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О-789739 
ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ 

Акrуальность темы. Сегнетоэлектрики с размьrгым фазовым переходом, де­

монстрирующие аномально сильную частотную зависимость диэлектрической 

проницаемости, называют релаксорными сегнетоэлектриками {релаксорами) . Не­

смотря на то, что первые работы, посвященные исследованию этих материалов, 

были опубликованы в середине прошлого столетия Г.А. Смоленским с сотрудни­

ками [IJ, их интенсивное изучение продолжается н в настоящее время. 
В рамках бурно развивающейся физики неупорядоченных конденсированных 

сред разрабатываются модельные представления о фазовых переходах и природе 

уникальных свойств релаксоров. Существует несколько теоретических моделей 

для описания релаксорноrо поведения [2], но до сих пор не сформировано единого 
подхода. 

Существование в релаксорах в широком температурном диапазоне rетерофаз­

ноrо состояню1 приводит к аномально высоким значениям восприимчивостей (ди­

электрической, электрооптической, пьезоэлектрической и др.). Благодаря этим 

уникальным свойствам релаксоры находят широкое практическое применение в 

различных областях приборостроеНИJ1: для изготовления устройств ультразвуко­

вой локации, медицинских диагностических приборов, компонент систем высоко­

точного позиционирования и высокочувствительных датчиков, а также использу­

ются в оптоэлектронике, нелинейной оmике и голографии. 
Таким образом, комплексное исследование релаксорных сегнетоэлектриков 

актуально как для решении фундаментальных проблем физики твердого тела, так 
и для практических применений. 

В настоящее время рассм~привается возможность использования монокри­

сталлов релаксорных сегнетоэлектриков с периодической доменной структурой 

для преобразования частоты оптического излучения в режиме квазифазового син­

хронизма, генерации второй гармоники и оптического параметрического усиления 

(3]. Для создания кристаллов с регулярной доменной структурой необходимо глу­
бокое понимание особенностей кинеmки доменов в процессе переключения поля­

ризации. Несмотря на то, что исследованию релаксоров ниобата бария-стронция 
(SBN) и цинко-ниобата свинца (PZN) посвящено большое количество публикаций, 
эвоmоция доменной структуры в релаксорах до сих пор слабо изучена. 

Целью работы является исследование особенностей переключения поляри­

зации и эволюции михро- и нанодоменных структур, а также температурных и ча­

стотных зависимостей диэлектрических свойств в монокристаллах релаксорных 

сегнетоэлектриков ниобата бария-стронция и цинка-ниобата свикца. 

Для реализации цели бЫ11и сформулированы следующие основные задачи : 

1. Исследовать температурные и частотные зависимости диэлектрических 

свойств монокристаллов SBN различных составов и легированных церием и 
хромом, а также монокристаллов PZN, легированных титаюrrом свинца. 

2. Исследовать особенноС'П!. формы петель диэлектрического гистерезиса в 
температурном диапазоне существования релаксорной фазы в монокристал­
лах SBN и PZN. 
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3. Методами компьютерного моделирования изучить особенноСiИ переключе­
ния поляризации в одноосном релаксорном сегнетоэлектрике. 

4. Исследов~rrь особенности кинетики доменной структуры в монокристаллах 
SBN с использованием поляризационной оптической микроскопии. 

5. Визуализировать с высоким пространственным разрешением исходную до­
менную струК1)'ру, формирующуюся в монокристаллах SBN в сегнетоэлек­
ч>ической фазе после термической деполяризации, и определить ее средний 

период и фрактальную размерность. 

6. С использованием сканирующей зондовой микроскопии и лазерной конфо­
кальной микроскопии комбинационного рассеяния исследовать доменные 

структуры, формирующиеся в монодоменизированных монокристаллах SBN 
при переключении в однородном электрическом поле. 

Обьекrы ис:с.ледования. 

Переключение поляризации, диэлектрические свойства и эволюция микро- и 

нанодоменных струК1)'р исследовались в монокристаллах одноосного релаксорно­

го сегнетоэлектрика ниобата бария-Сч>Онция Sr.rBa1 • .rNЬz06 различных составов 
(х = 0,45; 0,61; 0,75), как чистого, так и легированного церием и хромом, а также в 
монокристаллах многоосного релаксорного сегнетоэлектрика цинко-ниобата 
свинца, легированного титанатом свинца PЬ(Zn113NЬvз)03:xPbTI03, х = 4,5 и 8 %. 
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Научная новюна работы заключается в следующем: 

• Разработаны и использованы оригинальные методы определения характер­

ных темпера1УР образования релаксорной фазы нз анализа температурного 
гистерезиса, температурной зависимОСiИ диэлектрического вклада домен­

ных стенок и частотной дисперсии диэлектрической проницаемости. 

• ЭксперимеlП8ЛЪно обнаружено изменение формы тока переключения и пет­
ли гистерезиса в температурном диапазоне существования релаксорной фа­

зы в монокристаллах SBN и PZN:PТ, которое отнесено за счет влияния де­
поляризующих полей, создаваемых связанными зарядами, локализованными 

на границах неполярных включений. 

• Результаты компьютерного моделирования подтвердили механизм удвоения 

петли гистерезиса за счет деполяризующих полей, возникающих на фазовых 

границах. 

• Показано, что после термической деполяризации во всех исследованных мо­

нокристаллах SBN формируются самоподобные нанодоменные структуры, 
представляющие собой фрактальные трехмерные лабиринТЬI со средним пе­

риодом от 100 до 200 нм. 
• Выявлены основные стадии эволюции доменной структуры при переключе­

нии поляризации в монокристаллах SBN в сегнетоэлектрической фазе: 

l) образование и рост изолированных доменов, 2) слияние растущих доме­
нов, и 3) рост макроскопических доменных структур. 

• Разработан и успешно апробирован метод измерения локального опrическо­

rо тока переключения, поз ший определить пространственную неодно­

родность переключения с ~~· _ енений оптиче-
1 1., ' п f'IФ~ ··KЛ.JЛH(J('ftf {nPu l(°"•rдЕ"Аl(ИИ 

Ф[ЛР.1.~ьнын i'нинtРсиfР11жскин1 
Н оr~н 10)'80t•c1211 • 
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скоrо контраста, вызванных изменениями коэффициента преломления под 

действием поля, создаваемоrо доменами с заряженными стенками. 

• Методами визуализации доменов с высоким пространственным разрешени­

ем в монокристаллах SBN обнаружен новый эффект - формирование и рост 
ансамблей изолированных клиновидных нанодоменов при перекточении из 
монодоменного СОСТОJIНИЯ в однородном электрическом поле. 

Пракrическаи значимость. 

Разработанные методы измерения локальных параметров переключения (оп­
тического тока) могут бьrrь использованы дm1 контроля пространственной одно­
родности монокриста.ilJiов релаксорных сегнетоэлектриков. Новая методИка визу­

ализации доменной структуры в объеме кристаIШа SBN с использованием скани­
рующей лазерной конфокальной микроскопии комбинационного рассеяния ис­
ключительно важна для измерения параметров создаваемых микро- и нанодомен­

ных структур. Полученные резулътаrы создают основы для развИ'111Я доменной 

инженерии, направленной, в частности, на изготовление монокристаллов ре­

лаксорных сегнетоэлектриков с микронными и субмикронными периодическими 
доменными структурами для устройств нелинейной оптики. 

Достоверность полученных результатов обеспечивается применением со­
временного и надежного атrестованного оборудования, надежной статистикой 

проведенных экспериментов, применением современных и независимых методов 

обработки данных, согласием с эксперименrальными результатами других авторов 

и непротиворечивостью известным физическим моделям. Достоверность прове­
денного компыотерноrо моделирования подтверждается использованием совре­

менного программного обеспечения, обоснованностью принятых допущений, со­

гласованностью с имеющимися эксперименrальными данными и результатами 

расчетов других авторов. 

Основные положения н результаты, выносимые на зашиrv: 

1. Методы определения диапазона существования релаксорной фазы из анали­
за температурного гистерезиса, температурной зависимости вклада домен­

ных стенок и дисперсии диэлектрической проницаемости. 

