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Исследованы ориентационные зависимости коэффициентов электромеханической связи k∗

3 j , параметров

приема (Q∗

3 j )
2 и факторов их анизотропии в 2−1−2-композитах при поворотах главных кристаллографиче-

ских осей [011]-поляризованного сегнетоэлектрического кристалла и оснований сегнетокерамических стерж-

ней. Проанализировано выполнение условий большой анизотропии |k∗

33/k∗

3 f | > 5 и (Q∗

33/Q∗

3 f )
2

> 10 с учетом

двух мод вращения в композитах на основе одного из кристаллов: 0.935Pb(Zn1/3Nb2/3)O3−0.065PbTiO3

или 0.72Pb(Mg1/3Nb2/3)O3−0.28PbTiO3 . Результаты следует учитывать при создании высокоэффективных

пьезоактивных композитов для преобразователей, сенсоров, акустических и энергосберегающих устройств.
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В настоящее время связности 2−2- и 1−3-композитов

на основе сегнетоэлектриков (СЭ) [1–3] являются весь-

ма востребованными, а модификации структур таких

композитов [4,5] способствуют улучшению ряда пара-

метров для практических приложений, основанных на

пьезоэффекте. К таким параметрам относятся коэф-

фициенты электромеханической связи (КЭС) [1–3,5] и

параметры приема (ПП) [4], которые связаны с преоб-

разованиями энергии вследствие пьезоэффекта. Предло-

женный недавно трехкомпонентный 2−1−2-композит [4]
характеризуется сочетанием элементов связности 2−2

и 1−3, которые ранее часто рассматривались порознь в

различных композитных структурах. Совместное влия-

ние 2−2- и 1−3-структур и ориентационных эффектов

на эффективные физические свойства и родственные

параметры различных 2−1−2-композитов исследовано

мало. Цель настоящей работы состоит в анализе ори-

ентационных эффектов и факторов, влияющих на боль-

шую анизотропию КЭС и ПП в 2−1−2-композитах

СЭ-кристалл−СЭ-керамика−полимер.

Предполагается, что параллельно соединенные слои

2−1−2-композита (рис. 1) периодически распределены

вдоль оси OX1. Первый (главный) СЭ-компонент —

полидоменный кристалл (вставка a на рис. 1), глав-

ные кристаллографические оси X , Y , Z которого удо-

влетворяют условиям X ‖ [01̄1] ‖ OX1, Y ‖ [100] ‖ OX2,

Z ‖ [011] ‖ P
(1)
s ‖ OX3. Второй СЭ-компонент представ-

лен системой длинных керамических стержней, парал-

лельных оси OX3 и обладающих остаточной поляри-

зацией P
(2)
r ‖ OX3. Данные стержни в форме эллип-

тического цилиндра расположены периодически в по-

лимерной матрице (вставка b на рис. 1), формируя

1−3-структуру внутри слоев, соседствующих с кристал-

лическими слоями. Ось OX3 является осью поляризации

2−1−2-композита. Поворот на угол α главных кристал-

лографических осей X , Y вокруг Z ‖ OX3 (вставка a на

рис. 1) и поворот на угол γ эллиптических оснований

керамических стержней вокруг OX3 (вставка b на рис. 1)
во всех слоях осуществляются против часовой стрелки

при рассмотрении с вершины оси OX3.

Эффективные электромеханические свойства (т .е.
полный набор диэлектрических, пьезоэлектрических и

упругих свойств) 2−1−2-композита определены в че-

тыре этапа. Первый этап предполагает определение

свойств кристалла в зависимости от угла поворота α.

На втором этапе в рамках метода эффективного по-

ля [6] определяют свойства слоя керамика−полимер

(1−3-структура) при γ = 0◦ (вставка b на рис. 1) в

зависимости от объемной концентрации mc керамиче-

ских стержней и отношения длин полуосей ηc = a1/a2

основания стержня. На третьем этапе свойства слоя

керамика−полимер определяют с учетом поворота ос-

нований стержней на угол γ . Четвертый этап связан с

определением эффективных свойств 2−1−2-композита

с помощью матричного метода [4,7], применяемого к

2−2-структуре в интервале объемных концентраций кри-

сталла 0 < m < 1.

Рассматриваемые нами КЭС

k∗

3 j = d∗

3 j/(ε
∗σ
33 s∗E

j j )1/2 (1)

и ПП

(Q∗

3 j)
2 = d∗

3 jg
∗

3 j (2)

зависят от m, mc , ηc , α и γ . В формуле (1) d∗

3 j —

пьезомодуль, ε∗σ33 — диэлектрическая проницаемость

20



Связанные ориентационные эффекты и большая анизотропия эффективных... 21

m 1 – m
0

X2

X3

X1

a b

X

Y

Z

aY

X
Z

Single crystal

Ps,1

Ps,2

Ps
(1)

Polymer

Pr
(2)

Ceramic

X X' =3 3

X2
X '1

X '2

X1

g

a2

a1

Рис. 1. Схематическое изображение 2−1−2-композита с двумя СЭ-компонентами. (X1X2X3) — прямоугольная система координат,

m и 1−m — объемные концентрации СЭ-кристалла и слоев СЭ-керамика−полимер соответственно, P
(1)
s — спонтанная поляризация

СЭ-кристалла, Ps,i — спонтанная поляризация домена i-го типа в СЭ-кристалле.

