02 Gew.-% Uber-
steigt, wie in der Probe Nr. 1018, die dielektrische Konstante verringert wird.

(Beispiel 8)

[0125] Ein Material mit einer Zusammensetzung von BaO, ,,,-TiO, + 0,03 Y,0O, + 0,02 BaZrO, + 0,05 MgO +
0,01 MnO (Molverhaltnis) wurde hergestellt, wobei Bariumtitanat in der Tabelle 1 A als ein dielektrisches Pulver
verwendet wurde. Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel
1 hergestellt, auBBer dal ein Oxid, reprasentiert durch Li,O-(Si, Ti)O,-MO, gezeigt in Tabelle 1006, mit einer
mittleren Teilchengrdf3e von 1 ym oder weniger, hergestellt durch Erwarmen des obenstehend beschriebenen
Materials bei 1200 bis 1500°C, als die erste Nebenkomponente zugesetzt wurde. Die Gesamtabmessungen
des hergestellten monolithischen Keramikkondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1.
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Tabelle 1006
Probe Erste Nebenkompo'nentg
Nr. ' ’ _Zusammensetzung (Mol-%, auler w)!
Zugabemenge - - — p—s
(Gewichtsteile) | L —SiwTh)O2 w AlO5 - 2105

1101 1 20 80 0.3 0 0
1102 1 10 80 06 : 5 3
1103 0.8 10 70 0.5 20 0
1104 D.8 35 45 1 10 10
1105 1.5 45 45 0.5 10 0
1106 1.5 45 85 0.3 0 0
1107 1 20 70 0.6 5 5
1108 1 20 70 0.4 10 0
1108 1.2 30 60 0.7 5 5
1110 1.2 30 60 0.8 10 0
1111 2 40 S0 06 5 5
1112 2 40 50 09 0 10
1113 1.5 10 85 0.4 5 0
1114 2 5 75 0.6 : 10 10
1115 | 1.2 20 85 0.5 25 0
1116 | 1 45 40 0.8 0 15
1117 || 0.8 50 45 0.7 5 0
1118 | : 1.2 25 75 0.9 0 0
1118 1.5 25 75 1 0 0
1120 1 35 65 0.9 0 0
1121 1.5 35 65 1 0 0
1122 1.2 20 70 0.2 0 10

[0126] Die elektrischen Merkmale wurden dann durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die
Ergebnisse sind in der Tabelle 1007 gezeigt.
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[0127] Wie aus Tabelle 1006 und Tabelle 1007 offensichtlich, werden bevorzugte Ergebnisse in den Proben

Nr. 1101 bis 1112, 1118 und 1120 erhalten, in welchen Oxide mit Zusammensetzungen innerhalb oder auf den
Begrenzungslinien der Flache, umgeben durch die geraden Linien, verbindend jeden Punkt, angegeben durch

20), E(X

=35,y=457=

70, z = 20), D (X

80,z =10), C (X=10,y =

=20,y=80,z=0),B(X=10,y =

A (X
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=45,y=45,z=10)und F (X =45,y =55, z=0), (worin x, y und z Mol-% reprasentieren, und w ein Molver-
haltnis reprasentiert, welches im Bereich von 0,3 < w < 1,0 in der Zusammensetzung auf der Linie A-F liegt)
des Drei-Komponenten-Phasendiagramms der Oxide, reprasentiert durch Li,O-(Si,, Ti,_,)0,-MO, gezeigt in
Fig. 4, zugesetzt werden, wobei die Proben ein Kapazitats-Verringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb
—45% bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von 1,0% oder weniger
aufweisen, wobei (iberdies die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegeniiber Temperaturéanderun-
gen den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C
und den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis
+125°C erfllt.

[0128] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedrickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter
der Gleichspannung. Darliber hinaus ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25
kV/mm eine mittlere Lebensdauer, die so lang wie 800 Stunden oder mehr war, wobei Uberdies eine relativ
niedrige Brenntemperatur von 1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0129] Wenn, im Gegensatz dazu, die Li,O-(Si, Ti,_,)0,-MO-Oxide aulierhalb des obenstehend beschriebe-
nen Zusammensetzungsbereiches liegen, wie oben gezeigt in den Proben Nr. 1113 bis 1117 und 1119, wird
das Sintern ungenligend, oder viele Proben werden im Luftfeuchtigkeits-Bestandigkeits-Belastungstest, sogar
nach dem Sintern, abgelehnt. Die Proben mit einer Zusammensetzung, welche auf die Linie A-F fallt, und W =
1,0, wie in den Proben Nr. 1119 und 1121, besitzen eine hohe Sintertemperatur, wobei Gberdies viele Aus-
schuf¥falle im Feuchtigkeits-Bestandigkeits-Belastungstest verursacht werden. Wenn der Wert von w geringer
als 0,30 ist, wie gezeigt in der Probe Nr. 1122, wird die Sintertemperatur hoch, wobei Uberdies viele Ausschul3-
falle im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest verursacht werden.

(Beispiel 9)

[0130] Ein Material mit einer Zusammensetzung BaO, ,,,'TiO, + 0,03 Sc,0, + 0,15 BaZrO, + 0,05 MgO + 0,01
MnO (Molverhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat in Tabelle 1 A als dielektrisches Pulver her-
gestellt. Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch dasselbe Verfahren wie in Beispiel 1 hergestellt,
aufer daB ein Oxid Li,O-TiO,-XO, gezeigt in der Tabelle 1008, mit einer mittleren TeilchengréRe von 1 ym oder
weniger, hergestellt durch Erwarmen des obenstehend beschriebenen Materials bei 1200 bis 1500°C, als die
zweite Nebenkomponente zugesetzt wurde. Die Zugabemengen von Al,O, und ZrO, entsprechen Gewichts-
teilen relativ zu 100 Gewichtsteilen (xSiO,-yTiO,-zXO). Die Gesamtabmessungen des hergestellten monolithi-
schen Keramikkondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1.
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[0131] Die elektrischen Merkmale wurden dann durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die

Ergebnisse sind in der Tabelle 1009 gezeigt.
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39,y =1, z=60) (worin X, y und

[0132] Wie aus Tabelle 1008 und Tabelle 1009 offensichtlich, werden bevorzugte Ergebnisse in den Proben
Nr. 1201 bis 1212 erhalten, in welchen Oxide mit Zusammensetzungen innerhalb oder auf den Begrenzungs-
linien der Flache, umgeben durch die geraden Linien, verbindend jeden Punkt, angegeben durch A (X

20,z =50)und D (X =

:30,y=

51,z = 14), C (X

35,y=

1,z =14), B (X
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z Mol-% reprasentieren), des Drei-Komponenten-Phasendiagramms der Oxide, reprasentiert durch
SiO,-TiO,-XO, gezeigt in Fig. 5, zugegeben werden, wobei die Proben ein Kapazitats-Verringerungsverhaltnis
von so wenig wie —45% bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von
1,0% oder weniger aufweisen, wobei Uberdies die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegentiber
Temperaturanderungen den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich
von —25°C bis +85°C und den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbe-
reich von —55°C bis +125°C erfllt.

[0133] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter
der Gleichspannung. Darliber hinaus ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25
kV/mm eine mittlere Lebensdauer, welche so lang wie 800 Stunden oder mehr war, wobei Uiberdies eine relativ
niedrige Brenntemperatur von 1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0134] Wenn die Zusammensetzung des durch SiO,-TiO,-XO reprasentierten Oxids aufierhalb des obenste-
hend beschriebenen Zusammensetzungsbereichs liegt, wird andererseits das Sintern ungenigend, wie er-
sichtlich in den Proben Nr. 1213 bis 1219, oder viele Ausschuffalle treten im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Be-
lastungstest, sogar nach dem Sintern, auf.

[0135] Wenn zugelassen wird, dal Al,O, und/oder ZrO, in den Oxiden, reprasentiert durch SiO,-TiO,-XO, ent-
halten ist, wie in den Proben Nr. 1211 und 1212, kann ein monolithischer Kondensator mit Isolationswiderstan-
den von 5400 Q-F oder mehr bzw. 300 Q-F oder mehr bei 25°C bzw. 150°C unter einer elektrischen Feldstarke
von 10 kV/mm erhalten werden. Wenn jedoch die Zugabemengen von Al,O, und ZrO, 15 Gewichtsteile bzw. 5
Gewichtsteile Uberschreiten, wird das Sintervermogen extrem verschlechtert, wie in den Proben Nr. 1271 und
1218.

(Beispiel 10)

[0136] Vier Arten von Bariumtitanat (BaTiO,) in der Tabelle 1, ein Oxidpulver als eine erste Nebenkomponente
und ein Oxidpulver als eine zweite Nebenkomponente wurden durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1
erhalten.