2. Механизм влияния неполярных включений на форму тока переключения и 
петли гистерезиса· в температурном диапазоне существования релаксорной 

фазы в монокристаллах SBN и PZN:PТ, подтвержденный результатами ком­
пьютерного моделирования. 

3. Формирование в SBN в результате термической деполяризации самоподоб­
ной нанодоменной структуры в виде трехмерного лабирmпа. 

4. Основные стадии эволюции доменной структуры при переключении поляри­

зации в монокристаллах SBN. 
5. Оригинальный метод измерения локального оптического тока переключе­

ния, позволивший измерить пространственную неоднородность перекточе­

ния с помощью анализа локальных изменений оптического контраста. 

6. Новый эффект - формирование и рост ансамблей изолированных клиновид­

ных нанодоменов при переключении из монодоменного состояния в одно­

родном электрическом поле в монокристаллах SBN. 
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Апообаuия работы. Основные результаты были представлены на 20 россий­
ских и международных конференциях и симпозиумах: XVII Всероссийской кон­
ференции по физике сегнетоэлектриков (26-30.06.2005, Пенза), Int. Symposium 
«Micro- and Nano-scale Domain Structuring in Feпoelectrics» (15-19.11.2005, Ekate­
rinburg), Х. Х1 и XII облаС'J11ЫХ конкурсах научных работ С'l)'дентов Свердловской 
области «Научный олимn» (2006, 2007, 2008, Екатеринбург), 8th Rus­
sialCIS/Вaltic/Japan Symposium on Feпoelectricity (15-19.05.2006, Tsukuba, Japan), 
9th lnt. Symposium on Feпoic Domains and Micro- to Nanoscopic Structures (26-
30.06.2006, Dresden, Germany), Second Int. Symposium «Micro- and Nano-scale Do­
main Structuring in Feпoelectrics» (22-26.08.2007, Ekaterinburg), ll1

h European Meet­
ing on Ferroelectricity (3-7.09.2007, Bled, Slovenia), XVIII Всероссийской конферен­
ции по физике сеmетоэлектриков (12-14.06.2008, Санкт-Петербург), 9th Russian­
CIS-Baltic-Japan Symposium on Feпoelectricity (15-19.06.2008, Vilnius, Lithuania), 
12th Int. Meeting on Feпoelectricity and 18th IEEE Int. Symp. on Applications ofFeпoe­
lectrics (23-27.08.2009, Xi'an, China), Third Int. Symposium «Micro- and Nano-scale 
Domain Structuring in Feпoelectrics» (13-18, 2009, Ekaterinburg), 6th ID.t. Seminar On 
Feпoelastics Physics (22-25.11.2009, Voronezh), lOth RussialCIS/Вaltic/Japan Sympo­
sium on Feпoelectricity, (20-25.06.2010, Yokohama, Japan), 19th Int. Symposium on the 
Applications ofFeпoelectrics and the lOth European Conference on the Applications of 
Polar Dielectrics (9-12.08.2010, Edinburgh, UК), lOth Int. Symposium on Ferroic Do­
mains (20-24.09.2010, Prague, Czecb RepuЬ!ic), XIX Всероссийской конференции по 
физике сеmетоэлектриков (20-23.06.2011, Москва), The 12th European Meeting on 
Feпoelectricity (26.06.-2.07.2011, Bordeaux, France), The 20th IEEE Int. Symposium оп 
Applications ofFeпoelectrics and Тhе lnt Symposium on Piewresponse Force Micros­
copy & Nanoscale Phenomena in Polar Materials (24-27.07.2011,Vancouver, Canada). 

Публиющни и личный вклад автора. Основные результаты исследований 

опубликованы в 28 печаmых работах, из них 4 стаТhи в реферируемых печатных 
изданиях и 24 тезиса Российских и международных конференций. Диссертацион­
НЗJI работа выполнена в лаборатории сеmетоэлектриков отдела оrrrоэлектроники и 
полупроводниковой техники НИИ ФПМ Уральского государственного универси­

тета им. А.М. Горького в рамках исследований, проводимых при частичной под­

держке Федерального Агенrства по образованию (гос. контракт П870, гр. РНП 

2.1.1 .8272), Федерального Агентства по науке и инновациям (гос. контракты 
№.02.740. 11 .0171 и №02.552.11.7069), РффИ (гр. 08-02-90434-Укр_а, гр. 08-02-
99082-р_офи, гр. 10-02-00627-а), Минобразования РФ (гр. РНП 2.2.2.3.2155NЗ-Р-
05-14, гр. РНП 22.2.3.10021/ У4-Р-05-18, единый заказ-наряд №2.6.2/1). 

Все основные результ~rгы работы были получены лично автором или при его 
активном участии. Выбор направления исследований, обсуждение результатов и 

формулировка задач проводились совместно с научным руководителем профессо­

ром ВЯ. Шуром. Экспериментальные исследования диэлектрических свойств, 

температурной эволюции петель гистерезиса, переключения поляризации с визуа­

лизацией доменной структуры проводились автором лично. Анализ петель гисте­

резиса проводился совмесnю с м.н.с. О.В. Якутовой. Анализ токов переключения 

проводился совместно с с.и.с. Е.В. Николаевой и с.и.с. Д.К. Кузнецовым. Исследо­

вание доменных структур с помощью сканирующей зондовой микроскопии про­

б 



водилось совместно с м.н.с. А.В. Иевлевым. Визуализация доменных струК'I)'р 

сканирующей лазерной конфокальной микроскопией комбинационного рассеяния 
проводились совмес11ю с и.с. П.С. Зе.леновским. Публикации были подготовлены 

совместно с научным руководителем В.Я. Шуром, с.и.с. Е.Л. Румянцевым и зав. 

ceicrOpoм Д.В. Пе.леговым. Соавторы публикаций Л.И. Ивлева, J. Dec и Т. Granzow 
предоставили монокристаллы SBN. 

Струкrура и объем диссещации. Диссертационная работа состоит из введе­

ния, пяти rлав, заключения и списка цитируемой JПrrературы. Общий объем рабо­

ты составляет 176 страниц, включая 82 рисунка, 9 таблиц, список условных обо­
значений и библиографию из 143 наименований. 

ОСНОВНОЕ СОДЕРЖАНИЕ РАБОТЫ 

Во введении обоснована аюуальность темы диссертации, сформулированы 

основные цели и задачи рабО1Ъ1, определен объект исследований, показаны науч­
ная новизна и практическая значимость полученных результаrов. Кратко изложе­

ны основные научные положения, выносимые на защкrу. Приведены сведения об 

апробации работы, личном вкладе автора, структуре и объеме диссертации. 

Первая глава J1ВЛЯетсJ1 обзорной. В ней рассмотрены основные физические 

свойства релаксорных сеmетоэлектриков и приведены основные модели, исполь­

зуемые ДЛJ1 описания релаксорного поведеНИJI. Приведен обзор современных 
представлений об эволюции доменной стрУК'JУРЫ в электрическом поле, а также 
подробно рассмоq>ены основные методы исследования кинетики доменной струк­

туры. Описаны основные свойства монокристаллов ниобата бария-стронция и 
цинко-ниобаrа свюща. 

Релаксоры обладают: (1) сильной частотной зависимостью температуры раз­
мытого максимума диэлектрической проницаемости, (2) нанодоменной стрУК'I)'­
рой, образующейся в сегнетоэлектрической фазе при охлаждении без приложения 

поЛJ1, (3) пространственной неоднородностью химического состава на наноуровне 
(<<ХИмическими нанодоменами») [2,4]. 

При рассмоq>ении кинетики доменной струК'I)'рЫ особое внимание уделено 

формированию нанодоменных струК'I)'р при «дискретном переключении», которое 

реализуется в сильнонеравновесных условиях переключения при неэффективном 
экранировании депоЛJ1ризующих полей [5] . В этом случае полностью подавлено 
боковое движение доменных стенок, и рост доменов происходит только за счет 

эволюции квазирегул11рных ансамблей изолированных нанодоменов, упорядочен­

ных благодаря эффеК'I)' коррелированного зародышеобразования [5]. 
Методы исследования эволюции доменной струК'I)'ры разделены на 3 группы: 
l. Измерение икrегрuьньп характеристик: петель гистерезиса, тока и за­

ряда переключения, пиросиrнала, пьезосиrнала и рассеяния света. Основными до­
стоинствами методов является возможность исследования быстрого переключения 

поляризации и применимость к большинству сегнетоэлектриков. Однако интер­

претация результаrов требует привлечения модельных представлений. 