при механическом напряжении σ = const, s∗E
j j — упру-

гая податливость при электрическом поле E = const.

Пьезокоэффициенты g∗

3 j из (2) можно определить [7]

с помощью формулы d∗

f k = ε∗σf j g∗

jk . ПП (Q∗

3 j)
2 из (2)

характеризуют отношение сигнал−шум в приложени-

ях, связанных с продольным ( j = 3) или поперечным

( j = 1, 2) пьезоэффектом [7].

Эффективные параметры (1), (2) исследованы для

2−1−2-композитов на основе одного из [011]-поляри-

зованных кристаллов релаксоров-сегнетоэлектриков:

0.935Pb(Zn1/3Nb2/3)O3−0.065PbTiO3 (PZN−0.065PT,

значения упругих податливостей sE
ab, пьезомодулей di j

и диэлектрических проницаемостей εσpp заимствованы

из работы [8]) или 0.72Pb(Mg1/3Nb2/3)O3−0.28PbTiO3

(PMN−0.28PT, значения sE
ab, di j и εσpp заимствованы

из работы [9]). Оба композита содержат СЭ-керамику

Li0.03(K0.48Na0.52)0.97(Nb0.8Ta0.2)O3 (KNNLT, значения

модулей упругости cE
ab, пьезокоэффициентов ei j и

диэлектрических проницаемостей ε
ξ
pp заимствованы

из работы [10]) и полиэтилен (PE) [7]. С учетом

макроскопической симметрии компонентов и композита

в целом формулу (2) можно записать в виде

(Q∗

3 j)
2 = (d∗

3 j)
2/ε∗σ33 .

Примеры ориентационных зависимостей эффективных

пьезоэлектрических свойств, КЭС и ПП представле-

ны на рис. 2. Результаты относятся к композитам

с большим отношением длин полуосей эллиптическо-

го сечения стержней ηc = 100. В таком случае при

объемных концентрациях СЭ керамики mc ≪ 1 слой

керамика−полимер обладает значительной анизотропи-

ей упругих и пьезоэлектрических свойств.

Анализируя рис. 2, а и b, отметим, что по сравнению

с поворотом оснований керамических стержней поворот

главных кристаллографических осей X , Y кристалла

приводит к более заметным изменениям КЭС k∗

31 и

k∗

32 композита. Такое различие обусловлено высокой

пьезоактивностью СЭ-кристалла по сравнению с пьезо-

активностью слоя СЭ-керамика−полимер, а также изме-

нением знака пьезомодуля d′

32 кристалла PZN−0.065PT

вблизи α = 56◦ . Добавим, что при α = 56◦ пьезомо-

дули d′

31 = −1430 рС/N и d′

33 = 1570 рС/N кристалла

PZN−0.065PT различаются по абсолютной величине

всего на 9.8%. Эти факторы способствуют изменениям

знаков КЭС k∗

31, k∗

32 (рис. 2, a, b) и пьезомодудей d∗

31, d∗

32

композитов (кривые 1, 2 на рис. 2, c) при определенных

углах α∗, которые изменяются с изменением объемных

концентраций m и mc . Монотонное возрастание КЭС

k∗

31 и |k∗

32| в интервале 0 6 γ 6 90◦ (рис. 2, b) тесно

связано с монотонными изменениями пьезомодулей d∗

3 j

и упругих податливостей s∗E
11 , s∗E

22 . Постоянство КЭС

k∗

33 при варьировании угла γ в случаях m = const и

mc = const (кривые 3 и 6 на рис. 2, b) объясняется

отсутствием причин изменения продольного отклика

композита (d∗

33, ε∗σ33 и s∗E
33 согласно формуле (1)) для

данной моды вращения.

Графики на рис. 2, с−е построены для композитов,

в которых слои керамика−полимер вследствие большой

объемной концентрации (1− m ≫ m) заметно влияют

на углы α∗ . Изменения эффективных параметров d∗

3 f ,
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Рис. 2. Ориентационные зависимости КЭС k∗

3 j (a, b), пьезомодулей d∗

3 j , пьезокоэффициентов g∗

3 j и ПП (Q∗

3 j )
2 (c−e)

2−1−2-композитов кристалл PZN−0.065PT−керамика KNNLT−полиэтилен (a−c) и кристалл PMN−0.28PT−керамика

KNNLT−полиэтилен (d, e). Объемная концентрация керамики KNNLT mc = 0.03 (a−d) или 0.10 (e).
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Наибольшие объемные концентрации mk-up и mQ-up кристалла, удовлетворяющие соответственно условиям (3) и (4) в