[0137] Danach wurden BaCO, zur Einstellung des Ba/Ti-Molverhaltnisses in Bariumtitanat, und Sc,0,, Y,0;,
BaZrO, und MnO mit einer Reinheit von 99% oder mehr hergestellt. Dieses Rohmaterialpulver und Oxidpulver,
welches entweder die erste oder die zweite Nebenkomponente sein soll, wurden so abgewogen, daf} die in
Tabelle 1010 und Tabelle 1011 gezeigte Zusammensetzung erhalten wurde. Die Zugabemenge der ersten oder
zweiten Nebenkomponente entspricht der Menge, relativ zu 100 Teilen der essentiellen Komponente von
((Ba0),,TiO, + aM,0O, + BBaZrO, + yMnO). Ein monolithischer Keramikkondensator wurde unter Verwendung
dieser abgewogenen Verbindungen durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 hergestellt. Die Gesamtab-
messungen des hergestellten monolithischen Keramikkondensators sind dieselben wie in Beispiel 1.
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[0138] Die elektrischen Merkmale wurden durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die Er-

gebnisse sind in der Tabelle 1012 und 1013 gezeigt.
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[0139] Wie aus Tabelle 1012 und Tabelle 1013 offensichtlich, besitzt der Keramikkondensator gemaf der vor-

liegenden Erfindung ein Kapazitatsverringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb —40% bei einer ange-

legten Gleichspannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von 1,0% oder weniger, wobei Uberdies
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die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegeniiber Temperaturanderungen den B-Niveau-Merk-
malsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von -25°C bis +85°C und den X7R-Ni-
veau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erfilllt.
[0140] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 4900 Q-F oder mehr bzw. 190 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter
der Gleichspannung. Darliber hinaus ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25
kV/mm eine mittlere Lebensdauer, die so lang wie 800 Stunden oder mehr war, wobei Uberdies eine relativ
niedrige Brenntemperatur von 1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0141] Der Grund, warum die Zusammensetzung in der vorliegenden Erfindung eingeschrankt wurde, wird
hierin nachstehend beschrieben.

[0142] In der Zusammensetzung von (BaO), TiO, + aM,O, + BBaZrO, + yMnO (worin M,O, mindestens eines
von entweder Sc,0, und Y,0, widerspiegelt, und a, B bzw. y jeweils ein Molverhaltnis reprasentieren), ist ein
M,O,-Gehalt a von weniger als 0,001, wie gezeigt in der Probe Nr. 1301, nicht bevorzugt, weil die Tempera-
turcharakteristik die B-Niveau-Charakteristik/X7R-Charakteristik nicht erfiillt. Andererseits wird auch ein
M,O,-Gehalt a von mehr als 0,06, wie gezeigt in der Probe Nr. 1302, nicht zu bevorzugt, weil die spezifische
dielektrische Konstante auf weniger als 900 verringert wird. Folglich belauft sich der bevorzugte Bereich des
M,O,-Gehaltes a auf 0,001 < a < 0,06.

[0143] Es wird nicht bevorzugt, daft der BaZrO,-Gehalt B gleich Null ist, wie in der Probe Nr. 1303, weil der
Isolationswiderstand niedrig ist und die Spannungsabhangigkeit des Isolationswiderstandes groRer ist als die-
jenige des Zusammensetzungssystems, welches BaZrO, enthalt. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt, da® der
BaZrO,-Gehalt B mehr als 0,06 betragt, wie in der Probe Nr. 1304, weil die Temperaturcharakteristik nicht die
B-Niveau-Charakteristik/X7R-Charakteristik erflllt, wobei Giberdies eine Verkirzung der mittleren Lebensdauer
vorliegt. Folglich betragt der bevorzugte Bereich des BaZrO,-Gehaltes 3 0,005 < 3 < 0,06.

[0144] Wie in der Probe Nr. 1305 ersichtlich, wird es nicht bevorzugt, dal der MgO-Gehalt y gleich 0,001 ist,
da Messungen aufgrund von Halbleiterbildung unmdglich werden. Es wird nicht bevorzugt, dal? der MgO-Ge-
halt y 0,13 ubersteigt, wie in der Probe Nr. 1306, weil die Temperaturcharakteristik die X7R-Charakteristik nicht
erfullt, wobei Uberdies der Isolationswiderstand niedrig ist und die mittlere Lebensdauer verkurzt ist. Folglich
ist der bevorzugte Bereich des MgO-Gehaltes y in dem Bereich von 0,001 <y <0,13.

[0145] Es wird nicht bevorzugt, dafl das BaO/TiO,-Verhaltnis m kleiner als 1,000 ist, wie in der Probe Nr. 1307,
weil Messungen aufgrund der Bildung von Halbleitern unméglich sind. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt, daf3,
wie ersichtlich in der Probe Nr. 1308, das BaO/TiO,-Verhéltnis m gleich 1,000 ist, weil der Isolationswiderstand
sowie die Wechsel- und Gleichstrom-Durchbruchsspannung niedrig wird, wobei Giberdies die mittlere Lebens-
spanne verkUrzt wird. Es wird andererseits nicht bevorzugt, daf} das BaO/TiO,-Verhaltnis m Gber 1,035 betragt,
wie in den Proben Nr. 1309 und 1310, weil Messungen aufgrund ungeniigenden Sinterns unmaoglich werden.
Folglich wird ein BaO/TiO,-Verhéltnis m im Bereich von 1,000 <m < 1,035 bevorzugt.

[0146] Es wird nicht bevorzugt, daf® die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente gleich Null
ist, wie in den Proben Nr. 1311 und 1313, weil Messungen aufgrund ungenigenden Sinterns unmdglich sind.
Es wird andererseits nicht bevorzugt, da® die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente 3,0
Gewichtsteile Ubersteigt, wie ersichtlich in den Proben Nr. 1312 und 1314, weil der dielektrische Verlust 1,0
Ubersteigt und der Isolationswiderstand und die Isolationsdurchschlagspannung verringert werden, wobei
Uberdies eine Verklirzung der mittleren Lebensdauer vorliegt. Folglich liegt der bevorzugte Gehalt entweder
der ersten oder der zweiten Komponenten im Bereich von 0,2 bis 3,0 Gewichtsteilen.

[0147] Der Gehalt der in Bariumtitanat als Verunreinigungen enthaltenen Erdalkalimetalloxide wird auf unter
0,02 Gew.-% gehalten, weil, wie in der Probe Nr. 1315, wenn der Gehalt der Erdalkalimetalloxide 0,02 Gew.-%
Uberschreitet, die dielektrische Konstante verringert wird.

(Beispiel 11)

[0148] Ein Material mit einer Zusammensetzung von Ba,, ,,,'TiO, + 0,02 Y,0, + 0,01 BaZrO, + 0,04 MnO
(Molverhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat in Tabelle 1A als dielektrisches Pulver hergestellt.
Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 hergestellt, mit
der Ausnahme, daf3 ein Oxid, reprasentiert durch Li,O-(Si, Ti)O,-MO, wie gezeigt in Tabelle 1006, mit einer mitt-
leren Teilchengréfie von 1 ym oder weniger, hergestellt durch Erwarmen des obenstehend beschriebenen Ma-
terials bei 1200 bis 1500°C, als die erste Nebenkomponente zugesetzt wurde. Die Gesamtabmessungen des
hergestellten monolithischen Keramikkondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1. Die elektrischen Merk-
male wurden dann durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die Ergebnisse sind in der Tabelle
1014 gezeigt. Die Proben Nr. 1401 bis 1422 in Tabelle 1014 entsprechen jeweils den Proben Nr. 1101 bis 1122
in der Tabelle 1006. Beispielsweise wurde die Probe Nr. 1401 in der Tabelle 1014 durch Zusetzen der Neben-

45/75



DE 698 22 933 T2 2004.09.02

komponente der Probe Nr. 1101 in der Tabelle 1006 erhalten.
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der Tabelle 1006 mit Zusammensetzungen innerhalb oder auf den Begrenzungslinien der Flache, umgeben
von den geraden Linien, verbindend jeden Punkt, angegeben durch A (X =20,y =80,z=0),B (X=10,y =
80,z=10),C(X=10,y=70,z=20),D (X=35,y=45,z=20),E(x=45,y=45,z=10)und F (x =45,y =
55, z=0), (worin x, y und z Mol-% reprasentieren, w ein Molverhaltnis reprasentiert und w im Bereich von 0,3
< w < 1,0 in der Zusammensetzung auf der Linie A-F liegt) innerhalb des Drei-Komponenten-Phasendia-
gramms der Oxide, reprasentiert durch Li,O-(Si,, Ti,_,)0,-MO, gezeigt in Fig. 4, als Nebenkomponenten zuge-
setzt, wobei die Proben ein so geringes Kapazitats-Verringerungsverhaltnis wie innerhalb —-40 % bei einer an-
gelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von 1,0% oder weniger aufweisen, wobei
Uberdies die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegeniiber Temperaturdnderungen den B-Ni-
veau-Merkmalsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C und den
X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis +125°C, er-
fallt.

[0150] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedrickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 4900 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchschlagspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter
der Gleichspannung. Darliber hinaus ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25
kV/mm eine mittlere Lebensdauer, welche so lang wie 800 Stunden oder mehr war, wobei Uberdies eine relativ
niedrige Brenntemperatur von 1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0151] Wenn, im Gegensatz dazu, die Oxide, reprasentiert durch Li,O-(Si,, Ti,_,)0,-MO, auerhalb des oben-
stehend beschriebenen Zusammensetzungsbereiches liegen, wie gezeigt in den Proben Nr. 1113 bis 1117 und
1119 in der Tabelle 1006, wird das Sintern ungenugend, oder viele Proben werden im Feuchtigkeitsbestandig-
keits-Belastungstest, sogar nach dem Sintern, abgelehnt, wie ersichtlich in den Proben Nr. 1413 bis 1417 und
1419 in der Tabelle 1014. Die Proben mit einer Zusammensetzung, welche auf die Linie A-F fallt, und W = 1,0,
wie in den Proben Nr. 1119 und 1121 in der Tabelle 1006, besitzen eine hohe Sintertemperatur, wobei tiberdies
viele Ausschul¥falle im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest verursacht werden, wie ersichtlich in den
Proben Nr. 1419 und 1421 in der Tabelle 1014. Wenn der Wert von w geringer als 0,30 ist, wie gezeigt in Probe
Nr. 1122 in der Tabelle 1006, wird die Sintertemperatur hoch, wobei tiberdies viele Ausschul¥falle im Feuchtig-
keitsbestandigkeits-Belastungstest verursacht werden, wie ersichtlich in der Probe Nr. 1422 in der Tabelle
1014.