2. Визуализация статической доменной структуры с помощью атомно­
сШJовой микроскопии, сШJовой микроскопии пьезоэлектрического отклика, опти-

7 



ческой микроскопии, сканирующей лазерной конфокальной микроскопии комби­

национного рассеяния и сканирующей элекчюнной микроскопии. Методы обла­

даюr высоким пространственным разрешением, но не применимы для изучения 

кинетики доменной CipYIC'l)'PЫ непосред((ТВенно в процессе переkЛючения. 

3. Визуализация кинетики доменной структуры с помощью поляризацион­
ной оптической микроскопии позволяет наблюдать кинетику доменов непосред­

ственно в процессе перекточения, но со сравнmельно невысоким проСiранствен­

ным разрешением. 

ВтораJ1 глава является методической и содержит параметры исследуемых 

образцов, оmlсание экспериментальных установок и методик измерений. 
Исследовались монокристаллы ниобата бария-стронция SrxBa1 .z'NЬi06, разного 

состава (х = 0,45; 0,61; 0,75), как нелегированные (SBNx), так и леГированные це­
рием и хромом (SBNx:yCe, SBNx:yCr), где у- степень легирования (at.%). Иссле­
дуемые образцы представляли собой пластины толщиной от 500 до 1330 мкм, вы­
резанные перпендикулярно полярной оси. Полярные rрани бьuш оmолированы до 

01П11ческого качества. Кроме того, исследовались монокристаллы цинко-ниобата 

свинца, легированные титанатом свинца PЬ(Zn113Nhw)03:xPbTi03 со степенью ле­
гированиях= 4,5 и 8 % (PZN:xPТ). Пластины толщиной от 200 до 350 мкм бьmи 
вырезаны перпендикулярно оси [001]. 

Дnя измерения темпертурной зависимости диэлектрической проницаемосm 

и петель mстерезиса использовались электроды: из оксидов индия и олова 

In20 3:Sn, полученные методом ионно-плазменного распъmения в высокочастотном 
поле, и золотые, нанесенные с помощью термического испарения. Дnя переключе­

ния поляризации при комнатной темпертуре с одновременной визуализацией до­

менной Сiруктуры использовались элекчюды на основе жидкого электролита 

(водного раствора LiCI). 
Все исследуемые образцы перед измерениями подвергались обработке, вклю­

чающей нагрев выше температуры максимума диэлектрической проницаемости Тт 

и охлаждение. Использовались: термическая деполяризация (ТДП) - охлаждение 

без поля, и термическая поляризация (ТП) - охлаждение в постоянном поле. 

Для измерения частотной зависимости диэлектрической проницаемости ис­

пользовался Измеритель Анализатор Импеданса 2В-1 (Москва). 

Для измерения температурной зависимости диэлектрической проницаемости 

и петель диэлектрического гистерезиса использовался термостолик Linkam 
ТНМS-600 (ВеликобрИТ8НЮ1) с термоконтроллером CJ94, позволяющий изменять 
температуру от - 196 ДО 600°С с точностью О, 1°С со скоростью до 130°С/мин. 

Для исследования кинетики доменной C'lpYIC'l)'PЫ использовалась эксперимен­
тальная установка, состоящая из поляризационного оптического микроскопа 

LMA 1 О CARL ZEISS, высоковольтного усилителя ТRЕК 20/20С, измерительного 
блока, цифровой камеры FastCameralЗ FastVision с разрешением 1024xl000 и ча­
стотой до 400 Гц, ЦАП-АЦП платы PCI-6251 National Instruments и персонального 
компьютера. Установка позволяла одновременно реrиСiрировать последовагель­

ность мгновенных доменных конфигураций и токи перекточения, измеренные по 

модифицированной схеме Мерца [6]. Петли гистерезиса измерялись при приложе­
нии треугольных импульсов поля частотой от 0,1 до l Гц. 
8 



Визуализация статической доменной струкхуры производились методом си­

ловой микроскопии пьезоэлектрического отклика (СМПО) с помощью зондовой 

нанолаборатории NТEGRA Aura НТ-МДТ при приложении модулирующего 
напряжения амплmудой 5 - 15 В и частотой 12,5 - 17,4 кГц. 

Для визуализации доменной струК1УJ>ы в объеме кристалла использовалась 

сканирующая лазерная конфокальная микроскопия комбинационного рассеяния 
(СЛКМ-КР), реализованная с помощью зондовой нанолаборатории NТEGRA 

Spectra НТ-МДТ. Метод основан на реmстрации изменений спектров комбинаци­
онного рассеяния, индуцированных искажением кристаллической реше1ХИ вблизи 

доменных стенок, которые вызваны неоднороДНЪIМ электрическим полем [7]. 
Для выявления СТ8111Ческой доменной струюуры использовалось также се­

лективное химическое травление ковцеmрированной плавиковой кислотой (НF) в 

течение 1 О минуr при комнаmой темпер~пуре. Образовавшийся рельеф поверхно­
сти измерялся методом контаюной аrомно-силовой микроскопии (АСМ). 

Тоетьи глава посвящена исследованию диэлектрических свойств и опреде­
лению темпера-rурноrо диапазона существования релаксорной фазы дм монокри­

сталлов SBN и PZN:PТ. 
Эксперимеmы показали, что в SBN при повышении концентрации Sr, и при 

легировании Се и Cr максимум диэлектрической проницаемОС111 {Т") смещается в 
область низких темпераnур (Табл. 1), что соответствует .литераnурным данным 
[8,9]. Причем эффект легирования существеШJо более выражен, чем изменение со­
·отношения Sr/Вa. Так повышение содержания Sr на 14 at.% и легирование 1-2 at.% 
Се приводят к одинаковому снижению Т,,.. 

Для определения диапазона существования релаксорной фазы в SBN было 
использовано четыре метода: 

1. Отклонение от закона Кюри-Вейсеа. Во всех исследованных образцах 

набmодалась линейная зависимость 1/е' (Г) в облаС"IИ низких и высоких темпера-

1УР (области 1 и 3 на Рис. 1 }, что свидетельству-

'1 0.6 
о 

ет о существовании сеrnетоэлектрическоrо упо­

рядочения. Вблизи Т..,(обласп. 2 на Рис. 1) закон 
Кюри-Вейсса не выполняется. Предполагалось, :­
что темпера-rура, при которой при нагреве пере- :; 
стает выполняться линейная зависимость //е'(Г) о.з 
соответствует переходу из сегнетоэлектрическо-

3 

го состояния в релаксорное (темпера-rура замер­

зания Tj), а темпера'l)'ра, при которой зависи­
мость 11&' (Г) снова становится линейной - пере­

ходу в параэлектрическое состояние (темпера'l)'­

ра Бернса Тв'). Полученные значения приведены 
в Таблице 1. 

0·°во---1-о ~~во-~-90--1-00 

Темпереtура, 0с 
Рис 1. Линейна.а алпроксимац"" 1 lt ' (1) 
(за~сои Кюри-Веiiсса). Нагрев после 

ТДП.f= 10 Гц. SBN61:0,009Ce. 