2−1−2-композитах при mc = 0.03

α, ◦ γ = 0◦ γ = 30◦ γ = 60◦ γ = 90◦

mk-up mQ-up mk-up mQ-up mk-up mQ-up mk-up mQ-up

Композит кристалл PZN−0.065PT−керамика KNNLT−полиэтилен

51 0.290 0.154 0.466 0.166 0.479 0.195 0.424 0.221

52 0.253 0.133 0.423 0.134 0.538 0.157 0.563 0.193

53 0.220 0.115 0.383 0.106 0.501 0.125 0.529 0.169

Композит кристалл PMN−0.28PT−керамика KNNLT−полиэтилен

55 0.515 0.121 0.653 0.112 0.735 0.125 0.752 0.165

56 0.485 0.107 0.628 0.090 0.715 0.099 0.733 0.144

57 0.456 0.094 0.602 0.070 0.694 0.075 0.714 0.124

g∗

3 f и (Q∗

3 f )
2 ( f = 1, 2) обусловлены либо заменой

кристаллического компонента (ср. рис. 2, c и d), ли-

бо увеличением объемной концентрации mc керамики

KNNLT в упомянутых выше слоях (ср. рис. 2, d и e).
Для сравнения отметим, что в кристалле PMN−0.28PT

условие d′

32 = 0 выполняется вблизи α = 58◦, причем по

абсолютной величине пьезомодули d′

31 = −702 рС/N и

d′

33 = 860 рС/N различаются примерно на 23%. Мень-

шие значения d′

33 и |d′

31| PMN−0.28PT, чем в случае

PZN−0.065PT, обусловливают уменьшение эффектив-

ных параметров композита, как следует из сравнения

рис. 2, c и d. C увеличением объемной концентрации

mc уменьшаются упругие податливости |sE
ab,c−p| слоя

керамика−полимер, что сдерживает возрастание попе-

речных пьезомодулей |d∗

3 f |, пьезокоэффициентов |g∗

3 f | и

ПП (Q∗

3 f )
2 (ср. данные рис. 2, d и e при α = const). Пово-

рот оснований керамических стержней на угол γ = 90◦

способствует ослаблению пьезоэффекта вдоль осей OX1

и OX2 за счет отдельных упругих податливостей sE
ab,c−p .

Условия большой анизотропии КЭС

|k∗

33/k∗

31| > 5, |k∗

33/k∗

32| > 5 (3)

и ПП

(Q∗

33/Q∗

31)
2

> 10, (Q∗

33/Q∗

32)
2

> 10 (4)

выполняются в интервалах объемных концентраций кри-

сталла [mk-low ;mk-up] и [mQ-low ;mQ-up] соответственно.

Анализ выражений (3) с учетом (1) указывает на важ-

ную роль упругих податливостей s∗E
11 , s∗E

22 и s∗E
33 в форми-

ровании большой анизотропии КЭС k∗

3 j . При этом ани-

зотропия пьезомодулей d∗

3 j влияет на выполнение всех

условий (3), (4). Вследствие связанных ориентационных

эффектов в 2−1−2-композитах удается обеспечить эф-

фективное преобразование энергии вдоль оси поляриза-

ции OX3. Слои керамика−полимер существенно влияют

на выполнение условий (3) и (4), и для обоих компо-

зитов нижняя граница объемных концентраций кристал-

ла mk-low = mQ-low = 0.001. Верхние границы объемных

концентраций mk-up и mQ-up изменяются в зависимости

от кристалла и углов α и γ (см. таблицу), обеспечивая

большие значения продольных КЭС k∗

33 и ПП (Q∗

33)
2.

Например, для композита на основе PZN−0.065PT

при α = 52◦ и m = 0.20 имеем k∗

33 = 0.841 и

(Q∗

33)
2 = 110 · 10−12 Pa−1, т. е. 0.934k33 и 2.15(Q33)

2

(обозначения без звездочек относятся к кристаллу).

Для композита на основе PMN−0.28PT при α = 56◦

и m = 0.14 определены значения k∗

33 = 0.841 = 0.947k33

и (Q∗

33)
2 = 80.2 · 10−12 Pa−1 = 3.72(Q33)

2. Приведенные

значения ПП (Q∗

33)
2 обоих композитов больше ПП

(Q33)
2 = 59 · 10−12 Pa−1 [11] текстурированной керамики

Pb(Mg1/3Nb2/3)O3−PbZrO3−PbTiO3.

Проведенные исследования 2−1−2-композитов с дву-

мя СЭ-компонентами иллюстрируют важную роль свя-

занных ориентационных эффектов в формировании

пьезоэлектрических свойств, КЭС k∗

3 j из (1) и ПП

(Q∗

3 j)
2 из (2). Углы поворота 50 < α < 60◦ и γ = 90◦

способствуют большой анизотропии КЭС и ПП вслед-

ствие варьирования анизотропии упругих и пьезоэлек-

трических свойств слоев композита, а также благодаря

изменению знака пьезомодуля d′

32 кристалла, поляризо-

ванного вдоль [011]. Выполнение условий (3) и (4) в

достаточно широких интервалах объемных концентра-

ций m кристалла при концентрациях керамики mc ≪ 1

следует учитывать при разработке новых композитов с

элементами связностей 1−3 и 2−2 для пьезоэлектри-

ческих преобразователей, сенсоров, а также элементов

акустических, энергосберегающих и других устройств.
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