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０　引言

锆钛酸铅基压电陶瓷（ＰＺＴ）因其优良的电学性

能，较高的居里温度（犜Ｃ），机械品质因数（犙ｍ）高及

价格低，已被广泛应用于压电换能器及传感器等电

子元器件中［１３］，但其介电常数（εｒ）和机电耦合系数

（犽ｔ）较低，需进一步提升。而 Ｐｂ（Ｎｉ１／３Ｎｂ２／３）Ｏ３

（ＰＮＮ）系压电陶瓷具有较高的εｒ 及较低的 犜Ｃ

（犜Ｃ≈－１２０℃），因此，限制了ＰＮＮ系压电陶瓷的

使用范围［４］。然而，大功率的压电陶瓷必须具有优

良的电学性能，较高的犜Ｃ 和εｒ，才能符合工业发展

的需要［５］。

目前，对于三元系和四元系压电陶瓷的研究较

多，也趋于成熟，但仍未发现完全满足应用要求的压

电陶瓷［６］。从压电陶瓷的发展历程得到启发，同时，

又因为Ｐｂ（Ｓｎ１／２Ｎｂ１／２）Ｏ３（ＰＳＮ）系、ＰＮＮ系、ＰＺＴ

系都属于钙钛矿结构［７］，可直接形成固溶体 Ｐｂ

（Ｓｎ１／２Ｎｂ１／２）Ｏ３Ｐｂ（Ｎｉ１／３Ｎｂ２／３）Ｏ３Ｐｂ［Ｚｒ狓Ｔｉ（１－狓）］

Ｏ３（ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ，质量分数 狓＝０．４２，０．４３，

０．４４，０．４５），具有较高的研究和应用价值。本文研

究了改变四元系ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ压电陶瓷中Ｚｒ和

Ｔｉ的含量对压电陶瓷性能的影响，并对实验结果进

行对比分析。

１　实验

本实验选择的配方为 ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ（狓＝

０．４２，０．４３，０．４４，０．４５）。选用ＢＳ２１０Ｓ型号的电子

天平，按照一定的化学计量配比进行称量。采用原



料为 化 学 纯 Ｐｂ３Ｏ４、ＺｒＯ２、ＴｉＯ２、Ｎｂ２Ｏ５、ＳｎＯ２、

Ｎｉ２Ｏ３，其中，Ｐｂ３Ｏ４ 的质量过量１％，用来弥补在烧

结过程中Ｐｂ的挥发
［８］。将称量好的粉末放入球磨

机中球磨１２ｈ，转速为３００ｒ／ｓ。粉料在８００℃下预

烧４ｈ后，在１０ＭＰａ压力下干压成型，烧结温度为

１２８０℃，保 温 ２ ｈ 后 经 抛 光 打 磨 成 直 径 为

１２ｍｍ、厚１．２ｍｍ的圆片，对样品进行刷银和烧

银，在７０℃硅油中加电压２．３ｋＶ／ｍｍ，极化２０ｍｉｎ

后在酒精中进行清洗，放置１２ｈ后进行电学性能的

测试。

用ｐｅｒｔＰＲＯ型Ｘ线衍射（ＸＲＤ）仪对样品的物

相组成进行分析。用ＳＵＰＲＡ４０型高分辨热场发射

扫描电子显微镜（ＳＥＭ）观察陶瓷样品断面的微观

形貌和组织结构。用ＺＪ３ＡＮ型准静态ｄ３３测试仪

测量陶瓷样品的压电常数犱３３。用 ＴＨ２６１８Ｂ型电

容测试仪测试样品在室温下的介电损耗ｔａｎδ和电

容犆ｐ。

２　结果与讨论

２．１　物相分析

图１为狓不同、１２８０℃烧结后ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ

压电陶瓷的ＸＲＤ图。由图可看出，所有压电陶瓷

的主相均为钙钛矿相，无任何的焦绿石相出现［９］。

当狓＝０．４３时，峰形最尖锐，说明结晶性良好。当

狓＝０．４２时，存在着四方相的２个衍射峰，晶体的结

构为四方相。随着狓的增长，（００２）和（２００）的强度

会逐渐减弱，最后，只存在单峰（２００）。这种相结构

的转变是由于复合的钙钛矿化合ＰＳＮ、ＰＮＮ、ＰＺＴ

都是立方相结构，且ＰＺＴ的晶胞体积较大，ＰＺＴ含

量的改变使陶瓷样品发生晶格畸变，从而发生相结

构改变。由图还可看出，当狓＝０．４３时，表征的四