2. Частотная дисперсии диэлектрической проницаемости ЛЕ j характери­
зовалась разностью значений е '(/), измеренных на минимальной и максимальной 
частотах (10 Гц и 10 кГц) (Рис. 2)·. Предполагалось, что частоmая дисперсия обу­
словлена колебанием фазовых границ. Для разделеНИJ1 вклада границ изолирован­

ных нанообластей и кластеров зависимость ЛЕ j(Г) бьUiа аппроксимирована 
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суммой двух функций Лоренца. При этом пред­

полагалось, что преобладает B)(Jlaд границ )(Jlа­

стеров, и что темпер~пурный диапазон суще­

ствования кластеров ограничен температурами 

замерзания (Tj) и Бернса (Т/) (Табл. 1). При 
охлаждении сначала возникают изолированные 

полярные нанообласти, колебания границ кото­

рых дают вклад в диэлектрическую проницае-

40 
60 

80 100 120 
мость. При охлаждении ниже Т/ формируются 

темпера'l)'ра, 0с лабиринтовые кластеры полярной фазы, и 
Рис 2. Разжх:п. е ·т на частотах 10 Гц возрастает площадь фазовых границ. Темпера-
" 10 d"ц. Охлаждение . SBN6l :0,009Ce. 'l)'pa максимума дисперсии диэлектрической 

проницаемости соответствует максимальной площади фазовых границ. При даль­

нейшем охлаждении лабиринт распадается и уменьшается площадь фазовых гра­

ниц, а при Т < тj остаются только изолированные неполярные области. 
3. Температурная зависимость вклада доменных стенок Лt 't1w характери­

зуется различием диэлектрических проницаемостей, измеренных при нагреве по­

сле ТДП и ТП. При темпер~пурах ниже Tj для всех исследованных составов Лt 'dм· 
монотонно увеличивалась при нагреве (Рис. 3 а, б). Эrот эффект можно отнести за 
счет вклада доменных стенок. Экспериментально показано, что после ТДП в SBN 
существует трехмерный самоподобный нанодоменный лабиринт с большой кон­

центрацией заряженных доменных стенок [10], которые дают существенный вклад 
в диэлектрический отк.лик. Напротив, после m доменная струК'l)'ра состоит из 
крупных доменов с малой концентрацией доменных стенок. Увеличение подвиж­

ности доменных стенок при нагреве за счет уменьшения деполяризующеrо поля 

приводит к росту Лt '•· При определенной темпер~пуре доменный вклад достигает 
максимума и при дальнейшем нагреве резко уменьшается. Такое поведение можно 

объяснить, основываясь на том, что в релаксорных сегнетоэлектриках при перехо­

де из полярного состояния в гетерофазное, образуется сегнетоэлектрическая поли­

доменная мприца с изолированными нанометровыми включеНИJ1ми неполярной 

фазы [11]. При этом на фазовых границах неполярных включений возникают свя­
занные заряды, создающие деполяризующие поля. В образцах после m эти поля 
приводят к частичному перекmочению поляризации вблизи неполярных включе­

ний и к распаду крупных доменов. В результате, как и после ТДП, формируется 

нанодоменная струюура с заряженными доменными стенками и Лt 't1w уменьшает-

Таблица 1. Тtмпtратур1.1, оrраничиuющиt ди1пазон сущктвов1нн11 ~аксорноii фазы, 
МА моиокрвста.ллов SBN. 

Кристалл Нагрев после Анализ ОТkЛонения Частотная Нагрев после Нагрев и 

ТДП/=1 кГц 1/t'от лииейноii дисперсия тдпиm охлаждение 

т". 0с Тг. 0С Тв, 0С Тг. 0С Тв 0С Тг. 0С Tr, 0С 
SBN75 38 18 54 16 53 15 18 
SBN61 79 72 85 66 84 68 70 
SBN61 : О,009Се 74 66 79 58 83 68 66 
SBN61 :О,22Се 82 70 93 66 95 64 68 
SBN61 :1.4Ce 35 17 45 14 48 21 20 
SBN42,5:0,015Cr 74 70 93 68 83 66 71 
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Рис. 3. (а) Темпер~nурнu зависимосп. i:' при наrреве llOCJle ТДП и ТП и при 0ХJ111Ждении. {б) Разность 
значений i:' при нагреве после ТДП и ТП. (в) Темпера-rурный гистерезис t'. SBN61:0,009Ce. 
f= \О Гц. 

ся. Темпера'l)'ра максимума доменного вклада тj, соответствующая началу распа­
да монодомеююго сосrо.яния, незначительно превышает истинную Т1 (Табл. 1 ). 
При дальнейшем наrрсве е' после m становиrс.я больше, чем после ТДП. Эта 
особенность обусловлена более высокой подвижностью «свежих» доменных сте­

нок, образовавшихся в результате распада крупных доменов, по сравнению с по­

движностью заэкранированных доменных стенок, образовавшихся после ТДП. 

4. Температурный rвс:терезис Лв 'h(Г) харакrеризуетс.я различием диэлек­

трической проницаемости для охлаждения и нагрева после ТДП (Рис. 3 а, в). При 
низких температурах е' при охлаждении и наrрсве совпадает, поскольку мала по­

движность доменных стенок. При увеличении темпераrуры возрастает вклад до­

меННЬIХ стенок и по11вляетс• гистерезис. При охлаждении е' больше, чем при 
нагреве, что вызвано большей подвижностью домеlПIЫХ стенок, образовавшихся 
при охлаждении по сравнению с подвижностью заэкранированных стенок, образо­
вавших.с.я при ТДП. Гистерезис обусловлен экранированием доменных стенок при 

низких темперюурах (ниже Т/). В этом случае, максимум разности е'(Г) для охла­
ждения и наrрсва после ТДП (Т/) СООТВtт:тВ)'СТ прекрашению быстрого роста по­
тq>ной фазы - несколько выше истинной 'ГJ-

Значения темпераrур замерзания (7j) и Бернса (Тв), определенные с помощью 
всех описанных методов, близки по величине (Табл. 1). 

Темпераrурная зависимость диэлектрической проницаемости была измерена 

также для PZN:4,5PT и PZN:8PТ. В них наблюдаете~ дополнительный низкотем­
пераrурный не зависяЩИЙ от частоты максимум е '(!) при темпераrуре ТLтм, кото­
рый более выражен для нагрева после ТП (Рис. 4). 

Методом дифракции синхротронного излуче­

ния высокого разрешения, ранее бьmо показано, что 
в PZN:PТ имеете~ пать темпераrурных диапазонов 

существованиа фазы и смесей фаз [12-13]: 1) поляр-
ная ромбоэдрическая фаза (моноклинная фаза для 
PZN:8PТ [12]); 2) смесь полярных ромбоэдрической 
и тетрагональной фаз; 3) полярная тетрагональна. 
фаза; 4) смесь полярной тетрагональной и неполяр­
ной кубической фаз, соответствующая релаксорно­

му состоянию; 5) неполярная кубическая фаза. 
Тогда ТLтм соотвtт:тВ}'ет появлению тетраго-

40 -•-10Гц 

-•-1 кГц 
~30 -о-100кГЦ 

,,; 20 

10 

°за ео so 120 150 1~ 210 
Т-.ература, 0с 

Рис. 4. Темпераrурные зависимости 
диэлеприческоl! проницаемости 

дru1 разных частот. Нагрев после 
TIL PZN:4,5PТ. 
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напьной фазы, а высокотемпера'I}'рный максимум Тт - формированию смеси по­

лярной тетрагонапьной и неполярной кубической фаз. Темпера'I}'Ра Бернса, соот­

ветствующw~ переходу из полярной тетраrональной фазы в неполярную кубиче­

скую, была определена, как температура верхней границы диапазона существова­

ния частотной дисперсии диэлектрической проницаемости (TFv). Значения Тт и 
Тп;, полученные при нагреве после ТДП, близки к результатам, наблюдавшимся 
при наrреве после m, в то врем.я как Т~ш после ТДП заме'Пfо выше, чем после ТП 
(Табл. 2). 

Та6.внца 2. Характерные температуры м• монокристаллов PZN:PТ. 

Диэлектрические иэмерения Переключение поляризации 

Состав Тим дrn1 наrрева ТLтм для наrрева Т,,,, 0С 
TnJ. 0С Т1, 0С Т1, 0С 

послеm 0С после ТШ1. 0С (= l кГц 
PZN:45PТ ll7 126 148 166 116 135 
PZN:8PТ 84 93 157 176 79 120 

Дополнительно были измерены частотные зависимости действительной и 

мнимой частей диэлектрической проmщаемосm SBN и PZN:4,5PT для различных 
температур и построены диаrраммы Коул-Коула (зависимости е "(е ')), которые в 
исследованном температурном диапазоне имеют ЭJ1JIИП1ИЧескую форму (Рис. 5 а). 
Из аппроксимации зависимости е "(е ') уравнением Коула-Коула для разных тем­
ператур были найдены значения е' и чacтo'lblf.., при которых е" имеет максимум. 

