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Аннотация: Исследованы электрофизические и механические свойства 

пьезокерамического материала на основе ЦТС. Выявлен ряд особенностей в поведении 

электрофизических свойств материала в области температур, расположенных 

существенно ниже низкочастотного (1 кГц) максимума диэлектрической проницаемости 

       . Полученные результаты свидетельствует о близости исследованного 

материала к сегнетоэлектрикам-релаксорам, в частности, низкое   коэрцитивное поле 

         , существенная зависимость    от частоты  и амплитуды измерительного 

поля, а также поведение скорости продольных ультразвуковых волн в данной керамики. 
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Введение 

Твердые растворы на основе ЦТС благодаря своим высоким 

электрофизическим свойствам, на протяжении многих лет составляют основу 

наиболее широко применяемых сегнето- и пьезокерамических материалов. 

Ниже точки Кюри    они обладают нецентросимметричной перовскитовой 

структурой и многие свойства обнаруживают максимум в области 

морфотропной фазовой границы (вблизи состава                   , на 

которой при изменении соотношения       происходит переход от 

тетрагонального к ромбоэдрическому искажению элементарной ячейки. 

Вместе с тем, система ЦТС принадлежит интересному классу 

сегнетоэлектрических систем с разупорядоченными структурами, в которых 

могут реализовываться размытые фазовые переходы. Материалы с размытым 

фазовым переходом - сегнетоэлектрики-релаксоры вызывают повышенный 

интерес как с точки зрения фундаментальной науки, так и в плане их 

применения в радиоэлектронике, аккустооптике и других важных разделах 
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современной техники. В настоящее время установлено, что уникальные 

свойства релаксоров обусловлены возникновением и ростом полярных 

нанообластей вследствие беспорядка в окружении разных ионов, 

находящихся в кристаллографически эквивалентных положениях [1]. В 

модельном сегнетоэлектрике-релаксоре магнониобате свинца              

появление дипольных моментов в локальных областях при температурах, 

значительно превышающих температуру максимума диэлектрической 

проницаемости   , обусловливает аномальную температурную зависимость 

целого ряда физических параметров [2 – 4].  Также характерным свойством 

релаксоров является существенная зависимость поведения 

электрофизических свойств от предыстории материала [5, 6], что особенно 

проявляется в существовании долговременной релаксации поляризации в 

низкотемпературной области [7, 8], делая их аналогом дипольных стекол. 

В результате исследования ряда сегнетомягких керамик на основе ЦТС 

было установлено, что они проявляют свойства, характерные для 

сегнетоэлектриков-релаксоров [9]. В то же время, в отличие от релаксоров, 

при определенных условиях они проявляют четкие сегнетоэлектрические 

свойства как показано, например, в [10]. Таким образом, учитывая, что 

многокомпонентные системы сложных перовскитов имеют структурную 

неупорядоченность, то в поведении свойств таких материалов могут 

проявляться особенности, связанные с неоднородностью фазового состояния 

в очень широком температурном интервале. Это будет существенным 

образом отражаться на зависимости поведения различных макроскопических 

параметров от температурной и полевой предыстории и в отмеченной выше 

сегнетокерамике.  

Целью настоящей работы является изучение поведения 

электрофизических и механических свойств пьезокерамического материала 

на основе ЦТС (                                             
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             ) в широкой области температур и установление на основе 

полученных результатов подобия и отличия свойств данного материала как 

сегнетоэлектрика-релаксора. 

Методика эксперимента и результаты 

Для определения электрофизического набора свойств выбранного 

состава использовались образцы соответствующих типов и размеров, 

изготовленные из блоков, полученных по обычной керамической технологии. 

Тип и размер образцов определялся методикой действующего отраслевого 

стандарта ОСТ 11 0444-87: Материалы пьезокерамические. Технические 

условия. На все образцы, кроме элементов с продольной поляризацией, 

серебряные электроды наносились путем вжигания серебросодержащей 

пасты. Образцы поляризовались в воздушной среде электрическим полем 8 

кВ/см, время поляризации составляло 10 минут при температуре 120°С с 

последующим охлаждением в поле до комнатной температуры. Образцы с 

продольной поляризацией были получены путем разделения 

поляризованного блока на составляющие, а электроды были нанесены с 

помощью химического осаждения меди [11]. Определение 

электромеханических коэффициентов связи, скорости звука, добротности и т. 

