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УДК 537.226 

ТЕРМОИНДУЦИРОВАННЫЕ ПРОЦЕССЫ ПЕРЕКЛЮЧЕНИЯ 

МОНОКРИСТАЛЛОВ PIN - PMN - PT  
Н.Н. Большакова, В.В. Иванов, А.И. Иванова, Е.М. Семенова, А.Д. Сеньковский, 

А.С. Смирнов 

ФГБОУ ВО «Тверской государственный университет» 

170002, Россия, Тверь, Садовый пер. 35 

Semenova.EM@tversu.ru 

DOI: 10.26456/pcascnn/2017.9.114 

Аннотация: В работе представлены результаты исследования термоиндуцированных 

процессов переключения монокристаллических твердых растворов PIN PMN PT  . 

Установлено, что они обладают устойчивой униполярностью. Интенсивность 

термоиндуцированных процессов переключения кристаллов существенно зависит от 

направления поляризующего или приложенного к образцу электрического поля. 

Ключевые слова: тепловой эффект Баркгаузена, процессы переключения, 

PIN PMN PT  . 

 

1. Введение 

Свинецсодержащие монокристаллические твердые растворы, 

лежащие вблизи морфотропной фазовой границы (МФГ), обладают 

хорошими электромеханическими свойствами, что является необходимым 

условием для их использования в твердотельных актюаторах и 

медицинских ультразвуковых устройствах [1]. В последнее время 

многочисленные исследования направлены на релаксорные свойства 

монокристаллов с высокими точками фазового перехода между 

ромбоэдрической, тетрагональной и моноклинной фазами. Наиболее 

успешной оказалась система     33323132121 PbTiOONbMgPbONbInPb ////   

( PIN PMN PT  ), которая при сохранении хороших электромеханических 

свойств, имеет более высокие температуры Кюри и коэрцитивного поля 

( cE ~5  кВ·см
-1

), по сравнению с кристаллами PTPMN   ( cE ~ 2,5  кВ·см
-1

) 

[2]. В сложных соединениях МФГ разделяет две сегнетоэлектрические 

фазы: ромбоэдрическую с направлением спонтанной поляризации ( SP


) 

вдоль  111 , и тетрагональную фазу, в которой вектор SP


 направлен вдоль 

 001 . Настоящая работа поставлена с целью получения информации о 

термоиндуцированных процессах переключения и влиянии напряженности 

и направления внешнего электрического поля, приложенного к образцу, на 

эти процессы в кристаллах PTPMNPIN  . 

 

2. Экспериментальная часть 

Исследования проведены методом теплового эффекта Баркгаузена 

[3] на монокристаллах     33323132121 274924 PbTiO%ONbMgPb%ONbInPb% ////  , 

полученных модифицированным методом Бриджмена. Образцы 
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изготовлены в виде плоскопараллельных пластин размерами 5 5 1   мм. На 

полярные грани  001  образцов наносились серебряные электроды методом 

вакуумного напыления. Температура образцов изменялась в интервале 

 10 200 С со скоростью 0,2 С·с
-1

 и контролировалась 

медьконстантановой термопарой с погрешностью, не превышающей 5  %. 

Интенсивность процессов переключения образцов оценивалась по 

скорости следования скачков Баркгаузена, температурная зависимость 

которой записывалась с помощью двухкоординатного потенциометра. 

Электроемкость образцов измерена универсальным мостом ВМ509 на 

частоте 1  кГц. Диэлектрическая проницаемость рассчитана по формуле 

плоского конденсатора. Микроструктура поверхности образцов изучена 

методом растровой электронной микроскопии (РЭМ) с помощью 

электронного микроскопа JEOL JSM6610LV в режиме эмиссии вторичных 

электронов. 

Исследования термоиндуцированных импульсных процессов  

кристаллов PTPMNPIN   показали, что при первичном и вторичном 

нагреваниях образца в областях сегнетоэлектрических фаз T ~  10 180 С 

наблюдаются единичные импульсы незначительной амплитуды, что 

свидетельствует об устойчивости поляризованного состояния кристалла. 

Морфотропный фазовый переход из ромбоэдрической в тетрагональную 

фазу ( RTT ~128С) сопровождается аномалией зависимости  TN . Нагревание 

образца с переходом через точку Кюри ( CT ~185С) вызывает его 

частичную деполяризацию. Анализ литературных данных и характер 

следования импульсов свидетельствуют о том, что наблюдаемые 

импульсные процессы соответствуют тепловому эффекту Баркгаузена 

(ТЭБ) [3, 4]. 