方相的（００２）和表征三方相的（２００）衍射峰共同存

在，且强度娇弱的（００２）衍射峰则近乎消失，说明此

时的陶瓷样品的相结构处于两相共存区，即准同型

相界［１０１１］。

图１　１２８０℃烧结的ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ陶瓷样品的衍射谱

２．２　犛犈犕分析

图２为狓不同、１２８０℃烧结后ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ

压电陶瓷断面形貌图。由图可看出，陶瓷的断裂均

为沿晶断裂，气孔的数量少，晶粒饱满，晶界清晰，说

明陶瓷片的瓷性较好。随着Ｐｂ［Ｚｒ狓Ｔｉ（１－狓）］Ｏ３ 含量

的变化，晶粒的大小无明显变化，说明随着Ｚｒ的增

加，并不会明显改变晶粒的大小。由图２（ａ）可看

出，陶瓷的晶粒大小不均匀，随着狓的增加，晶粒尺

寸逐渐分布均匀，说明狓的增加，使得晶粒的生长

速度趋于一致，得到了颗粒大小均匀的陶瓷。由图

２（ｂ）可看出，晶粒大小较均匀且晶粒饱满；由图

２（ｃ）、（ｄ）可看出，晶粒大小无明显变化，说明当狓增

加到一定值时，不会再继续促进晶粒的生长，反而抑

制晶粒的长大。细小晶粒的比表面积较大，位错多，

因而阻碍了电畴的偏转，使极化难度加大，从而降低

了压电陶瓷的电学性能，因此，狓＝０．４３时，压电陶

瓷的电学性能最优。

图２　１２８０℃下烧结ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ压电陶瓷的ＳＥＭ形貌

２．３　电学性能分析

图３为ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ压电陶瓷的电学性能

图。由图３（ａ）可看出，随着狓的增加，犆ｐ和犱３３均呈

现先增大后减小的趋势。由图３（ｂ）可看出，随着狓

的增加，ｔａｎδ逐渐增加，εｒ 先增加后减小。当狓＝

０．４３时，陶瓷样品获得最佳的综合电学性能，犱３３＝

６２５ｐＣ／Ｎ，εｒ ＝３ ００５，ｔａｎδ＝１．７５％，犆ｐ＝

１２８０ｎＦ。陶瓷的微观结构影响着陶瓷的宏观电学

性能。由图１、２可知，当狓＝０．４３时，样品中存在四

方相与三方相共存的准同型相界以及样品为钙钛矿

相，晶粒饱满，大小均匀，一致性好，因此综合电学性

能最优。随着狓的增加，ｔａｎδ一直呈现增加的趋
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势，这是由于大量的ＺｒＯ２ 的加入，导致氧空位增

加，晶格畸变程度加大，电畴偏转难度加大，因此

ｔａｎδ增加。

图３　ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ的电学性能

３　结论

采用传统固相烧结法制备ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ（质

量分数狓＝０．４２、０．４３、０．４４、０．４５）压电陶瓷。当烧

结温度为１２８０℃，保温２ｈ，且狓＝０．４３时压电材

料综合性能最佳。可得结论：

１）当ＰＳＮＰＮＮＰＺＴ（０．４２≤狓≤０．４５）压电陶

瓷对狓进行适量改变时，所形成的均为单一的钙钛

矿结构（犃犅Ｏ３）。

２）当狓＝０．４３时，陶瓷中存在三方相与四方相

共存的准同型相界且 ＭＰＢ结构最优。

３）当狓＝０．４３时，晶粒大小较均匀且晶粒饱

满，晶界清晰，犱３３＝６２５ｐＣ／Ｎ，εｒ＝３００５，ｔａｎδ＝

１．７５％，犆ｐ＝１２８０ｎＦ，压电性能和介电性能达到

最优。
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