(Beispiel 12)

[0152] Ein Material mit einer Zusammensetzung von BaO, 4, TiO, + 0,02 Sc,0, + 0,01 BaZrO, + 0,04 MnO
(Molverhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat in der Tabelle 1A als dielektrisches Pulver herge-
stellt. Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch dasselbe Verfahren wie in Beispiel 1 hergestellt,
mit der Ausnahme, daR ein Oxid, reprasentiert durch SiO,-TiO,-XO, gezeigt in der Tabelle 1008, mit einer mitt-
leren Teilchengrofle von 1 ym oder weniger, hergestellt durch Erwarmen des obenstehend beschriebenen Ma-
terials bei 1200 bis 1500°C, als die zweite Nebenkomponente zugesetzt wurde. Die Gesamtabmessungen des
hergestellten monolithischen Keramikkondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1. Die elektrischen Merk-
male wurden dann durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die Ergebnisse sind in der Tabelle
1015 gezeigt. In der Tabelle 1015 entsprechen die Proben Nr. 1501 bis 1519 den Proben Nr. 1201 bis 1219 in
der Tabelle 1008. Zum Beispiel wurde die Probe Nr. 1501 in der Tabelle 1015 durch Zusetzen der Nebenkom-
ponente der Probe Nr. 1201 in der Tabelle 1008 erhalten.

47175



DE 698 22 933 T2 2004.09.02

SuRUIS :mv:mmscm.m:: uabam Jeqgaw JyoIN

0s€El 6161
swe)uig uapusbpusbun uaBom seqgyaw JyoIN 05€1 8161
‘swieuis uspusBpuabun usbom Jeqgaw JyoiN 05€1 1151
oEt (41143 £ _ 1 00¢ 012 0ssy _ 06Lp _ bE- _ 1’8 Le _ §¢ _ £ ¢ i _ ocpl 0g€lL 916}
| Suleuig uspuabuabun usbom Jeqgaw 1yoIN 0set | Sigl
. swais uspusbyuebun uaBom seqgaiw WoIN 0sEt IS _
oSt 2.9y €l 3 002 01z [*]1 4 [24:]4 pe- 1'8 'L [4 (A €< (9 ozvi 0sEl €is)
056 20 143 4} 00€ 0ze ovos 00€s SE:- L8 94 £z 1 A vz A} [1}d4} 0o0g! (45}
096 2L0 Sl €l oog 115 0€0S 082S ge- €8 A ve Ve [ %4 ti a9kl Qogt 151
006 gL |4} 4} 061 002 0LLy 0209 18- 1’8 8- ve €4 [ R4 A 08rl ooer | 0151
068 (41]1] | 4 Zt 00Z 0ie oogy 0505 GE- 4] 8¢ 4 gL (4 il 144} 00t} 6051
048 cLi0 vi 4} 0zZe 0Ee 018y 0905 S€- Z8 18 Ve S €2 4] ocyy aogt 805t
0s6 cLio bt al 064 00Z 04Lly 0208 be- 8 6L €2 €L |4 4} 0cri 00t 2061
ov6 ¢l Sl 4} 061 00¢ 0S8y a01s 9t~ (4] 6L L'e L (A4 ci (114} 00¢} 9051
088 2L | 4 4} 061 00¢ oLLy 096 1¢- 18 9L 2z y i £¢ b 0spi 00€E1 60Si
096 20 13 €l 0zz o€ 0LLp 020s ve- [4’] 8L €2 94 |24 i ozhl 00¢l vQS1
026 [ 42\ Gt €l 08t 06t 0S4y 000§ ot- 18 2L [ X4 22- (24 (A 0gvi 00g} €051
068 20 vl cl 061 (4074 (14 0L6¥ 1% (4] 84 e (A (X4 1l 11944} 00€t 4TI
026 2L/0 1) €l a8i 061 Q0Lp as6y SE- 8 94 | 4 €4 €2 ) ovbi 00€1 10S1
wons | WIS WWI/ANG
“YdRI9) | -yoam 9.061 o 174 M9
| MRl | ot | asaon | ool | oo | o | s [2S2H 255 osal ozt fo ) |
sonep | -sbumsepeg| ¢ Bunuueds Asvs|  Asie ASVE|  ASIE| oMW | xeyy %010 ¥ 9/ V| wsnuep | woy [ (@[ N
-suaqaT {-sueybipugiseq -Bejyosyoinp - JoAWOgS (%) Bunsepugsieyzedes) J8yosu) ayosi ‘dwiaj aq
assp | -suexBiyonay -suope|os| (4-U) ¥ pinpoid RLETSY usbibugyqe.niesadwa) Jap siujigysap | -81IRIA | -ysjaiqg | -uusig -0id
SLOl 8lisqel

[0153] Wie aus den Proben Nr. 1501 bis 1512 in der Tabelle 1015 offensichtlich ist, werden bevorzugte Er-
gebnisse in den Proben erhalten, in welche Oxide der Proben Nr. 1201 bis 1212 in der Tabelle 1008 mit Zu-

sammensetzungen innerhalb oder auf den Begrenzungslinien der Flache, umgeben von den geraden Linien,

verbindend jeden Punkt, angegeben durch A (X

20,z

30,y =

51,z = 14), C (X

=35,y=

85,y=1,z=14),B (X
60), (worin x, y und, z Mol-% reprasentieren) des Drei-Komponenten-Pha-

39,y=1,z

50)und D (X =
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sendiagramms der Oxide, reprasentiert durch SiO,-TiO,-XO, gezeigt in Fig. 5, als eine Nebenkomponente zu-
gesetzt werden, wobei die Proben ein Kapazitats-Verringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb —40%
bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von 1,0% oder weniger aufwei-
sen, wobei (iberdies die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitiat gegeniiber Temperaturdnderungen
den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von -25°C bis +85°C und
den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis
+125°C, erfllt.

[0154] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 4900 Q-F oder mehr bzw. 190 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchschlagspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter
der Gleichspannung. Darliber hinaus ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25
kV/mm eine mittlere Lebensdauer, welche so lang wie 800 Stunden oder mehr war, und es wurden keine Aus-
schul¥falle im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest gefunden, wobei Uberdies eine relativ niedrige
Brenntemperatur von 1300°C oder weniger ermdéglicht wurde.

[0155] Wenn das Oxid SiO,-TiO,-XO eine Zusammensetzung auflerhalb der obenstehend beschriebenen Zu-
sammensetzung aufweist, wie in den Proben Nr. 1213 bis 1219 in der Tabelle 1008, wird im Gegensatz dazu
das Sintern ungentigend, oder viele Ausschulifalle erscheinen im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest,
sogar nach dem Sintern, wie ersichtlich in den Proben Nr. 1513 bis 1519 in der Tabelle 1015.

[0156] Wahrend ein monolithischer Kondensator mit einem Isolationswiderstand von 5290 Q-F oder mehr
bzw. 310 Q-F oder mehr bei 25°C bzw. 150°C unter einem starken elektrischen Feld von 10 kV/mm erhalten
werden kann, wie gezeigt in den Proben Nr. 1511 und 1512 in der Tabelle 1015, indem zugelassen wird, daf}
Al,O, und/oder ZrO, in den SiO,-TiO,-XO-Oxiden enthalten sind, wie in der Probe Nr. 1211 und 1212 in der
Tabelle 1008, wird das Sintervermdgen extrem verringert, wenn Al,O, und ZrO, in Mengen von 15 Gewichts-
teilen oder mehr bzw. 5 Gewichtsteilen oder mehr zugegeben werden, wie in den Proben Nr. 1217 und 1218
in der Tabelle 1008.

(Beispiel 13)

[0157] Nach Herstellen und Abwiegen von TiCl, und Ba(NQO;), von vielféltiger Reinheit als Ausgangsmateria-
lien wurden die Verbindungen als Titanylbariumoxalat (Ba-TiO(C,0,)-4 H,O) durch Zusetzen von Oxalsaure
gefallt. Dieses Prazipitat wurde durch Erwarmen bei einer Temperatur von 1000°C oder mehr zersetzt, um vier
Arten von Bariumtitanat, aufgelistet in Tabelle 1, zu synthetisieren.

[0158] Oxide, Carbonate oder Hydroxide als jede Komponente der ersten Nebenkomponente wurden so ab-
gewogen, dal} ein Zusammensetzungsverhaltnis (Molverhaltnis) von 0,25 Li,0-0,65(0,30 TiO,-0,70 SiO,)-0,10
Al,O, vorliegt, um durch Zerkleinern und Mischen ein Pulver zu erhalten.

[0159] In gleicher Weise wurden Oxide, Carbonate oder Hydroxide als jede Komponente der zweiten Neben-
komponente so abgewogen, dafl ein Zusammensetzungsverhaltnis (Molverhaltnis) von 0,66 SiO,-0,17
TiO,-0,15 Ba0-0,02 MnO (Molverhaltnis) vorliegt, um ein Pulver durch Zerkleinern und Mischen zu erhalten.
[0160] Oxidpulver der ersten und zweiten Nebenkomponenten wurden in getrennte Platin-Tiegel gebracht
und auf 1500°C erwarmt. Nach Abschrecken und Zerkleinern der Mischung wurde jedes Oxidpulver mit einer
mittleren Teilchengréfe von 1 pm oder weniger erhalten.