Результаты исследований влияния напряженности и направления 

поляризующего поля на ТЭБ в исследуемых кристаллах представлены на 

рис. 1. Поляризация образцов осуществлялась в процессе их охлаждения из 

параэлектрической фазы. Нагревание образцов производилось в отсутствие 

внешних электрических полей. 

Видно, что термоиндуцированные процессы переключения 

начинаются при T ~ 20 С. В районе температур  70 80 С они 

интенсифицируются. Кривая  TN  проходит через максимум при 

температурах   C
o

130120 , что соответствует морфотропному фазовому 

переходу. Аномалия  TN  вблизи CT ~185С отражает фазовый переход 

образца в параэлектрическую фазу. Импульсные процессы переключения в 

ромбоэдрической фазе кристаллов PTPMNPIN   более интенсивны, чем в 

тетрагональной. 
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Рис. 1. Температурные зависимости скорости следования скачков переключения  TN , 

полученные для образца PTPMNPIN  , поляризованного полями 320E    В·см
-1

 

(кривая 1) и 320E    В·см
-1

 (кривая 2). 
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Рис. 2. Температурная зависимость скорости следования скачков переключения  TN , 

полученная для образца PTPMNPIN   при его нагревании в присутствии 

постоянного поля 320E   В·см
-1

. 

 

Сравнение зависимостей  TN  на рис. 1 (кривые 1 и 2) показывает, 

что интенсивность термоиндуцированных процессов переключения 

образца, поляризованного полями противоположных направлений, не 

одинакова. Это свидетельствует о наличии в нем устойчивого 

униполярного состояния и внутреннего поля.  

Нагревание образцов в присутствии постоянного приложенного к 
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ним поля вызывает интенсификацию процессов переключения (см. рис. 2). 

С увеличением напряженности поля возрастают как скорость следования 

скачков переполяризации, так и температурный интервал аномалий 

зависимости  TN . 

 

3. Обсуждение результатов 

В процессах переключения сегнетоматериалов определяющим 

является доменный механизм [3-7]. Под воздействием внешних 

электрических полей в сегнетоэлектриках зарождаются домены, вектор 

поляризации которых направлен вдоль поля, и далее процесс 

переполяризации осуществляется путем бокового роста и схлопывания 

образовавшихся доменов. Аналогичная ситуация реализуется в 

сегнетоэластиках под воздействием внешних механических напряжений.  

В отсутствие внешнего электрического поля изменение температуры 

вызывает перестройку доменной структуры сегнетоэлектриков. 

Градиентное нагревание или охлаждение механически и электрически 

свободного сегнетоэлектрического кристалла приводит к неоднородному 

распределению поляризации в образце и возникновению внутреннего 

деполяризующего поля, которое и воздействует на доменную структуру. 

Величина поля 3E  может быть оценена из следующего выражения:  

  




























2

3
3

330

2

3 31
6

1

a

x
d

k

Ta
E jiji


,  (1) 

где 22003   – компонента диэлектрической проницаемости, 0,2T  С·с
-1

– 

скорость изменения температуры, id3  – компоненты пьезомодуля;  

0  – электрическая постоянная, ij  – матрица, обратная матрице 

коэффициентов упругой податливости jkS , ikjkij S   – матрица Кронекера; 

3x  – направление теплового потока, j  – коэффициент теплового 

расширения, 3k  – коэффициент тепловой диффузии,   – пирокоэффициент, 

a  – толщина образца.  

Известно [8], что в неоднородных температурных полях одни части 

кристалла мешают свободно расширяться другим его частям, и это 

приводит к возникновению внутренних термоупругих напряжений, 

которые могут вызвать перестройку сегнетоэластической доменной 

структуры. При равномерном нагревании температурное поле 

симметрично относительно средней плоскости пластины. Возникающие в 

этом случае термонапряжения описываются следующей зависимостью [9]: 

 
22

3

3

1 3 .
6

ij j

i

Ta x

k a

 


  
    

   

  (2) 
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Оценка внутренних деполяризующего поля ( 3E ) и термонапряжения 

( 1 ), возникающего в процессе градиентного нагревания образца 

PTPMNPIN  , проведена для центральной части пластины с 

использованием литературных данных [10, 11], приведенных в Таблице 1. 