д. производилось динамическими методами измерения на соответствующих 

образцах.  Величина возбуждающего напряжения соответствовала 

максимальной напряженности электрического поля 0,5 В/мм. 

 Электрическая емкость, частоты резонанса и антирезонанса 

поляризованных пьезокерамических образцов были измерены с помощью 

прецизионного измерителя импеданса Wayne Kerr Electronics WK 6510B. 

Измерения нелинейного диэлектрического отклика (петель поляризации на 

частотt 10 Гц) осуществлялось с использованием модифицированной схемы 

Сойера–Тауэра. При обработке полученных петель поляризации 

рассчитывались значения эффективной диэлектрической проницаемости 
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        , где P–поляризация, E–амплитуда синусоидального 

электрического поля,    – диэлектрическая постоянная. 

Результаты и обсуждение 

На рис. 1 (а и b) представлены температурно-частотные зависимости 

относительной диэлектрической проницаемости (        , где   – 

диэлектрическая проницаемость материала и тангенса угла диэлектрических 

потерь       неполяризованной керамики на частотах 0.1, 1, 10 и 100 кГц. 

 

 

Рис. 1. – Температурно-частотные зависимости       – (а) и        – (b) 

исследуемого неполяризованного состава 

В данном случае в использованном диапазоне частот хорошо 

выделяется сдвиг    с изменением частоты (рис. 1 (a) врезка). Кроме 

смещения    вдоль оси температур, характерного для сегнетоэлектриков-

релаксоров, можно выделить появление дисперсии (расщепление кривых на 
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разных частотах) при температуре существенно ниже   . При этом 

максимум дисперсии диэлектрической проницаемости приходится на 

      .  Как следует из рис. 1 (b) максимум        имеет несимметричный 

вид, характерный для релаксорных сегнетоэлектриков [12]. На рис. 2 

показано поведение       и        вблизи    в предварительно 

поляризованной керамике на частоте 1 кГц в режиме нагрева.  

 

Рис. 2. – Температурные зависимости       – (а) и         – (b) на 

частоте 1 кГц поляризованной керамики исследуемого состава 

Из графика следует, что при        на кривой       появляется 

ступенька, а на кривой        - скачок при данной температуре. Известно, 

что в модельных релаксорах типа PMN или PLZT подобные аномалии 

указывают на распад макроскопически поляризованного состояния и данная 

температура деполяризации    существенным образом зависит от 

предыстории образцов в отличие от сегнетоэлектриков с неразмытым 
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фазовым переходом, где    практически совпадает с температурой Кюри   . 

Отметим, что аномалии в виде дополнительных максимумов отмечались 

ранее и в многокомпонентных сегнетомягких керамиках ПКР [13]. Если 

сравнить температуру максимума дисперсии диэлектрической 

проницаемости неполяризованного образца (      ) и температуру    

исследуемого материала, они практически совпадают. Это указывает на то, 

что в исследуемом материале, находящемся в деполяризованном состоянии, 

могут существовать значительные внутренние поля (в частности при 

старении материала), что также характерно для релаксоров, которые могут 

приводить к аномалиям при     . Причиной этого в сегнетоэлектриках-

релаксорах является то, что, в силу неупорядоченности структуры, возможно 

сосуществование полярной (в виде динамических полярных кластеров) и 

неполярной матрицы (параэлектрической фазы при     ), а также фаз с 

различной модификацией в очень широком температурном диапазоне при 

    . Следует отметить, что в [14] методом исследования генерации 

второй гармоники в модельном релаксоре PMN было выявлено, что 

динамика такого рода полярных нанообластей существенным образом 

зависит от того, фиксируется ли сигнал второй гармоники в кристалле или в 

мелкодисперсном порошке, где проявляются эффекты, связанные с 

уменьшением размеров зерен. 