[0161] Im nachsten Schritt wurden BaCO, zur Einstellung des Molverhaltnisses Ba/Ti (m) in Bariumtitanat,
Eu,O,, Gd,0,, Tb,0,, Dy,0,, Ho,0,, Er,0,, Tm,0O, und Yb,0,, und BaZrO,, MgO und MnO, jeweils mit einer
Reinheit von 99% oder mehr, hergestellt. Diese Rohmaterialpulver und die obenstehend beschriebenen Oxide,
welche eine von der ersten oder zweiten Nebenkomponente sein sollen, wurden so abgewogen, dal die in der
Tabelle 2002 und Tabelle 2003 gezeigten Zusammensetzungen gebildet werden. Die Zugabemengen der ers-
ten und zweiten Nebenkomponenten sind durch Gewichtsteile relativ zu 100 Gewichtsteilen der wesentlichen
Komponente (BaO),,TiO, + aR,O, + BBaZrO, + yMgO + gMnO angegeben.
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[0162] Organische Lésungsmittel, wie Polyvinylbutyral-Bindemittel und Ethanol, wurden zu den abgewoge-
nen Verbindungen zugesetzt, welche in einer Kugelmuhle in nassem Zustand vermischt wurden, um eine ke-
ramische Aufschlammung herzustellen. Diese keramische Aufschldmmung wurde durch ein Rakelmesser-Ver-
fahren zu einem Blatt geformt, wodurch man eine rechteckig geformte Griinfolie mit einer Dicke von 35 pm er-
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hielt, gefolgt von Aufdrucken einer elektrisch leitenden, hauptsachlich aus Ni aufgebauten, Paste auf die kera-
mische Griinfolie, um eine Schicht der elektrisch leitenden Paste zur Bildung von Innenelektroden zu formen.
[0163] Danach wurde eine Vielzahl der keramischen Griinfolien, auf welchen die elektrisch leitende Schicht
gebildet ist, so laminiert, dal die Seiten, auf welchen die elektrisch leitende Paste nach auf3en blickt, abwech-
selnd Ubereinander aufgebracht sind, wodurch man einen monolithischen Kérper erhalt. Dieser monolithische
Korper wurde bei 350°C in einer N,-Atmosphére erwarmt, und der monolithische Kérper wurde, nach Zulassen,
daf} sich das Bindemittel zersetzt, bei den Temperaturen, gezeigt in Tabelle 2004 und Tabelle 2005, in einer
reduzierenden Atmosphare, umfassend H,-N,-H,O-Gase, unter einem Sauerstoffpartialdruck von 10~ bis 107*2
MPa zwei Stunden lang gebrannt, wodurch man einen keramischen gesinterten Korper erhielt.

[0164] Die beiden Seitenflachen des keramischen gesinterten Kérpers wurden mit einer Silberpaste be-
schichtet, enthaltend B,O,-Li,0-SiO,-BaO-Glasfritten, und bei einer Temperatur von 600°C in einer N,-Atmos-
phare gebrannt, wodurch elektrisch mit den Innenelektroden verbundene Aul3enelektroden erhalten wurden.
[0165] Die Gesamtabmessungen des so erhaltenen monolithischen Keramikkondensators beliefen sich auf
5,0 mm Breite, 5,7 mm Lange und 2,4 mm Dicke, wahrend die Dicke der dielektrischen Keramikschicht 30 pm
betrug. Die Gesamtanzahl der effektiven dielektrischen Keramikschichten belief sich auf 57, wobei die Flache
der gegeniiberliegenden Elektrode pro einer Schicht 8,2 x 10°m? betrug.

[0166] Die elektrischen Merkmale dieser monolithischen Keramikkondensatoren wurden gemessen. Die elek-
trostatische Kapazitat (C) und der dielektrische Verlust (tan ®) wurden gemessen unter Verwendung eines
Messinstruments vom automatischen Briicken-Typ bei 1 kHz, 1 Vrms und 25°C, und die dielektrische Konstan-
te (€) wurde aus der elektrostatischen Kapazitat berechnet. Als Nachstes wurde der Isolationswiderstand unter
Verwendung einer Isolationswiderstand-Testvorrichtung bei 25°C und 150°C durch Anlegen von Gleichspan-
nungen von 315V (oder 10 kV/mm) und 945 V (oder 30 kV/mm) wahrend 2 Minuten gemessen, wodurch ein
Produkt der elektrostatischen Kapazitat und des Isolationswiderstandes, oder ein Produkt CR erhalten wurde.
[0167] Die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegeniiber Temperaturdnderungen wurde eben-
falls gemessen. Die Anderungsrate bei —25°C und 85°C durch Heranziehen der elektrostatischen Kapazitat bei
20°C als Standard (AC/C20), die Anderungsrate bei — 55°C und 125°C durch Heranziehen der elektrostati-
schen Kapazitat bei 20°C als Standard (AC/C25) und der Maximumwert der Anderungsrate (JAC| max) als Ab-
solutwert im Temperaturbereich von —-55°C bis 125°C wurden als die elektrostatischen Kapazitaten gegentber
Temperaturanderungen gemessen.

[0168] Auch die Gleichstromvorspannungs-Charakteristik wurde ausgewertet. Zuerst wurde die elektrostati-
sche Kapazitat, als eine Wechselspannung von 1 kHz und 1 Vrms angelegt wurde, gemessen. Danach wurde
die elektrostatische Kapazitat, als eine Gleichspannung von 150 V und eine Wechselspannung von 1 kHz und
1 Vrms gleichzeitig angelegt wurden, gemessen, wodurch die Verringerungsrate der elektrostatischen Kapazi-
tat (A C/C) aufgrund des Ladens bzw. Anlegens der Gleichspannung berechnet wurde.

[0169] Im Hochtemperatur-Belastungstest wurde eine Gleichspannung von 750 V (oder 25 kV/mm) bei 150°C
an 36 Stiicken jeder Probe angelegt, um die zeitabhangigen Anderungen des Isolationswiderstandes zu mes-
sen. Die Zeit, an der Isolationswiderstand jeder Probe auf unter 10° Q verringert wurde, wurde als die Lebens-
dauer-Zeit definiert, und die mittlere Lebensdauer-Zeit wurde ausgewertet.

[0170] In dem Feuchtigkeits-Bestandigkeitstest wurde die Anzahl der Teststlicke mit einem Isolationswider-
stand von 10° Q oder weniger unter den 72 Teststlicken nach Anlegen einer Gleichspannung von 315 V unter
einem atmospharischen Druck von 2 atm (relative Feuchtigkeit 100%) bei 120°C wahrend 250 Stunden ge-
zahlt.

[0171] Die Isolationsdurchbruchsspannungen unter Wechsel- und Gleichspannungen wurden gemessen
durch Anlegen von Wechsel- und Gleichspannungen bei einer Spannungszuwachsrate von 100 V/sec.
[0172] Die obenstehend beschriebenen Ergebnisse sind in der Tabelle 2004 und der Tabelle 2005 aufgelistet.
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[0173] Es st aus Tabelle 2002 bis Tabelle 2005 offensichtlich, daf’ der monolithische Keramikkondensator ge-

maf der vorliegenden Erfindung ein Kapazitatsverringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb von —-45%

bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von weniger als 1,0% aufweist,
wobei die Anderungsrate gegeniiber Temperaturanderungen sowohl den B-Niveau-Merkmalsstandard, festge-

54/75



DE 698 22 933 T2 2004.09.02

legt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C als auch den X7R-Niveau-Merkmalsstan-
dard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von —-55°C bis +125°C erfillt.

[0174] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm unter der Gleich-
spannung. Weiterhin ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25 kV/mm eine mitt-
lere Lebensdauer, die so lang wie 800 Stunden oder mehr war, wobei Uberdies eine relativ niedrige Brenntem-
peratur von 1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0175] Der Grund, warum die Zusammensetzung in der vorliegenden Erfindung eingeschrankt war, wird hierin
nachstehend beschrieben werden.

[0176] In der Zusammensetzung von (BaO),, TiO? + aR,0, + BBazZrO, + yMgO + gMnO (worin R,0O, mindes-
tens eine Verbindung reprasentiert, gewahlt aus Eu,0,, Gd,O,, Tb,0O,, Dy,0,, Ho,0,, Er,0,, Tm,0, und Yb,0O,,
und a, B, y und g jeweils Molverhaltnisse reprasentieren) ist ein R,0,-Gehalt a von weniger als 0,001, wie ge-
zeigt in der Probe Nr. 2001, nicht zu bevorzugen, weil der Isolationswiderstand niedrig ist und das Produkt CR
klein wird. Andererseits wird auch ein R,0,-Gehalt a von mehr als 0,06, wie gezeigt in der Probe Nr. 2002, nicht
bevorzugt, weil die Temperaturcharakteristik nicht die B-Niveau-Charakteristik/X7R-Charakteristik erftillt, wo-
bei sie eine schlechte Zuverlassigkeit aufweist. Folglich belauft sich der bevorzugte Bereich des R,0,-Gehaltes
a auf 0,001 < a < 0,06.

[0177] Ein BaZrO,-Gehalt B von Null, wie in der Probe Nr. 2003, ist nicht zu bevorzugen, weil der Isolations-
widerstand niedrig ist und die Spannungsabhangigkeit des Isolationswiderstandes grofer ist als diejenige des
Zusammensetzungssystems, welches BaZrO, enthalt. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt, daR der BaZrO,-Ge-
halt B mehr als 0,06 betragt, wie in der Probe Nr. 2004, weil die Temperaturcharakteristik die B-Niveau-Cha-
rakteristik/X7R-Charakteristik nicht erflllt, wobei Uberdies eine Verklrzung der mittleren Lebensdauer vorliegt.
Folglich belauft sich der bevorzugte Bereich des BaZrO,-Gehaltes 3 auf 0,005 < 8 < 0,06.