 

Таблица 1. Характеристики кристаллов PTPMNPIN   [10,11] 

 , Кл·м
-2

·К
-1

 0 , Ф·м
-1

 3k , м
2
·с

-1
 3 , К

-1
 33d , Кл·Н

-1
 33S , м

2
·Н

-1
 

410846 ,  1210858 ,  71045 ,  61064 ,  1210530   
1210357 ,  

 

Расчет показывает, что величина деполяризующего поля составляет  

3 2E   кВ·м
-1, а значение термонапряжения – 

1 5   кПа. Согласно 

литературным данным [10, 11], коэрцитивное поле для кристаллов 

PTPMNPIN   составляет ~ 210  кВ·м
-1, что значительно превосходит 

напряженность поля 3E . Поэтому можно предположить, что основную 

роль в термоиндуцированных процессах перестройки доменной структуры 

образца играет внутреннее поле, созданное в процессе поляризации 

образца в производственных условиях. 

Установлено, что импульсные процессы переключения в 

ромбоэдрической фазе кристаллов PTPMNPIN   более интенсивны, чем в 

тетрагональной. Полученные закономерности можно проанализировать на 

основании литературных данных о доменной структуре исследованных 

кристаллов. Авторами [12] обнаружены два типа доменов:  

1) в ромбоэдрической фазе сегнетоэлектрические-сегнетоэластические  

не- 0180  ( 071  и 0109 –домены), 2) в тетрагональной фазе – 

сегнетоэлектрические ( 090
 
и 0180 ).  

Перестройка сегнетоэлектрических-сегнетоэластических доменов 

может быть осуществлена как электрическим полем, так и механическими 

напряжениями. Градиентное изменение температуры образцов вызывает 

внутренние неоднородные напряжения, что влечет за собой изменение 

конфигурации не- 0180  доменов. С увеличением напряженности внешнего 

приложенного поля активизируются процессы перестройки обоих типов 

структур. 

Установлено, что температурные зависимости скорости следования 

скачков переключения носят осциллирующий характер (см. рис. 1, 2). 

Подобные кривые для других исследованных монокристаллов выглядят 

более плавными, например, для SBN  [4]. С целью возможной 

интерпретации полученных закономерностей методами растровой 

электронной микроскопии проведены исследования микроструктуры 

кристаллов PTPMNPIN  . 
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В настоящее время следует с полным основанием считать, что 

механические, химические, физико-химические и другие свойства 

кристаллов определяются реальной структурой, которая в отличие от 

идеальной характеризуется различного рода дефектами строения 

(вакансии, междоузельные атомы, дислокации, границы зерен и т.д.).  
 

 
Рис. 3. Изображение поверхности (001) кристалла PTPMNPIN  , полученное с 

помощью РЭМ. 
 

Для выявления реальной структуры кристаллов PTPMNPIN   

использовалась РЭМ в сочетании с методом травления. В качестве 

травителя кристаллов использовалась смесь плавиковой и азотной кислот, 

взятых в одинаковых объемах. 

На рис. 3 представлены изображения поверхности пластины  001 . 

Различные участки поверхности образца исследовались при ускоряющем 

напряжении 10  кВ. Видно, что они отличаются топографией и имеют 

неоднородности. Для установления природы неоднородностей проведен 

анализ элементного состава образца (спектры 1, 2). Установлено, что в 

элементный состав основной матрицы (спектр 1) входят индий и свинец, а 

неоднородность (спектр 2) содержит титан. 

Известно [8], что среди механизмов возникновения скачков 

Баркгаузена существенную роль играют процессы зародышеобразования и 

прерывистое движение доменной стенки. В обоих случаях небольшая 

концентрация неоднородных включений способствует увеличению числа 

скачков переполяризации, что и отражается на зависимостях  TN . 
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4. Заключение 

В результате исследования термоиндуцированных импульсных 

процессов переключения монокристаллических твердых растворов 

PTPMNPIN   установлено, что они обладают устойчивой 

униполярностью. Интенсивность процессов переключения существенно 

зависит от направления поляризующего или приложенного к образцам 

электрического поля, а сами импульсы соответствуют тепловому эффекту 

Баркгаузена. Микроструктура образцов является неоднородной: основная 

матрица содержит индий и свинец, а включения – титан.  
 

Авторы выражают благодарность Б.А. Струкову, И.В. Шнайдштейну за внимание к 
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