В нашем случае возможность существования релаксорного состояния в 

исследуемом материале подтверждается и поведением упругих свойств 

(рис.3). Так из представленных на рисунке 3 температурных зависимостей 

пьезомодуля        и скорости продольной звуковой волны   
     в 

поляризованном образце следует, что аномалии         в виде 

платообразного максимума и   
     в виде очень размытого минимума 

расположены существенно ниже   .  При этом резкий спад значений          
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при        и скачок   
       при        связан с началом 

деполяризации образца.  

 

Рис. 3. – Температурная зависимость пьезомодуля        и скорости 

продольной звуковой волны   
     исследуемого состава 

Учитывая, что температура минимума скорости звука как в 

классических сегнетоэлектриках, так и в сегнетоэлектриках-релаксорах [15] 

соответствует фазовому переходу, то область температур от 20 до 150°C 

может являться областью сосуществования фаз. В нашем случае (система на 

основе ЦТС) это может быть вначале область сосуществования 

низкотемпературной ромбоэдрической фазы     и высокотемпературной 

ромбоэдрической фазы    , а затем область сосуществования 

ромбоэдрической и тетрагональной фаз, а в области     тетрагональной и 

кубической фазы [16].   

На рисунке 4 представлены петли поляризации исследуемого 

материала при различных температурах вблизи    и температурные 
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зависимости эффективной диэлектрической проницаемости     
  в отмеченной 

выше температурной области сосуществования фаз. 
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Рис. 4. – Петли поляризации: (а) при различных температурах вблизи    

и температурные зависимости эффективной диэлектрической проницаемости 

    
      ; (b) при различных амплитудах Е образцов исследуемого состава 

 Как видно из рисунка 4 (а), вид петель поляризации характерен для 

сегнетомягких керамик – прямоугольные петли при низких температурах и 

так называемые S – образные при     . Из рисунка 4 (b) следует, что с 

ростом Е значения     
       увеличиваются, особенно в области    . При 

этом температура максимума     
       уменьшается с ростом Е, что также 

является характерным свойством сегнетоэлектриков-релаксоров [17, 18].  

Следует отметить, что в области температур        проявляется 

очень размытый максимум     
       при относительно невысоких Е, а в 

полях насыщения (максимальные Е) проявляется плато в данной области 

температур. Такое поведение можно связать с процессами индуцирования 

поляризации в области размытого фазового перехода при       , что 

определяет дополнительный прирост поляризации. Были измерены 

электрофизические характеристики данного состава при нормальных 

условиях          : относительная диэлектрическая проницаемость 

   
     и    

    , тангенс угла диэлектрических потерь tgδ, коэффициенты 

электромеханической связи                  , пьезомодули            , 

скорости звука   
    

    
 , механическая добротность Qm, коэффициент 

Пуассона δр и плотность ρ  (Таблица № 1).  

Таблица № 1 

Электрофизические характеристики исследуемого материала 

Параметр Единица измерения Значение 

1 2 3 

   °C 160 

   
     (1kHz) - 4950 
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     (1kHz) - 4400 

tgδ (1 kHz)  % 2 

kP - 0,66 

1 2 3 

k15 - 0,71 

k33 - 0,70 

k31 - 0,38 

kt - 0,53 

|d31|            325 

d33            660 

d15            940 

  
          2770 

  
          2470 

  
          3700 

Qm - 60 

δр - 0,34 

ρ       7400 

Полученные данные позволяют установить, что исследуемый материал 

обладает высокими значениями диэлектрической проницаемости, 

пьезомодулей и коэффициентов электромеханической связи. 

Выводы 

В работе установлены подобные и отличительные черты в поведении 

электрофизических свойств многокомпонентной керамики на основе ЦТС с 

реласкорными сегнетоэлектриками. Показано, что по упругим свойствам 

данный материал стоит очень близко к сегнетоэлектрикам-релаксорам, имея 

высокую податливость в очень широком температурном интервале. В то же 

время прямоугольность петель поляризации при относительно низких 
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температурах указывает на проявление классических свойств 

сегнетоэлектрика при процессах переключения поляризации, а не на 

процессы «замораживания», характерные для сегнетоэлектриков-релаксоров. 

Исходя изз полученных результатов, можно установить, что данный 

состав будет перспективен для применения в актюаторах систем адаптивной 

оптики и приборов точного позиционирования благодаря высоким значениям 

пьезомодулей. 
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