[0178] Es wird nicht bevorzugt, dal3, wie ersichtlich in der Probe Nr. 2005, der MgO-Gehalt y gleich 0,001 ist,
weil der Isolationswiderstand niedrig wird und die Temperaturcharakteristik nicht die B-Niveau-Charakteris-
tik/X7R-Charakteristik erfiillt. Andererseits wird es nicht bevorzugt, dal® der MgO-Gehalt y 0,12 Gbersteigt, wie
in der Probe Nr. 2006, weil die Sintertemperatur hoch wird, der dielektrische Verlust 2,0% Uberschreitet, die
Anzahl von Ausschuf¥fallen im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest extrem erhéht wird, wobei tberdies
die mittlere Lebensdauer kurz ist. Folglich liegt der bevorzugte Bereich des MgO-Gehalts y im Bereich von
0,001 <y <0,12.

[0179] Es wird nicht bevorzugt, daB, wie ersichtlich in der Probe Nr. 2007, der MnO-Gehalt g gleich 0,001 ist,
da eine Messung aufgrund der Bildung von Halbleitern unmoglich wird. Es wird andererseits nicht bevorzugt,
dafl der MnO-Gehalt g 0,12 iberschreitet, wie ersichtlich in der Probe Nr. 2008, weil die Temperaturcharakte-
ristik X7R nicht erflllt wird und der Isolationswiderstand verringert wird, wobei Gberdies die mittlere Lebens-
dauer kurz wird. Folglich liegt der bevorzugte Bereich des MnO-Gehalt g im Bereich von 0,001 <g < 0,12.
[0180] Es ist nicht zu bevorzugen, dal, wie in der Probe Nr. 2009, die vereinigte Menge von y + g des
MgO-Gehaltes und MnO-Gehaltes 0,13 Uberschreitet, weil der dielektrische Verlust auf 2,0% erhéht wird und
die mittlere Lebensdauer verkuirzt wird, wobei Gberdies die AusschuRzahl im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Be-
lastungstest zunimmt. Folglich liegt die vereinigte Menge von y + g des MgO-Gehaltes und MnO-Gehaltes vor-
zugsweise im Bereich vony + g < 0,13.

[0181] Es wird nicht zu bevorzugt, daft das BaO/TiO,-Verhaltnis m geringer als 1,000 ist, wie in der Probe Nr.
2010, weil Messungen aufgrund der Bildung von Halbleitern unmdglich sind. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt,
daB, wie ersichtlich in der Probe Nr. 2011, das BaO/TiO,-Verhaltnis m gleich 1,000 ist, weil der Isolationswider-
stand sowie die Wechsel- und Gleichstrom-Durchschlagspannung niedrig wird, wobei Uberdies eine Verkur-
zung der mittleren Lebensdauer vorliegt. Es wird andererseits nicht bevorzugt, dal das BaO/TiO,-Verhaltnis m
Uber 1,035 betragt, wie in den Proben Nr. 2012 und 2013, weil Messungen aufgrund ungentgenden Sinterns
unmdglich werden. Folglich ist ein BaO/TiO,-Verhaltnis m im Bereich von 1,000 < m < 1,035 zu bevorzugen.
[0182] Es ist nicht zu bevorzugen, daf} die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente gleich
Null ist, wie in den Proben Nr. 2014 und 2016, weil Messungen aufgrund ungeniigenden Sinterns unmadglich
sind. Es wird andererseits nicht bevorzugt, dall die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente
3,0 Gewichtsteile Ubersteigt, wie ersichtlich in den Proben Nr. 2015 und 2017, weil der dielektrische Verlust
1,0%, Uberschreitet und der Isolationswiderstand und die Isolationsdurchschlagspannung gesenkt werden,
wobei Uberdies eine Verklrzung der mittleren Lebensdauer vorliegt. Folglich belauft sich der bevorzugte Ge-
halt entweder der ersten oder der zweiten Komponenten auf 0,2 bis 3,0 Gewichtsteile.

[0183] Der Gehalt der in Bariumtitanat als Verunreinigungen enthaltenen Erdalkalimetalloxide wird auf unter
0,02 Gew.-% unterdruckt, weil, wenn der Gehalt der Erdalkalimetalloxide 0,02 Gew.-% Uberschreitet, wie in der
Probe Nr. 2018, die dielektrische Konstante verringert wird.
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(Beispiel 14)

[0184] Ein Material mit einer Zusammensetzung von BaO, ,,, TiO, + 0,03 Gd,O; + 0,025 BaZrO, + 0,05 MgO
+ 0,01 MnO (Molverhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat in Tabelle 1A als dielektrisches Pulver
hergestellt. Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 her-
gestellt, mit der Ausnahme, daf} ein Oxid, reprasentiert durch Li,O-(Si, Ti)O,-MO, gezeigt in Tabelle 2006, mit
einer mittleren TeilchengréfRe von 1 um oder weniger, hergestellt durch Erwarmen des obenstehend beschrie-
benen Materials bei 1200 bis 1500°C, als die erste Nebenkomponente zugesetzt wurde. Die Gesamtabmes-
sungen des hergestellten monolithischen Keramikkondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1.

Tabelle 2006
' I;rober T __Erst{a Nebenkomponente T
Nr.  |zugabemenge _Zusammensetzung (Mol-%, auller w)
(Gewichtsteile) G0 (SiwThw)O2 w Al,04 2rO,

2101 1 20 80 6.3 0 0
2102 1 10 80 0.6 5 5
2103 0.8 10 70 0.5 20 0
2104 0.8 35 45 1 10 10
2105 1.5 45 45 0.5 10 0
2106 1.5 45 55 0.3 0 0
2107 1 20 70 0.6 5 5
2108 1 20 70 0.4 10 0
2108 1.2 30 €0 0.7 5 5
2110 1.2 30 60 0.8 10 0
2111 2 40 50 0.6 5 5
2112 2 40 50 0.9 0 10
2113 1.5 10 85 0.4 5 0
2114 2 S 75 0.6 10 10
2115 1.2 20 55 0.5 25 0
2116 1 45 40 0.8 0 15
2117 0.8 50 45 0.7 5 0
2118 1.2 25 75 0.9 0 0
2119 15 25 75 1 0 0
2120 1 35 65 0.8 0 0
2121 15 35 85 1 0 0
2122 1.2 20 70 0.2 0 10

[0185] Dann wurden die elektrischen Merkmale durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die
Ergebnisse sind in der Tabelle 2007 gezeigt.
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[0186] Wie aus Tabelle 2006 und Tabelle 2007 offensichtlich, werden bevorzugte Ergebnisse in den Proben

Nr. 2101 bis 2112, 2118 und 2120 erhalten, in welche die Oxide mit Zusammensetzungen innerhalb oder auf
den Begrenzungslinien der Flache, umgeben durch die geraden Linien, verbindend jeden Punkt, angegeben
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durch A (X=20,y=80,z=0),B(X=10,y=80,z=10),C (X=10,y=70,z=20),D (X =35,y =45, z = 20),
E(X=45y=45 z=10)und F (X =45,y =55, z=0) (worin x, y und z Mol-% reprasentieren, und w ein
Molverhaltnis reprasentiert, wobei w im Bereich von 0,3 < w < 1,0 ist, wenn es auf die Linie A-F fallt) des
Drei-Komponenten-Phasendiagramms der Oxide, reprasentiert durch Li,O-(Si,, Ti,_,)0,-MO, gezeigt in Fig. 4,
zugesetzt werden, wobei die Proben ein Kapazitats-Verringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb —45%
bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von 1,0 oder weniger aufweisen,
wobei Uberdies die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat gegeniiber Temperaturéanderungen den
B-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C und den
X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von —-55°C bis +125°C er-
fullt.

[0187] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm unter der Gleich-
spannung. Weiterhin ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25 kV/mm eine mitt-
lere Lebensdauer, die so lang wie 800 Stunden oder mehr war, wobei Uberdies eine relativ niedrige Brenntem-
peratur von 1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0188] Wenn das durch Li,O-(Si,, Ti,_,)O,-MO reprasentierte Oxid eine Zusammensetzung auf3erhalb der
obenstehend beschriebenen Zusammensetzung aufweist, wie in den Proben Nr. 2113 bis 2117 und 2119, wird
andererseits das Sintern ungenugend oder viele Ausschulfalle erscheinen im Feuchtigkeitsbestéandigkeits-Be-
lastungstest, sogar nach dem Sintern. Wenn die Zusammensetzung auf die Linie A-F fallt und w = 1,0, wird die
Sintertemperatur hoch, was eine groe Zahl an Ausschul3-Sticken im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belas-
tungstest ergibt, wie gezeigt in den Proben Nr. 2119 und 2121. Wenn der Wert von w geringer als 3,0 ist, wird
die Sintertemperatur so hoch, daB viele Ausschuf3-Stiicke im Feuchtigkeitsbestandigkeitstest erscheinen, wie
gezeigt in der Probe Nr. 2122.

