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PMNT热释电陶瓷材料的制备及性能研究 
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摘要: 用软化学法合成了驰豫型复合钙钛矿结构铁电 PMNT 粉体, 并将制备好的粉体压制成圆
片状后放入硅碳棒炉中, 于 1 150℃下烧结成致密热释电陶瓷材料. 然后用 X射线粉末衍射对合
成材料进行物相分析, 并用扫描电镜观察了晶粒形貌特征. 结果表明: 烧结后的陶瓷具有很好的
致密性和热释电性, 其中, 0.67PMN-0.33PT 组分热释电陶瓷的热释电系数为 4.5×10-4 C·m-2·K-1, 
探测优值 Fd为 3.9×10-5 Pa-1/2.  
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目前发现的热释电红外传感材料大多可分为

单晶材料、陶瓷材料、高分子薄膜等. 在这三类材
料中, 陶瓷材料有着非常明显的优点, 不但具有良
好的热释电性, 而且可大批量生产, 且成本低[1-2].  
人们一直希望能够找到一种热释电系数大、探

测优值高、热扩散系数小、性能稳定均匀稳定并容

易加工和使用的新型热释电材料, 但是传统的热
释电材料 (如 PZT 等)很难同时满足这些实际要求; 
后来, 研究人员发现驰豫铁电体单晶钛铌镁酸铅
(PbMg1/3Nb2/3O3-PbTiO3, PMNT或PMN-PT)是一种
综合性能非常优异的新型热释电材料, 其单晶热
释电系数大, 探测优值高, 远远优于其他普通热释
电材料. 并且由于单晶材料制备困难、成本较高, 
而陶瓷材料则能大量降低成本且可制成大面积器

件, 并且可进行多种多样的掺杂合取代, 可在相当
大范围内调整其性能[3-4].  

PMNT 陶瓷的制备方法主要有 2 种[5-6]: 即传
统氧化物混合法(简称CMO法)和湿化学法(共沉淀
法、溶胶凝胶法、液相包裹法等). CMO 法无法制
得纯钙钛矿相结构的 PMNT 陶瓷, 而是常伴有恶
化介电性能的焦绿石相产生. 因此, 直到 Swartz和
Shrout 提出了二次预合成法才抑制和消除了焦绿

石相. 但是, 二次预合成法工艺繁琐, 还存在着预
烧、烧结温度偏高等缺点. 曹林洪等通过改进的两
步半化学法制备了陶瓷钙钛矿结构, 晶粒大小为 5 
μm, 介电常数达到 4.5×104. 陈伟等用共沉淀法合
成钛铌镁酸铅-钛酸铅(0.96PMN-0.06PT), 样品密
度达到 7.868 g·cm-3, 达到理论值的 96.77%, 且烧
结温度较低. 王歆等采用溶胶凝胶法制备出 PMN- 
PT铁电粉体, 钙钛矿相含量达到 95%[7-9].  
笔者研究了用软化学法合成了 PMNT系粉体 , 

将粉体压制后烧结成致密热释电陶瓷材料. 用 X
射线粉末衍射(XRD)对合成材料进行物相分析, 用
扫描电镜(SEM)观察了晶粒形貌特征; 同时研究了
PMNT热释电陶瓷的物理性能. 

1 实验 

按化学式比例(l-x)PbMgl/3Nb2/3O3-xPbTiO3 将

硝酸铅、硝酸镁、草酸铌常温下溶于去离子水中, 
得到硝酸铅-硝酸镁-草酸铌混合水溶液, 然后加
入与金属离子物质的量比为 1:2 的柠檬酸溶解; 钛
酸丁酯溶于乙二醇中, 加入少量的去离子水和稀
硝酸. 将上述 2 种溶液混合后, 将混合溶液搅拌约
1 h, 并用稀硝酸调节其 pH 值至 7~9, 得到所制备
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的 PMN-PT前驱液.  
将前驱液放入烘箱在 130℃条件下, 烘干约