Из соотношения 21t/тт = 1 для этих частот были найдены времена релаксации т 
(Рис. 5 б, в). В SBN и PZN:4,5PT максимумы температурной зависимости т наблю­
даются при несколько меньших температурах, чем Тт. 

В четвертой главе представлены результаты измерения темпера'I}'Рной эво­

люции петель диэлектрического гистерезиса SBN75 и PZN:PT, и результаты ком­
пьютерного моделирования переключения поляризации в релаксорной фазе. 

Было обнаружено, что в определенном темпера'I}'рном диапазоне наблюдают­

ся «двойные» петли гистерезиса (Рис. 6 а). Подобная форма петель характерна для 
антисегнетоэлектриков, сегнетоэлектриков с областями, в которых различается 

знак связанного внутреннего поля [14), и релаксорной PLZT керамики [15). 
Температура образования «двойной» петли гистерезиса Т1 определялась нз 

измерений полевой зависимости тока переключения j(E) при разных темпера1}'­
рах. Для каждой ветви «двойной» петли наблюдапось по два максимума тока 

(Рис. 6 б). 

1 - 65°С (а) 
ев 

б) 
e1s 

s s 
2 - 74 °с s ,"'. s 

~4 
3 · 82 ОС §4 

/ " !§-10 

4-90°С ~ ! • ... " 5 
:..; " 5- 96 °С " " с: . ... .... ~ 5 8. 2 

(в) 

~ ~ 

s J ! о № о .__,__..___..___..___..___..___....__~ 
4 60 70 80 90 90 120 150 о 180 210 

··:10" Температура, 0С Температура. С 
Рис. 5. (а) Диаграммы Коул-Коула для SBN6 I при разных темпер~nурах. Температурная зависимость 

времени релаксации для (б) SBN6 l и (в) PZN:4,5PТ. 
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Для анализа результатов использовался ква­

зистатический подход Прейсаха [16], согласно 

которому полевая зависимость тока переключе­

ния определяется функцией распределения ло­

кальных пороговых полей, и измеряемый сигнал 

представляет собой сумму вкладов всех пере­

кmочаемых областей. Переключение области 
происходит, когда приложенное поле достигает 

локальной величины порогового поля. 

Следует отметить, что подобная зависимость 
тока переключения наблюдается и при переклю-