(Beispiel 15)

[0189] Ein Material mit einer Zusammensetzung Ba, o,,"TiO, + 0,03 Dy,0, + 0,02 BaZrO, + 0,05 MgO + 0,01
MnO (Molverhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat in der Tabelle 1A als dielektrisches Pulver
hergestellt. Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 her-
gestellt, mit der Ausnahme, dal} ein Oxid, repréasentiert durch Si,O-TiO,-XO, gezeigt in der Tabelle 2008, mit
einer mittleren TeilchengréfRe von 1 ym oder weniger, hergestellt durch Erwarmen des obenstehend beschrie-
benen Materials bei 1200 bis 1500°C, als die zweite Nebenkomponente zugesetzt wurde. Die Zugabemengen
von Al,O, und ZrO, sind durch Gewichtsteile relativ zu 100 Gewichtsteilen der zweiten Nebenkomponente
(xSiO, — yTiO, - zXO) angegeben. Die Gesamtabmessungen des hergestellten monolithischen Keramikkon-
densators sind die gleichen wie in Beispiel 1.
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[0190] Dann wurden die elektrischen Merkmale durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die

Ergebnisse sind in der Tabelle 2009 gezeigt.
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[0191] Wie aus Tabelle 2008 und Tabelle 2009 offensichtlich, werden bevorzugte Ergebnisse in den Proben

Nr. 2201 bis 2212 erhalten, in welchen Oxide mit Zusammensetzungen innerhalb oder auf den Begrenzungs-

85,y

60), (worin x, y, und

linien der Flache, umgeben durch die geraden Linien, verbindend jeden Punkt, angegeben durch A (X

=20,z=50)und D (X=39,y=1,z=

=30,y

51,z =14), C (X

:35,y=

1,z =14), B (X
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z Mol-% reprasentieren) des Drei-Komponenten-Phasendiagramms der Oxide, reprasentiert durch
SiO,-TiO,-XO, gezeigt in Fig. 5, zugesetzt werden, wobei die Proben ein Kapazitatsverringerungsverhaltnis
von so wenig wie innerhalb —45% bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Ver-
lust von 1,0% oder weniger aufweisen, wobei Uberdies die Anderungsrate der elektrostatischen Kapazitat ge-
genlber Temperaturanderungen den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgesetzt im JIS-Standard, im Tempera-
turbereich von -25°C bis +85°C und den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgesetzt im EIA-Standard, im
Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erfillit.

[0192] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter Wechselstromspannung und 14 kV/mm unter der Gleich-
stromspannung. Weiterhin ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25 kV/mm eine
mittlere Lebensdauer, die so lang wie 800 Stunden oder mehr war, und es wurden keine Ausschuf3-Stiicke im
Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest gefunden, wobei Uiberdies eine relativ niedrige Brenntemperatur
von 1300°C oder weniger ermoglicht wurde.

[0193] Wenn das Oxid, reprasentiert durch SiO,-TiO,-XO, eine Zusammensetzung auferhalb der obenste-
hend beschriebenen Zusammensetzung aufweist, wie in den Proben Nr. 2213 bis 2219, wird im Gegensatz
dazu das Sintern ungentgend oder viele Ausschuf3falle erscheinen im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belas-
tungstest sogar nach dem Sintern.

[0194] Wahrend ein monolithischer Kondensator mit einem Isolationswiderstand von 5400 Q-F oder mehr
bzw. 300 Q‘F oder mehr bei 25°C bzw. 150°C unter einem starken elektrischen Feld von 10 kV/mm erhalten
werden kann, indem zugelassen wird, daft Al,O, und/oder ZrO, in den SiO,-TiO,-XO-Oxiden enthalten sind,
wie in der Probe Nr. 2211 und 2212, wird das Sintervermdgen extrem verringert, wenn Al,O, und ZrO, in Men-
gen von 15 Gewichtsteilen oder mehr bzw. 5 Gewichtsteilen oder mehr zugesetzt werden, wie in den Proben
Nr. 2217 und 2218.

(Beispiel 16)

[0195] Vier Arten von Bariumtitanat (BaTiO;), ein Oxidpulver als eine erste Nebenkomponente und ein Oxid-
pulver als eine zweite Nebenkomponente wurden durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 erhalten.
[0196] Dann wurden BaCO, zur Einstellung des Molverhéltnisses Ba/Ti in Bariumtitanat, Eu,0;, Gd,O,,
Tb,0O;, Dy,0;, Ho,0,, Er,0,, Tm,0, und Yb,0;, und MnO, jeweils mit einer Reinheit von 99% oder mehr, her-
gestellt. Diese Rohmaterialpulver und die obenstehend beschriebenen Oxide, welche entweder die erste oder
die zweite Komponente sein sollen, wurden so abgewogen, da die Zusammensetzung in der Tabelle 2010
und Tabelle 2011 erhalten wurde. Die Zugabemengen der ersten und zweiten Nebenkomponenten sind defi-
niert durch die Zugabemenge relativ zu 100 Gewichtsteilen (BaO),,TiO, + aR,O, + fBaZrO, + yMnO. Ein mo-
nolithischer Keramikkondensator wurde durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 unter Verwendung dieser
abgewogenen Materialien hergestellt. Die Gesamtabmessungen des monolithischen Keramikkondensators
sind die gleichen wie in Beispiel 1.
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[0197] Die elektrischen Merkmale wurden durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die Er-

gebnisse sind in der Tabelle 2012 und Tabelle 2013 gezeigt.
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[0198] Es istaus Tabelle 2010 bis Tabelle 2013 offensichtlich, dal der monolithische Keramikkondensator ge-

man der vorliegenden Erfindung ein Kapazitatsverringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb von —-40%

oder weniger bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektrischen Verlust von weniger als

1,0% aufweist, wobei die Anderungsrate gegeniiber Temperaturdnderungen sowohl den B-Niveau-Merkmals-

standard, festgelegt im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C und den X7R-Niveau-Merk-
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malsstandard, festgelegt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erfullt.

[0199] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter Wechselspannung und 14 kV/mm unter Gleichspannung.
Weiterhin ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25 kV/mm eine mittlere Lebens-
dauer, die so lang war wie 800 Stunden oder mehr, wobei Uberdies eine relativ niedrige Brenntemperatur von
1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0200] Der Grund, warum die Zusammensetzung in der vorliegenden Erfindung eingeschrankt war, wird hierin
nachstehend beschrieben werden.

[0201] In der Zusammensetzung von (BaO),TiO, + aR,0, + BBaZrO, + yMgO (worin R,O, mindestens eine
Verbindung reprasentiert, gewahlt aus Eu,0,, Gd,0,, Tb,0,, Dy,0,, Ho,0,, Er,O,, Tm,0, und Yb,O,, und q,
und y jeweils Molverhaltnisse reprasentieren) wird ein Mn,O,-Gehalt a von weniger als 0,001, wie gezeigt in
der Probe Nr. 2301, nicht bevorzugt, weil das Temperaturcharakteristik nicht die B-Niveau-Charakteris-
tik/X7R-Charakteristik erfiillt. Andererseits wird auch ein Mn,O,-Gehalt a von mehr als 0,06, wie gezeigt in der
Probe Nr. 2302, nicht bevorzugt, weil die spezifische dielektrische Konstante so klein wie 900 wird. Folglich
belauft sich der bevorzugte Bereich des Mn,O,-Gehaltes a auf 0,001 < a < 0,06.

[0202] Ein BaZrO,-Gehalt B von Null, wie in der Probe Nr. 2303, ist nicht zu bevorzugen, weil der Isolations-
widerstand niedrig ist, und die Spannungsabhangigkeit des Isolationswiderstandes groRer ist als diejenige des
Zusammensetzungssystems, welches BaZrO, enthalt. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt, daR der BaZrO,-Ge-
halt B mehr als 0,06 betragt, wie in der Probe Nr. 2304, weil die Temperaturcharakteristik nicht die B-Ni-
veau-Charakteristik/X7R-Charakteristik erfiillt, wobei Gberdies eine Verkirzung der mittleren Lebensdauer vor-
liegt. Folglich belduft sich der bevorzugte Bereich des BaZrO,-Gehaltes B auf 0,005 < 3 < 0,06.

[0203] Es wird nicht bevorzugt, dal3, wie ersichtlich in der Probe Nr. 2305, der MgO-Gehalt y gleich 0,001 ist,
weil Messungen aufgrund der Bildung von Halbleitern unmdglich sind. Andererseits wird es nicht bevorzugt,
dafl der MgO-Gehalt y 0,13 Gbersteigt, wie in der Probe Nr. 2306, weil die Temperaturcharakteristik X7R nicht
erfillt wird und der Isolationskapazitat niedrig ist, wobei Uberdies die mittlere Lebensdauer kurz ist. Folglich
liegt der Bereich des Mn-Gehalts y vorzugsweise im Bereich von 0,001 <y < 0,13.

[0204] Es wird nicht bevorzugt, daft das BaO/TiO,-Verhéltnis m geringer als 1,000 ist, wie in der Probe Nr.
2307, weil Messungen aufgrund der Bildung von Halbleitern unmdglich sind. Es wird ebenfalls nicht bevorzugt,
daB, wie ersichtlich in der Probe Nr. 2308, das BaO/TiO,-Verhaltnis m gleich 1,000 ist, weil der Isolationswider-
stand sowie die Wechsel- und Gleichstrom-Durchschlagspannung niedrig wird, wobei Uberdies eine Verkur-
zung der mittleren Lebensdauer vorliegt. Es wird andererseits nicht bevorzugt, daR das BaO/TiO,-Verhaltnis m
Uber 1,035 betragt, wie in den Proben Nr. 2309 und 2310, weil Messungen aufgrund ungentgenden Sinterns
unmdglich werden. Folglich ist ein BaO/TiO,-Verhaltnis m im Bereich von 1,000 < m < 1,035 zu bevorzugen.
[0205] Es ist nicht zu bevorzugen, daf} die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente gleich
Null ist, wie in den Proben Nr. 2311 und 2313, weil Messungen aufgrund ungenigenden Sinterns unmdglich
sind. Es wird andererseits nicht bevorzugt, dall die Zugabemenge der ersten oder zweiten Nebenkomponente
3,0 Gewichtsteile Ubersteigt, wie ersichtlich in den Proben Nr. 2312 und 2314, weil der dielektrische Verlust
1,0%, Uberschreitet und der Isolationswiderstand und die Isolationsdurchbruchsspannung gesenkt werden,
wobei Uberdies eine Verklrzung der mittleren Lebensdauer vorliegt. Folglich belauft sich der bevorzugte Ge-
halt entweder der ersten oder der zweiten Komponenten auf 0,2 bis 3,0 Gewichtsteile.