48 h成胶. 将凝胶放入马弗炉内 450℃煅烧 6 h, 合
成 PMN-PT粉体. 然后将粉体压制成圆片后, 将圆
片置于密闭的双层刚玉坩埚中, 并在两层坩埚间
加入 PbO⋅ZrO2 填料以维持铅气氛烧结. 最后将坯
体进行高温烧结, 烧结温度为 1 150℃, 保温 2 h, 
制得所需的热释电陶瓷材料.  
将烧结后的试样磨片、清洗、被银、烧电极, 然

后将样品在 100~120℃的硅油中极化 15~30 min, 
极化电压为 3~5 kV·mm-1, 静置 24 h后测试其性能. 
然后, 采用 RADIANT Technologies公司 Precision 
Premier II铁电测试系统对 PMNT系陶瓷的铁电
性能进行测试 .  

2 结果与讨论 

2.1 密度分析 
图 1 为不同组分 PMNT 陶瓷密度与烧结温度

的关系. 从图 1 可见, 随着温度的升高, 陶瓷密度
有所增高, 这可能是由于温度的升高使得晶粒进

一步长大而导致样品中空隙减少的缘故. 由于陶
瓷的致密度对陶瓷的性能有着非常重要的影响, 
如图1中, 0.9PMN-0.1PT样品1150℃烧结后的密度
为7.75g·cm-3, 达到理论密度的95.3%, 说明此温度
下陶瓷已经基本烧结完全.  
2.2 XRD分析 
图 2为 0.67PMN-0.33PT组分不同温度热处理

的 XRD图谱. 由图 2可知, 在 900℃下, 虽然已有
钙钛矿相的形成, 但仍伴有少量焦绿石相的存在, 
并随着温度的升高焦绿石相逐渐减少, 到 1 050℃
时, 主要衍射峰均可归 PMNT钙钛矿相, 焦绿石相
的含量已经极少, 所形成的结晶相主要为钙钛矿
相, 计算其钙钛矿相含量达到 99.5%.  
钙钛矿相的含量可以按下式来计算:  
PMN-PT=Ipero/(Ipero+Ipyro)×100%, 

其中, Ipero和 Ipyro分别代表钙钛矿相最强峰(110)和
焦绿石相最强峰(222)晶面的衍射强度. 

 
图 2  不同温度下热处理 0.67PMN-0.33PT粉体的 XRD谱 

2.3 SEM分析 
图 3则为 0.9PMN-0.1PT、0.8PMN-0.2PT、0.67 

PMN-0.33PT粉体经过压块、焙烧再将制备的陶瓷

       
(a) 0.9PMN-0.1PT (b) 0.8PMN-0.2PT (c) 0.67 PMN-0.33PT 

图 3  不同组分 PMNT陶瓷 1 150℃研磨后的 SEM图 

 
图 1  不同组分 PMNT陶瓷密度与烧结温度的关系 
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研碎获得的SEM图. 从图3中可以看出, 材料晶粒
的颗粒均匀, 结构一致, 陶瓷粉体晶粒大约为 10~ 
20 μm. 此外, 并且从 SEM 的照片中可以看出, 所
制备的 PMNT 样品由许多晶粒所组成, 其晶界效
应也对多晶 PMNT 陶瓷中的介电常数有着很大的
影响.  
2.4 PMNT陶瓷的物理性能 

采用 RADIANT Technologies公司的 Precision 
Premier II铁电测试系统对 PMNT铁电陶瓷的铁电
性能进行测试, 得到 1 mm 厚的铁电陶瓷的电滞回
线. 在外加电场下, 铁电体的自发极化重新定向并
不是连续发生的, 一旦外加电场超过临界场强, 电
场发生周期性变化, 外加电场与极化强度之间便
形成电滞回线. 图 4 为不同组分陶瓷的电滞回线, 
从中可看出 0.9PMN-0.1PT 自发极化强度 Ps为 18 
μC·cm-2, 剩余极化强度 Pr为 10 μC·cm-2; 0.8PMN- 
0.2PT 自发极化强度 Ps为 21 μC·cm-2, 剩余极化强
度Pr为 13 μC·cm-2; 0.67PMN-0.33PT自发极化强度
Ps为 25 μC·cm-2, 剩余极化强度Pr为 17 μC·cm-2. 随
着 PT 含量的增加, 滞后性逐渐增强, 表明剩余极
化增加, 矫顽场升高. 这是因为随着 PT 含量的升
高, 以 PT 为主的线度和微区浓度都将增加, 这将
导致极性微区之间的耦合.  