чении сегнетоэлектриков в заэкранированном по­

лидоменном состоянии с разным знаком внут­

~~~~~~~~~~~ 
.,. -o-'ЭfJoC 

~ -•-1За°С 
~ 15 -А-150оС 

" " 
(а) 

i 01--~~--4-llllr,,J--0-~~--1 

~ 
~ -15 
о 
i:: 

1
-: 

-6 о 5 
Элепричеасое none, 18/tм 

(б) 

реннего поля смещения (Еь) в разных доменах ~ ~~=~ 
[16). Тогда первый пик тока соответствует пере- " 
ключению в областях с Еь, облегчающим пере­
ключение, а второй пик - в областях с Еь, затруд-

RJПОщим переключение. Направление Еь не зави- -10 .s о s ю 

сит от направления спошанной поляризации. по- Рис. 6. (а) Типичные п=';~= и 
этому для разных ветвей петли гистерезиса из- (б) полевu зависимость тока переuюче­
меняется последов~пельность переключения об- НЮ1 (примое переюпочение) при разных 

ластей (Рис. 7 а). В наших экспериментах после- теипер~пурах. PZN:4,5PТ. ЧастотаО,1 Гц. 

доваrельность переключения не изменяется (Рис. 7 б), что обусловлено тем, что в 
релаксорах переключение облегчается деполяризующими полями (Edep), создавае­
мыми связанными зарядами, локализованными на фазовых границах. При измене­

нии направления спокrанной поля- а 1 1 
J 

1 
ризации изменяется знак Et1ep и по- , Ео.! i.. 

следовательность переключения для ! '• 1 ! '• · 
разных ветвей петли гистерезиса ~~-=!=.~.!;;!:~~~!..;:::~~~~~~:::::::!:( 
остается неизменной. При этом все- 1 1 j 
гда в первую очередь переключают- J 
ся области, расположенные вблизи _1 
неполярных включений (Рис. 7 б). 
Таким образом, можно выделить два 
вклада в ток переключения: первый 

- соответствует переключению по­

ляризации в областях, расположен­

ных вблизи фазовых границ 
(Рис. 7 6, переход 1-2, 3-4), а второй 
- переключению вдали от фазовых 

границ (Рис. 7 б, переход 2-3, 4-1 ). 
Полевая зависимость тока пе­

реключения при Т > Т1 была ап­
проксимирована суммой двух Гаус­

сианов (Рис. 8), а для Т < Т1 одним 

-1 -1 

Рис. 7. Поле118J1 зависимость тока переключеИЮ1: (а) дш 
сеmетоэлектрика с неоднородным распределением внут­

реннего полк смещенИJI Еь. (б) дш1 рела.ксора с деПО11.8ри­

зующим полем Е,,.,, созданным зарядами на границах не­

полярных включений. Светло-серые и белые обласrи -
домены. Темно-серые эллипсы - непол•рные включеНИJ1. 
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112 

1: 
Е 2 
" Э-none . .etao 

Рис. 8. Аппро1tсимацu полевой 

Гауссианом. Аппроксимация токов переключения, 

измеренных при разных темпеРа'l)'рах, позволила по­

лучиrь темпераrурную зависимость усредненных. ло­

кальных коэрцитивных полей (Е,,. 1 , E1r12), которые со­
О111етствуют положению максимумов токов пере­

ключеНИJ1, а также их разности равной деполяризу­

ющему полю EdqJ = ~ - Е,,. 1 (Рис. 9). 
Для SBN рост Et1ep при Т > Т1 обусловлен увели­

чением доли неполярных включений (Рис. 9 а) . Та­
ким образом, Т1 была рассмотрена как темпераrура 

зависимости то111 nepe1UDOчe11111. 
Частота o,l ru. т = вsое. перехода из сегнетоэлектрического в реnаксорное co-

CТOJllDfe. Следует отметить, что полученное значение 

(18°С для SBN75) согласуете• с результатами, полученными при анализе темпера­
'I)'рной и часrотной зависимостей е · (Табл. 1 ). 

Для PZN:PТ сущесrвуют две харахтеристические темпер~nуры - Т1 и Т2 
(Рис. 9 б, в). При этом т, (темпера'I)'ра ПОJIВЛеНИJI E,sq,) при нагреве после m соот­
Ветс'Пlует темпер~пуре поJ1влеНИJ1 тетрагональной фазы ТLТм· ПоJ1ВЛение двойных 
петель в темпераrурном диапазоне сосуществованиJ1 полярных ромбоэдрической и 

тетрагональной фаз в PZN:PT можно об'ьJlснигь ВЛИJ1нием E,iq,, которое возникает 
за счет скачка величины спонтанной поляризации на межфазных границах. Значи­

тельное возрастание Edtp при наrреве выmе Т2 обусловлено ростом неполярных 
включений (кубической фазы). Т2 была рассмотрена JC8JC темпераrура перехода из 

сегнетоэлектрического в реnаксорное состоJ1ние. КритичеСJСИе темпер~nуры, полу­

ченные длJI PZN:PТ из анализа темпераrурных зависимостей токов перекточеНИJ1 
и диэлектрической проницаемости, бJВ1Зки по величине (Табл. 2) и согласуютс• с 
результатами экспериментов по дифракции синхротронного излучеНИJ1 высокого 

разреmеНИJ1 [12,13]. 
Бьmо проведено компьютерное моделирование процесса переключеНИJ1 поля­

ризации в релаксорных сегнетоэлектриках, основанное на предположении о том, 

что в релаксорной фазе криСТЗJU1 состоиr из полярных и неполярных областей. 

4 з 

а 2 

~ 
:1 
~ 

~о ~о 
u! w• 

-2 
Е 

. 
-3 о< 

-4 

з 

- ~ 
,о 

w 

-3 

! 4 1/ ~4 
~ са 
}2 }2 

w w 

6 о 

~ 
~ 4 

J2 
т 

0о 10 20 30 40 !О Чк~ ...... ....,-..__~_..,...... т, 

(а) т e.onepsтypa, 0с ( б) (в) 

Рис. 9. Темперll'I)'рная зависимость усредненных лоJСаЛЬИЫХ 1tоэрцкrивных полеil (Е.1 , ЕмJ) и депола­
рнзующеrо поля (Е.,,) Д1U1 (а) SBN75, (б) PZN:4,5PТ, (в) PZN:8PТ. На вставке-Е.J..1) вблизи Т1. 
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Рассматривапась двумерная задача пере- : 2.~-----~ 
кточения поляризации в одноосном моно- ~ 
кристалле в плоскости, параллельной поляр- f 
ной оси. Образец представлял собой се11<У из i 1 

MxN квадраmых ячеек, соответствующих J 
химическим доменам. КаждWI ячейка харак­

теризовапась величиной и знаком поляриза­

ции. Для ячеек полярной фазы, существовапо 

два допустимых значения: ± Ps, а для ячеек 
неполярной фазы поляризация равна нулю. 

Доля неполярной фазы (PnJ) использовалась в Рис. 10. Полевые зависимости тока пере­
качестве характеристики гетерофазной струк- 1U1ЮчеНИJ1 при разной доле непо1111рной 
"JУРЫ. фазы. Е" = const. 

Связанные заряды на межфазной границе и заряженной доменной границе, 
разделяющей два противоположно ориенrированных домена, рассматривались как 

точечные. Величина заряда на межфазной границе равна± q, а на заряженной до­
менной границе± 2q. Заряды формировали пространственно неоднородное Et1q>. 

Переключение поляризации происходило из однородно поляризованного со­

стояния. Внешнее поле (Еех) увеличивалось от Еимiп до Еехтах и затем уменьшапось 
до Еехт;п с заданным шагом. Переключение i-ой ячейки матрицы происходило при 

выполнении условия: Еех + Et1q>; ~ E,h ;. Локапьные значения пороговых полей (Eth 1) 
определялись из случайного распределения со сред- 1 
ним значением <Elh> и квадратичным отклонением и. 
После каждого переключения рассч1rГЫвапось распре­

деление заряда и Et1q> для следующего перекmочения. 
Компьютерное моделирование вшвило «удвое­

ние» петель гистерезиса при превышении крИ111ческо­

го значения доли неполярных включений (Рис. 10) и 
формирование лабиринтовых доменных струк1)1), ка­

чественно подобных экспериментальным СМПО 

изображениям (см. Рис.11и12). 

Пятая. глава посвящена эксперимекгапьному ис­

следованию кинетики и статики доменной структуры 

монокристаллов SBN в сегнетоэлектрической фазе. 
Исследование исходной доменной структуры 

Методом СМПО при комнатной темпера'l)'ре 

производилась визуализация статической исходной 

доменной струК"JУРЫ в SBN, полученной ТДП 

(Рис. 12). Светлые и темные области соответствуют 
доменам с различным направлением спонтанной по­

ляризации. Полученное изображение представляет со­

бой сечение сложного квазиреrулярного трехмерного 

самоподобного («фрактального») нанодоменного ла­

биринта. Следует отметить, что пьезоэлектрический 

Рис. 11 . Лабиринтовu доменная 

структура, полученнu JСомоью-

терным моделированием. 

Рис. 12. СМПО нзображение до­
менной струкtуры после ТДП. 

SBN:0,009Ce. Снmал - фаза. 
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отклик обусловлен доменной структурой не только на поверхности, но и в объеме 

вблизи нее. Поэтому размытие границ между доменами свидетельствует о том, что 

доменная структура представляет собой трехмерный лабиринт. 
В качестве статистических характеристик лабиринтовой структуры использо­

вались характерный размер (!) (<<Период лабиринта»), определенный из положения 
первого максимума функции автокорреляции, и фрактальная размерность (D), 
определенная методами: островов, Корчака и клеточным (Ьох counting) [17] 
(Табл. 3). 
Таблица 3. Параметры исходных доменных струnур SBN. 

Крисгалл SBN45 SBN61 SBN61 :О,009Се SBN61:0.14Ce 
пая размерность 2,36 2,48 238 232 

Хаnахтеnный рilзмер, нм 210 95 170 130 

Создание монодоменного состояния 

Перед исследованием кинетики доменов нами производилась монодомениза­

ция серией из 30 - 50 прямоугольных или треугольных знакопеременных импуль­
сов поля частотой 0,1 - 0,4 Гц и амплитудой 250 - 800 В/мм. Однородность моно­
доменного состояния в поверхноС'Пlом слое коиrролировалось СМПО и измерени­
ем рельефа поверхности после химического травления методом АСМ. 