[0206] Der Gehalt der in Bariumtitanat als Verunreinigungen enthaltenen Erdalkalimetalloxide wird auf unter
0,02 Gew.-% unterdruckt, weil, wenn der Gehalt der Erdalkalimetalloxide 0,02 Gew.-% Uberschreitet, wie in der
Probe Nr. 2315, die dielektrische Konstante verringert wird.

(Beispiel 17)

[0207] Ein Material mit einer Zusammensetzung BaO, ,,,-TiO, + 0,015 Ho,O, + 0,01 BaZrO, + 0,03 MnO (Mol-
verhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat in Tabelle 1A als dielektrisches Pulver hergestellt. Ein
monolithischer Keramikkondensator wurde durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 hergestellt, mit der
Ausnahme, daB ein Oxid, reprasentiert durch Li,O-(Si, Ti)O,-MO, wie gezeigt in der Tabelle 2006, mit einer mitt-
leren Teilchengrofle von 1 ym oder weniger, hergestellt durch Erwarmen des obenstehend beschriebenen Ma-
terials bei 1200 bis 1500°C, als die erste Nebenkomponente zugesetzt wurde. Die Gesamtabmessungen des
hergestellten monolithischen Keramikkondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1. Die elektrischen Merk-
male wurden dann durch das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die Ergebnisse sind in der Tabelle
2014 gezeigt. In der Tabelle 2014 entsprechen die Proben Nr. 2401 bis 2422 den Proben Nr. 2101 bis 2122 in
der Tabelle 2006. Beispielsweise wurde die Probe Nr. 2401 in der Tabelle 2014 durch Zusetzen der Neben-
komponente der Probe Nr. 2101 in Tabelle 2006 erhalten.
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[0208] Wie aus den Proben Nr. 2401 bis 2412, 2418 und 2420 offensichtlich, werden bevorzugte Ergebnissg
in den Proben erhalten, in welchen Oxide der Proben Nr. 2101 bis 2112, 2118 und 2120 in Tat?elle 2006 m'lt
Zusammensetzungen innerhalb oder auf den Begrenzungslinien der Flache, umgeben durch die geraden Li-
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und z Mol-% reprasentieren, und w ein Molverhaltnis reprasentiert, wobei w im Bereich von 0,3 < w < 1,0 liegt,
wenn es auf die Linie A-F fallt) des Drei-Komponenten-Phasendiagramms der Oxide, reprasentiert durch
Li,O-(Si,, Ti,_,)0,-MO, gezeigt in Fig. 4, zugesetzt werden, wobei die Proben ein Kapazitats-Verringerungs-
verhaltnis von so wenig wie innerhalb —40% bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm und einen dielektri-
schen Verlust von 1,0% oder weniger aufweisen, wobei (iberdies die Anderungsrate der elektrostatischen Ka-
pazitat gegenuber Temperaturanderungen den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im JIS-Standard, im
Temperaturbereich von —25°C bis +85°C und den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt im EIA-Standard,
im Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erfilllt.

[0209] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 190 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchbruchsspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter
der Gleichspannung. Darliber hinaus ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und einer Gleichspannung von
25 kV/mm eine mittlere Lebensdauer, die so lang wie 800 Stunden oder mehr war, wobei Uberdies eine relativ
niedrige Brenntemperatur von 1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0210] Wenn, andererseits, das Oxid, reprasentiert durch Li,O-(Siw, Ti,_,)O0,-MO, eine Zusammensetzung au-
Rerhalb der obenstehend beschriebenen Zusammensetzung aufweist, wie in den Proben Nr. 2113 bis 2117
und 2119, wird das Sintern ungenutigend, oder viele Ausschu3-Stlicke erscheinen im Feuchtigkeitsbestandig-
keits-Belastungstest sogar nach Sintern, wie ersichtlich in den Proben Nr. 2413 bis 2417 und 2419 in der Ta-
belle 2014. Wenn die Zusammensetzung auf die Linie A-F fallt, und w = 1,0, wie in den Proben Nr. 2119 und
2121 in der Tabelle 2006, wird die Sintertemperatur hoch und viele Ausschuf3-Falle treten im Feuchtigkeitsbe-
standigkeits-Belastungstest auf. Wenn der Wert von w geringer als 0,30 ist, wie in der Probe Nr. 2122 in der
Tabelle 2006, wird die Sintertemperatur hoch und viele Ausschuf3-Falle erscheinen im Feuchtigkeitsbestandig-
keits-Belastungstest, wie ersichtlich in der Probe Nr. 2422 in der Tabelle 2014.

(Beispiel 18)

[0211] Ein Material mit einer Zusammensetzung BaO, ,,, TiO, + 0,025 Eu,0, + 0,01 BaZrO, + 0,05 MnO (Mol-
verhaltnis) wurde unter Verwendung von Bariumtitanat "A" in der Tabelle 1 als dielektrisches Pulver hergestellit.
Ein monolithischer Keramikkondensator wurde durch dasselbe Verfahren wie in Beispiel 1 hergestellt, mit der
Ausnahme, daB ein Oxid SiO,-TiO,-XO, gezeigt in der Tabelle 2008, mit einer mittleren Teilchengrée von 1
pum oder weniger, hergestellt durch Erwarmen des obenstehend beschriebenen Materials bei 1200 bis 1500°C,
als die zweite Nebenkomponente zugesetzt wurde. Die Gesamtabmessungen des hergestellten monolithi-
schen Keramikkondensators sind die gleichen wie in Beispiel 1. Die elektrischen Merkmale wurden dann durch
das gleiche Verfahren wie in Beispiel 1 gemessen. Die Ergebnisse sind in der Tabelle 2015 gezeigt. In der Ta-
belle 2015 entsprechen die Proben Nr. 2501 bis 2519 in der Tabelle 2015 den Proben Nr. 2201 bis 2219 in der
Tabelle 2008. Zum Beispiel wurde die Probe Nr. 2501 in der Tabelle 2015 durch Zusetzen der Nebenkompo-
nente der Probe Nr. 2201 in Tabelle 2008 erhalten.
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[0212] Wie aus den Proben Nr. 2501 bis 2512 in der Tabelle 2015 offensichtlich ist, werden bevorzugte Er-
gebnisse in den Proben erhalten, in welche Oxide der Proben Nr. 2201 bis 2212 in der Tabelle 2008 mit Zu-

sammensetzungen innerhalb oder auf den Begrenzungslinien der Flache, umgeben von den geraden Linien,

30,y

39,y =1, z=60), (worin x, y und z Mol-% reprasentieren) im Drei-Komponenten-Pha-

verbindend jeden Punkt, angegeben durch A (x =85,y =1,z=14),B (X=35,y=51,z2=14),C (X

20,z

50) und D (X =
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sendiagramm der SiO,-TiO,-XO-Oxide, gezeigt in Fig. 5, zugesetzt werden, wobei die Proben ein Kapazi-
tats-Verringerungsverhaltnis von so wenig wie innerhalb —40% bei einer angelegten Spannung von 5 kV/mm
und einen dielektrischen Verlust von 1,0% oder weniger aufweisen, wobei Uberdies die Anderungsrate der
elektrostatischen Kapazitat gegenuber Temperaturanderungen den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgelegt
im JIS-Standard, im Temperaturbereich von —25°C bis +85°C und den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festge-
legt im EIA-Standard, im Temperaturbereich von -55°C bis +125°C erfilllt.

[0213] Darlber hinaus zeigen die Isolationswiderstéande bei 25°C und 150°C, wie ausgedriickt durch das Pro-
dukt CR, so hohe Werte wie 5000 Q-F oder mehr bzw. 200 Q-F oder mehr, wenn der Keramikkondensator unter
einer hohen elektrischen Feldstarke von 10 kV/mm verwendet wird. Die Isolationsdurchschlagspannung zeigt
ebenfalls hohe Werte von 12 kV/mm oder mehr unter der Wechselspannung und 14 kV/mm oder mehr unter
der Gleichspannung. Darliber hinaus ergab ein Beschleunigungstest bei 150°C und Gleichspannung von 25
kV/mm eine mittlere Lebensdauer, welche so lang wie 800 Stunden oder mehr war, wobei Uberdies eine relativ
niedrige Brenntemperatur von 1300°C oder weniger ermdglicht wurde.

[0214] Wenn das Oxid SiO,-TiO,-XO eine Zusammensetzung auflerhalb der obenstehend beschriebenen Zu-
sammensetzung aufweist, wie in den Proben Nr. 2213 bis 2119 in der Tabelle 2008, wird andererseits das Sin-
tern ungentigend, oder viele Ausschul3falle erscheinen im Feuchtigkeitsbestandigkeits-Belastungstest, sogar
nach dem Sintern, wie ersichtlich in den Proben Nr. 2513 bis 2519 in der Tabelle 2015.

[0215] Wahrend ein monolithischer Kondensator mit einem Isolationswiderstand von 5400 Q-F oder mehr
bzw. 330 Q-F oder mehr bei 25°C bzw. 150°C unter einem starken elektrischen Feld von 10 kV/mm erhalten
werden kann, indem zugelassen wird, daft Al,O, und/oder ZrO, in den SiO,-TiO,-XO-Oxiden enthalten sind,
wie in der Probe Nr. 2211 und 2212 in der Tabelle 2008, wird die Sintereigenschaft extrem verringert, wie ge-
zeigt in den Proben Nr. 2517 und 2518 in Tabelle 2015, wenn Al,O, und ZrO, in Mengen von 15 Gewichtsteilen
oder mehr bzw. 5 Gewichtsteilen oder mehr zugegeben werden, wie in den Proben Nr. 2517 und 2518 in der
Tabelle 2015.