 
图 4  PMNT陶瓷电滞回线 

图 5 是不同组分条件下测得的 d33对比. 图中
可看出组分为 0.9PMN-0.1PT时, d33为 200 pC·N-1; 
组分为 0.8PMN-0.2PT时, d33为240 pC·N-1; 当组分
增加到 0.67PMN-0.33PT时, d33达到 330 pC·N-1. 因
此可以发现, 随着组分的升高, d33随之增大, 证明
了组分在准同型相界附近具有很好的压电性能.  

 
图 5  PMN-xPT的 d33随 PT含量的变化 

表 1 为不同组分下的热释电系数 p、相对介
电常数εr、介电损耗因子 tanδ 及探测优值 Fd的相

关数值. 0.9PMN-0.1PT 的热释电系数为 5.5×10-4 

C⋅m-2⋅K-1, 探测优值 Fd为 2.6×10-5 Pa-1/2; 0.8PMN- 
0.2PT的热释电系数为 4.7×10-4 C⋅m-2⋅K-1, 探测优
值 Fd为 3.5×10-5 Pa-1/2; 0.67PMN-0.33PT热释电系
数为 4.5×10-4 C⋅m-2⋅K-1, 探测优值 Fd 为 3.9×10-5 

Pa-1/2. 从这些数据的变化规律可看出热释电系数
随着 PT含量的增加有所减小, 而探测优值增大. 

3 结论 

用软化学法制备 PMNT 热释电陶瓷材料, 随
着温度的升高陶瓷密度有所增高, 制备的陶瓷块
体结构致密, 陶瓷晶粒大约为 10~20 μm. 介电常数
较小, 这可能是 Pb 过量形成介电常数比较低的介
电层的缘故 . 自发极化强度 Ps 最大达到为 25  
μC·cm-2, 剩余极化强度 Pr为 17 μC·cm-2. 发现随着

表 1  25℃的热释电系数 p、相对介电常数εr、介电损耗因子 Tanδ及探测优值 Fd 

样品 
热释电系数 p/ 

(C⋅m-2⋅K-1) 

相对介电常数εr

(100 Hz) 

介电损耗因子 Tanδ 

(100 Hz) 

探测优值 Fd /

(Pa-1/2) 

0.9PMN-0.1PT 5.5×10-4 1 550 0.007 2.6×10-5 

0.8PMN-0.2PT 4.7×10-4 845 0.005 3.5×10-5 

0.67PMN-0.33PT 4.5×10-4 815 0.004 3.9×10-5 
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组分的升高, d33随之增大. 而 0.67PMN-0.33PT 组
分陶瓷的热释电系数达到 4.5×10-4 C·m-2·K-1, 探测
优值 Fd为 3.9×10-5 Pa-1/2.  
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Preparation and Properties Study of PMNT Pyroelectric Ceramic Materaials 
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Abstract: The PMNT ceramics with complex perovskite structure were prepared by the soft chemistry method. 
X-ray diffraction was used to detect the perovskite phase evolution and the presence of the pyrochlore phase in 
PMNT ceramics. The grain morphology was observed by scanning electron microscopy (SEM). The pyroelectric 
and piezoelectric properties of the ceramics were studied. The results show that the PMNT ceramics posses high 
densities and good pyroelectric properties. The pyroelectric coefficient of 0.67PMN-0.33PT ceramics is 
5.5×10-4C·m-2·K-1, Fd is 3.9×10-5 Pa-1/2. 
Key words: PMNT; pyroelectric ceramics materaials; perovskite phase 
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