Формирование ансамблей нанодоменов при переключении полкризации 

Для изучения кинетики домешюй структуры с высоким пространственным 

разрешением прикладывались одиночные прямоугольные импульсы поля дли­

тельностью меньше времени полного переключения. Получешюе СМПО изобра­

жение доменной структуры (Рис. 13 а) с оmосителъно невысоким разрешением 
можно рассматривать как подтверждение роста «1свадраrных доменов» микронных 

размеров при переключении поляризации в SBN [18]. Однако СМПО изображения 
с высоким разрешением показали, что переключенные области неоднородны и 

представляют собой квазирегулярные структуры, состоящие из изолированных 

доменов нанометровых размеров - «ансамбли нанодоменов» с шероховатой гра­
ницей (Рис. 13 в и Рис. 14 а, б). Средний диаметр изолированных наиодоменов в 
ансамбле изменяется от 50 до 200 нм (Рис. 14 в). 

Таким образом, в SBN увеличение площади ансамбля происходит за счет 
<<ДИскретного переключения», при котором вблизи его границы формируются изо­

лированные нанодомены. Шероховатая граница области; вблизи которой образу- · 
ются изолированные нанодомены, играет роль доменной стенки. 

Формирование и рост ансамблей нанодоменов наблюдались ранее в силъно­

неравновесных условиях переключения (при полностью неэффеК"111вном экрани­
ровании) в монокристаллах ниобата лития и стехиометрического танталата лиrия 

с поверхностным диэлектрическим слоем, полученным протонным обменом [5]. 
Было показано, что период структур равен толщине диэлектрического слоя. По 

аналогии можно предположить, что в SBN толщина естественного диэлектриче­
ского зазора составляет порядка l 00 нм. 

Обнаруженное уменьшение концентрации изолированных нанодоменов вдоль 

линии соприкосновения ансамблей («непоmюе слияние>>) (Рис. 13 б и Рис. 14 б) 
свидетельствует об электростаrическом взаимодействии сближающихся нанодо­
менов с заряженными доменными стенками [5]. 
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(а) (б) (в) ;;. >"~ 
Рис . 13. СМПО изображенп доменной ctpyJCIYPЫ. сформированной в SBN61 :0,009Ce прямоуrольНЬIМ 

импульсом поля: амплитуда 340 В/мм, длиrепьность 300 мс. Сигнал -амплитуда. 

В SBN форма нанодоменных ансамблей изменяется при увеличении размеров 
от «круглой» (при размерах< 1 мкм) к «квадр8'111ой» с бочкообразным искажени­
ем (Рис. 13). Наблюдаемый эффект вызван изменением относительного вклада 
конкурирующих механизмов зародышеобразования: стохастического и детерми­

нированного [5]. Стохастическое зародышеобразование приводит к изотропному 
poC'I)' «круглых» ансамблей нанодоменов, а детерминированное - к анизотропно­

му роС1)' <<КВадра111Ь1Х>> ансамблей. Следует отметить, что наблюдающаяся «квад­

ратная» форма ансамблей аналогична классической форме доменов в титанате ба­
рия [19] и определяется симметрией SBN в сеmетоэлектрической фазе - C4v. 

Визуализация доменных структур на прО'ПfВОположной полярной поверхно­

сти образца показала, что они состоят из несквозиых ЮIИновидпых доменов с за­

ряженными стенками. Несмотря на то, что заряженные доменные стенки значи­

тельно увеличивают деполяризующую энерrию, полученная метастабильная 

структура оставалась неизменной в течение нескольких месяцев . 

Увеличение амплитуды импУльсов поля приводило не только к ускорению 
переключения, но и к уменьшению концентрации нанодоменов в ансамбле и зна­

чительному увеличению «шероховатости» доменной границы от 20 им для 

340 В/мм к 100 нм для 680 В/мм (Рис. 13 и Рис.14 ). Кроме того, с увеличением по­
ля форма ансамблей приближалась к круглой, что свидетельствует о преобладании 

изотропного роста. Наблюдаемые эффекты вызваны неэффективным экранирова­

нием деполяризующих полей при уменьшении времени переключения, что приво­

дит к торможению движения доменной стенки и формированию изолированных 

нанодоменов впереди движущейся стенки [5]. 

1.8~ 111 60нм 
<1.s ~ 

{в) 1.20 ;оо : 200 

d,нм 

w- ~ w 
Рис. 14. (а, б) СМПО изображеиw~ доменной сrру!П)'J'ы, сформированноli в SBN61:0,009Ce прямоуголь­

ным импульсом пол•: амплитуда 680 В/мм. длwrелыюсть 4,5 мс. СИгнап - амплитуда. 

(в) Профкnь домена, отмеченного на (а). (г) Схема поперечного сечения доменноli сrру"1)'ры . 
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(а) 
Рис . 15 . СЛКМ-КР визуализация доменной струк-rуры, сформированной в монокристалле 

SBN61 : О,009Се прямоугольным импульсом поля амплитудой 340 В/мм , дпктельностью 300 мс 
на глубине (а) 2,5 мкм; (б) 5,1 мкм; (в) 15,2 мкм от поверхности. 

Слияние изолированных нанодоменов с движущейся доменной стенкой, как и 

стохастическое зародышеобразование, приводит к и:ютрошюму pot,"1)' домена. 
Исследование ансамбJ1сй нанодоме11ов в объе11'1е монокристалла 

J\r1етод СЛКМ-КР использовался для визуализации ломенной структуры 11 

SBN на рюной глубине от поверхности (Рис. 15). Наблюдение KOH'I'Pat,!d всей 
шющади переключенных ансамблей, а не только доменных стенок, как в ниобате 

лития [7), обусловлено большой кондентрацией доменных стенок в ансамбле. С 
увеличением глубины, контраст между ансамблем нанодоменов и не переключен­

ной областью постепешю исчезает, и остается только контраст границы а.нсамбля . 

Измерения показали, что длина изолированных клиновидных доменов доС'Ги­

rает J 5 мкм, причем уменьшение концентрации доменных стенок с увеsrи•1ением 
глубины свидетельствует о неоднородной днине доменов (схема на Рис. 14 r). 
Контраст, набшодаемый на краю ансамбпя, обусловлен краевыми эффектами в 

распреде;1ении суммарноr'О поля , созданного всеми нанодоменами ансамбля. 

Исследование 1шнеп1ки доменной структуры при приложении поля 

Была продемонстрирована во3можность оптической визуали:шuии кинетики 

доменной структуры непосредственно во время переключения поляризации в мо­

нокрИ(.,"Тюrлах SBN, находящихся в сеrnетоэлектри.ческой фа.зе. Типичные мгно­
венные изображения доменной структуры и форма wка при переключении им­

пульсом поля прямоугольной формы из монодоменного состояния, созданного 

предыдущим импульсом, показаны на Рис. 16 н 19. При переключении rюляриза­
ции появпяются изолированные опти•Iески неоднородные области, при сниянии 

которых формируются лабиринтовые структуры. С помощью СМПО бьшо показа­

но, что оптически неоднородные области образу:ются в резуштпе образования , 

роста и слияния доменов субмикронных ра.змсров. Наблюдаемый контраст нызван 

изменением показате.ая преломления за счет элеъ.-грооптическоrо эффекта" под 

действием полей , создаваемых заряженными доменлыми стенками. 

Последующее перекшочение приводит к исчезновению лабиринтовых струк­

rур и формированию оптичt."Ски однородных макрообластсй, подобных исходному 

состоянию. Оптические неощюрод~юс•и исче:щн:rг за счет уменьшения концентра­

ции заряженных доменных стенок при укрупнении доменов. При длительнос.1и 

импульса, достаточной дrui полного переключения поляризации в приповерхност­

ном слое, можно получить мшюдоменноt~ со·:.;тоянис, при котором не наблюдается 

оптическоrо контраста. При приложении более короткого импульса возникает 
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Рис. 16. И:юбраженИJ1 доменной СтруlП)'ры при воздействии прямоугольного импульса пол.и в момеН1Ъ1 

времени: (а)О,35 с (б) 0,70 с; (в) 1,13 с. Диаметр области 1,07 мм. На (а) обозначены области, в 
коrорых провоДИJJась с-пrrистическu обработка. АыПJ1кrуда пол.и 330 В/мм. SBN61 :О,22Се. 

стабильное полидоменное состояние, которое было визуализировано с высоким 

пространственным разрешением с помощью СМПО и СЛКМ-КР (Рис. 13, 14, 15). 
Анализ последовательности мrnовенных изображений доменной сtруК'I)'Ры 

позволил выделить основные стадии процесса переключении поляризации. 

Первая стадия - образование и рост изолированных доменов, на которой 
можно выделить области с деnи!рминированным и стохастическим механизмами 
переключения поляризации (Рис. 17). При детерминированном перекmочении 
(Рис. 17 а) зародышеобразование и бысtрое слияние изолированных доменов про­
исходит в областях с дефекrами поверхности. Стохастическое переключение 
(Рис. 17 б, в) характеризуется случайным распределением центров образования 
доменов, коррелированным зародышеобразованием и формированием связной ла­

биринтовой сtруК'I)'Ры в результате взаимодействия изолированных доменов. При 

стохастическом переключении реализуются а- и fl-модели процесса [20]. 
а-модель характеризуется увеличением концентрации изолированных доме­

нов, размер которых изменяется от 6 мкм до 15 мкм (Рис. 17 б). Была вЫJ1влена 
линейная зависимость концентрации доменов от времени n(t) и определена поле­