[0216] Obwohlin den vorstehenden Beispielen durch das Oxalsaure-Verfahren hergestellte Pulver verwendet
wurden, sind die Verfahren nicht darauf eingeschrankt, aber auch ein Pulver von Bariumtitanat, hergestellt
durch ein Alkoxid-Verfahren oder hydrothermales Syntheseverfahren, kann verwendet werden. Es kann dazu
kommen, dass die Merkmale des monolithischen Keramikkondensators starker verbessert werden, als jene,
die in den vorstehenden Beispielen gezeigt werden, indem diese Pulver verwendet werden.

[0217] Die Oxidpulver als Ausgangsmaterialien sind nicht auf diejenigen eingeschrankt, welche bisher be-
schrieben wurden, aber die resultierenden Merkmale werden in keinem Sinne durch Verwendung einer Losung
eines Alkoxids oder einer organometallischen Verbindung beeinflult, vorausgesetzt dass die Ausgangsmate-
rialien so formuliert werden, dass die dielektrischen Keramikschichten innerhalb des Umfangs der vorliegen-
den Erfindung konstruiert werden.

[0218] Aus den vorstehenden Beschreibungen kann es klar gemacht werden, dass die dielektrische Keramik-
zusammensetzung gemaf der vorliegenden Erfindung nicht durch Brennen in einer reduzierenden Atmospha-
re reduziert wird und weiterhin nicht zu Halbleitern geformt wird, wobei Uiberdies ein Sintern bei einer relativ
geringen Temperatur von 1300°C oder weniger maoglich ist.

[0219] Folglich kénnen, wenn ein monolithischer Keramikkondensator unter Verwendung dieser dielektri-
schen Keramikzusammensetzung als dielektrische Keramikschichten konstruiert wird, die Herstellungskosten
des monolithischen Keramikkondensators verringert werden, da Grundmetalle, wie Nickel oder Nickellegierun-
gen, als Elektrodenmaterialien verwendet werden kénnen.

[0220] Wenn der monolithische Keramikkondensator unter Verwendung dieser Keramikzusammensetzung
unter einem hohen elektrischen Feld von 10 kV/mm eingesetzt wird, bei welchem aufgrund geringen Isolati-
onswiderstandes in dem monolithischen Keramikkondensator unter Verwendung von Nickel oder Nickellegie-
rungen fir die herkdmmlichen Innenelektroden keine Zuverlassigkeit gewahrleistet werden kann, kann ein mo-
nolithischer Keramikkondensator, der hervorragende Witterungsbestandigkeits-Eigenschaften, wie hohe Tem-
peraturbelastung bei einer angelegten Gleichspannung von 25 kV/mm bei 150°C, und Luftfeuchtigkeitsbestan-
digkeit-Belastung aufweist, erhalten werden, wobei der Isolationswiderstand bei Raumtemperatur bzw. bei
150°C, reprasentiert durch ein Produkt des Isolationswiderstands und der elektrostatischen Kapazitat (ein Pro-
dukt CR), so hoch wie 4900 bis 5000 Q-F bzw. 190 bis 200 Q-F wird, die Spannungsabhangigkeit des Isolati-
onswiderstands gering ist, das Kapazitatsverringerungs-Verhaltnis bei einer angelegten Spannung von 5
kV/mm so niedrig wie 40 bis 45% ist und die Isolationshaltbarkeit hoch ist, wobei Giberdies die Temperaturch-
arakteristik der elektrostatischen Kapazitat den B-Niveau-Merkmalsstandard, festgesetzt im JIS-Standard, und
den X7R-Niveau-Merkmalsstandard, festgesetzt im EIA-Standard, erfillt.

Patentanspriiche

1. Dielektrische Keramik, erhaltlich aus einer Zusammensetzung umfassend: Bariumtitanat, enthaltend
0,02 Gew.-% oder weniger an Alkalimetalloxiden, mindestens eines aus Scandiumoxid oder Yttriumoxid, Bari-
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umzirconat und Manganoxid, eine wesentliche Komponente, angegeben durch die folgende Zusammenset-
zungsformel:

(Ba0O),, TiO, + aM,0O, + BBaZrO, + yMnO,

worin M,O, fir mindestens eines aus Sc,0; oder Y,0; steht, und a, B und y fur Molverhaltnisse im Bereich von
0,001 < a = 0,06, 0,005 <3 <0,06 und 0,001 <y < 0,13 stehen, wobei 1,000 < m < 1,035;

und 0,2 bis 3,0 Gewichtsteile entweder einer ersten oder zweiten Nebenkomponente im Verhaltnis zu 100 Ge-
wichtsteilen der wesentlichen Komponente, wobei die erste Nebenkomponente ein Oxid ist, angegeben durch
Li,O-(Si, Ti)O,-MO, worin MO mindestens eines von Al,O, oder ZrO, ist und die zweite Nebenkomponente ein
Oxid ist, angegeben durch SiO,-TiO,-XO, worin XO mindestens eine der Verbindungen, gewéahlt aus BaO,
CaO0, SrO, MgO, ZnO und MnO ist.

2. Dielektrische Keramik nach Anspruch 1, wobei die wesentliche Komponente weiter ein g-Molverhaltnis
von Magnesiumoxid enthalt, wobei 0,001 <y <0,12,0,001 <g<0,12undy + g < 0,13 ist.

3. Dielektrische Keramik nach Anspruch 1 oder 2, wobei die erste Nebenkomponente, wenn ihre Zusam-
mensetzung durch xLi,O-y(Si,, Ti,_,)0,-zMO angegeben ist, worin x, y und z fiir Mol-% stehen und w im Bereich
von 0,30 = w < 1,00 ist, innerhalb oder auf den Begrenzungslinien einer Flache liegt, die durch sechs Punkte
(A, B, C, D, E, F) in einem Drei-Komponenten-Phasendiagramm verbindende Geraden umgeben ist, definiert
durch die jeder einzelnen Komponente entsprechenden Scheitelpunkte, wobei ein erster Punkt (A) definiert ist
durch x = 20, y = 80, z = 0, ein zweiter Punkt (B) definiert ist durch x = 10, y = 80, z = 10, ein dritter Punkt (C)
definiert ist durch x =10, y =70, z = 20, ein vierter Punkt (D) definiert ist durch x = 35, y = 45, z = 20, ein finfter
Punkt (E) definiert ist durch x = 45, y =45, z = 10, und ein sechster Punkt (D) definiert ist durch x = 45, y = 55,
z =0, und worin w innerhalb eines Bereichs von 0,3 < w < 1,0 ist, wenn die Zusammensetzung auf die Gerade,
welche den ersten und sechsten Punkt (A, F) verbindet, fallt.

4. Dielektrische Keramik nach Anspruch 1 oder 2, wobei die zweite Nebenkomponente, wenn ihre Zusam-
mensetzung durch xSiO,-yTiO,-zXO angegeben ist, worin X, y und z fiir Mol-% stehen, innerhalb oder auf den
Begrenzungslinien einer Flache liegt, die durch vier Punkte (A, B, C, D) in einem Drei-Komponenten-Phasen-
diagramm verbindende Geraden umgeben ist, definiert durch die jeder einzelnen Komponente entsprechen-
den Scheitelpunkte, wobei ein erster Punkt (A) definiert ist durch x = 85, y = 1, z = 14, ein zweiter Punkt (B)
definiert ist durch x = 35, y = 51, z = 14, ein dritter Punkt (C) definiert ist durch x = 30, y = 20, z = 50, und ein
vierter Punkt (D) definiert ist durch x =39,y = 1, z = 60.

5. Dielektrische Keramik nach Anspruch 4, wobei die zweite Nebenkomponente insgesamt 15 Gewichts-
teile oder weniger mindestens einem aus ALO, und ZrO, im Verhaltnis zu 100 Gewichtsteilen des durch
Si0O,-TiO,-XO angegebenen Oxids enthalt, wobei der Gehalt an ZrO, 5 Gewichtsteile oder weniger betréagt.

6. Monolithischer Keramikkondensator, versehen mit einer Vielzahl an dielektrischen Keramikschichten,
Innenelektroden, die zwischen den Keramikschichten und mit den Innenelektroden elektrisch verbundenen Au-
Renelektroden gebildet sind, wobei die dielektrischen Keramikschichten aus der dielektrischen Keramik geman
einem der Anspriche 1 bis 5 aufgebaut sind und die Innenelektroden aus Nickel oder einer Nickellegierung
aufgebaut sind.

7. Monolithischer Keramikkondensator nach Anspruch 6, wobei die Au3enelektrode mit einer gesinterten
Schicht aus einem elektrisch leitenden Metallpulver oder einem elektrisch leitenden Metallpulver, erganzt
durch Glasfritten, ausgestattet ist.

8. Monolithischer Keramikkondensator nach Anspruch 6, wobei die Aufienelektrode ausgestattet ist mit ei-
ner ersten Schicht umfassend eine gesinterte Schicht aus dem elektrisch leitenden Metallpulver oder dem elek-
trisch leitenden Metallpulver, erganzt durch Glasfritten, und einer zweiten Schicht, umfassend eine Plattie-
rungsschicht darauf.

9. Monolithischer Keramikkondensator nach Anspruch 7, wobei die Aufenelektrode ausgestattet ist mit ei-
ner ersten Schicht umfassend eine gesinterte Schicht aus dem elektrisch leitenden Metallpulver oder dem elek-
trisch leitenden Metallpulver, erganzt durch Glasfritten, und einer zweiten Schicht, umfassend eine Plattie-
rungsschicht darauf.

Es folgen 4 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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Fig. 4
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Fig. 5
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