вая зависимость скорости зародышеобразования dnldl(t) (Рис. 18 а) для SBN6l и 
двух областей SBN61:0,009Ce. Показано, что dnldl(t) не зависиr от легирования и 
определяется просtранственной неоднородностью образца. 

Р-модель характеризуется тем, что все домены появляются в начале переклю­

чения поляризации и рас-rут с постоянной скоростью (Рис . 17 в). Полевая зависи­
мосtь скорости увеличения диаметра изолированного домена (Рис. 18 б) подчиня-

(б) (в) 

Рис. 17. Примеры детерминированного (а) и стохастического (б, в) механизмов пеj>екmочекия поляриза­
ции. (б) а-модель (в) j>-модель. Мгновенные и:юбраженИJ1 доменной сrруктуры при во:щействии 

прямоугольного импульса поля. Aмru11rryдa поля 310 В/мм. (а, б) SBN6 l, (в) SBN61 :О,009Се. 
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(а) Элеnрмче<:IЮ8 nоле, В/мм (б) Элеnрич8С1Сое поле, В/мм (В) Элепричеаrое поле, В/мм 
Рис. 18. Полевые зависиыости скорости: (а) зародышеобразования, (б) роста изолированного домена, 

(в) роста суммарной площади макродоменов. 

ется линейному з8кону: v (Е) = µ(Е - Elh), где µ - подвижность, а Erh - пороговое по­
ле. Значенияµ и E11r Д!1Я роста изолированного домена приведены в Таблице 4. 

Втора11 стади11 - слияние растущих доменов качествеюю различается Д!1Я 

а- и ~моделей. Для а-модели при росте и увеличении концентрации изолирован­

ных доменов образуется лабиринтовu домеШ1ая струюура (Рис. 16 б), а Д!1Я 
~модели изолированные домены сливаются без сохранения формы (Рис. 17 в). 

Треть11 CТaдlUI - рост макроскопических домениых структур ( «макродо­
менов» ). Переключение завершается линейным ростом площади, занимаемой мак­
родоменами, со скоростью, значительно превышающей скорость роста изолиро­

ванных доменов. Измерение полевой :зацисимости средней скорости роста мак­

родоменов позволило опредеmпъ подвиж:нОСIИ и пороговые поля (Рис. 18 в). По­
казано, 1fГО скорость роста макродоменов в большей сrепени определяется про­
странственной неоднородностью маrериала, чем легированием. Пороговые поля 

Д!1Я роста изолированного домена и макродоменов близки по величине, а подвиж­

носn. макродоменов в 30-50 раз превъппает подвижность изолированных доменов. 
Таблица 4. ПодВИJ1111остн и пороrовые поп11 роста изолнрованноrо домена и макродоменов. 

Маmодомены Изолиоованиый домен 

Кристалл SBN61 1 SBN61:0,009Ce №1 SBN61 :0,009Се №2 SBN61 :0,009Ce NоЗ 
µ, мхм/(В·с) 18 1 18 34 062 
Е111,Вlмм 283 1 271 244 255 

«Оmические токи переключеНИ11>>. Для количественного анализа процесса 

переключения поляризации была проведена стаmстическая обработка серии 

1.0 

....,-

0.5 1.0 1.5 

мгновенных опmческих изображений области 

переключения. Для выделения вклада переклю­

чаемых областей использовались гистограммы 

mrrенсивности. Для исходного оrrгически одно­

родного изображения гистограмма узкая и ап­

проксимировалась функцией распределения 

Гаусса. Появление при переключении светлых 

и темных областей приводило к значительному 

2.0 2.5 уширению гистограммы. Вклад этих обласrей 
Время, с использовался Д!1Я измерения оптического тока 

Рис . 19. Оmосительное изменение тока 
переключеНИJ1 (линИJ1) и оrпического тока переключения. 
(точки) при воздеiiствии прамоугольного Совпадение оmосительных изменений за­
импульса no!UI 330 В/мм в SBN61 :О.22Се. висимостей от времени ОП111Ческого тока S(t) и 
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тока переключения J(t) (Рис. 19) показало, что коmрае111ые области соответству­
ют доменным стенкам, концеmрация которых при постоянной скоросm движения 

пропорциональна величине тока переключения. 

Для количественного описания процесса переключения S(t) и J(t) аппрокси­
мировались модифицированной формулой Колмогорова-Аврами, предложенной 
для описания переключення поляризации в ограниченном объеме [20). Предпола­
галось, что наблюдаемая эволюция доменной струюуры соответствует а-модели, 

и выполняется следующая зависимость доли переключенного объема от времени: 

Q(t) = 1 - ехр [- ((t- Лt)lt0)3 (1 - (t- Лt)ltт)J, (1) 
rде to - константа, связанная со временем переключения, t" - константа, характе­

ризующая взаимодействие раС'I)'щих областей с границами объема, Лt - время 

начала переключения. 

Для оmического тока: S(t) = dQ(t)ldt, а для J(t) дополнительно учитывалс.1 
вклад тока зарядки конденсаrора [6): J(t) = dQ(t)/dt + Joexp ( - tlt1), rде t1 - посто­
янная времени, Jo - ЗМПЛИ'l)'да тока зарядки. 

Значения констант, полученные в результаrе аппроксимации J(t) и S(t) ДЛJ1 
SBN61:0,22Ce (Табл. 5) совпадают, следоваrельно, измерения оптического тока 
могут быть использованы для изучения кинетики переключення поляризации. 

Вместе с тем, локальное измерение оптического тока позволило изучить про­

странственную однородность процесса переключения. Были проанализированы 

последовательносnt из мmовенных изображений для 50 фрагментов площадью 
150х150 мкм2 в SBN61:0,22Ce. Локальный оптнческий ток S(t) ДЛJ1 трех фрагмен­
тов, выделенных на Рис. 16 б, показан на Рис. 20 а. 

Аппроксимация S(t) формулой (1) позволила получить локальные значения 
констант t0 и t,., для того, чтобы количественно характеризовв:rь пространствен­
ную однор0дность переключения и определиrь время начала переюпочения в за­

данном фрагменте. Видно, что начало переключения существенно неоднородно по 

Таблица 5. Результаты аппроксимации тока переключения и оптического тока Nlll 

SBN61:0,22Ce, приведенных ва Рие.19. 

Константы 
Поимое D'""КJПОчение Обоатное пеnеключение 

J(t) S(t) J(t) S(t) 

to, с 1 05 1 07 067 069 
lm, С 10 5,3 2,53 2,77 
.dt с 0,003 -0,03 -0,11 -0,11 

ъ 
:- 200 (в) 

'(150 
i'! 100 

" '° " '·' '' 1 ~L..ol'\:!Slot>l.5~~,.o.i.:is:",.5-..... 2 .-0 .._J2.5 
Время , с О с Время, с 

Рис. 20. (а) Аппроксимаци1 локального оптического тока для фраrме1ПОв 1-3 (Рис. 16 б). (б) Простран­
ственное распределение н (в) гистограмма распредепеННJ1 времен локального переключениа, 

аппроксимированная функциеlt Гаусса. AмllJIJfJ)'дa пол.я 330 В/мм. SBN:0.22Ce. 
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переключенной площади. Пространственное распределение и гистограмма времен 

локального переключения для всей переключаемой области, представлены на 

Рис. 20 б, в. Время локального переключения определялось как интервал времени 
между началом и окончанием переключения в заданной точке, 'ПО соответствова­

ло времени существования оmическоrо коmраста в этой точке. Среднее время ло­

кального переключения составило около 0,75 с. 

ОСНОВНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ И ВЫВОДЫ РАБОТЫ 

В результате проведенного исследования диэлектрических свойств и переклю­

чения поляризации, а также эволюции микро- и нанодоменной структуры в моно­

кристаллах релаксорных сегнетоэлектриков ниобата бария-стронция и цинко­

ниобата свинца бьши получены следУЮщие основные результаты: 

1. Предложены и апробированы ориrинальные методы определения диапазона 
существования релаксорной фазы в SBN путем анализа темпера~:урного ги­
стерезиса, темпера~:урной зависимости диэлектрического вклада доменных 

стенок и частотной дисперсии диэлектрической проницаемости. 

2. Впервые экспериментально изучено влияние неполярных включений на 
форму тока переключения и петли гистерезиса в темпера~:урном диапазоне 
существования релаксорной фазы для SBN и PZN:PТ. 

3. С помощью компыотерноrо моделированИJ1 подтвержден механизм форми­
рования двойной петли гистерезиса за счет деполяризующих полей, создава­

емых связанными зарядами, локализованными на фазовых границах. 

4. Определены фрактальная размерность (D = 2,32 - 2,48) и характерный пери­
од (от 100 до 200 нм) самоподобной нанодоменной структуры, формирую­
щейся в SBN после термической деполяризации. 

5. Использование оптических методов дЛЯ изучения переключения поляриза­
ции в SBN в сегнетоэлектрической фазе позволило выделить основные ста­
дии эволюции доменной структуры: l) образование и рост изолированных 
доменов, 2) слияние растущих доменов, и 3) рост макроскопических домен­
ных структур. 

6. Измерена пространственная неоднородность переключения с использовани­
ем оригинального анализа локальных изменений оптического контраста, вы­

званных изменениями коэффициента преломления под действием поля, со­

здаваемого доменами с заряженными стенками. 

7. Впервые методами визуализации доменов с высоким разрешением показано, 
что при переключении из монодоменного состоянИJ1 в SBN формируются и 
растут ансамбли изолированных клиновидных нанодоменов. 
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