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ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ 

Актуальность темы. Основным отличительным свойством сеmетоэлектри

ков является существование спонrанной поляризации, направление которой может 

изменяться под действием внешнего электрического поля. Процесс переключения 

поляризации происходит за счет образования и роста индуцированных полем до

менов и может бьпъ рассмотрен как аналог фазового перехода первого рода. Ис

следование эвотоции доменной структуры представляет значительный интерес 

для изучения общих закономерностей кинетики фазовых превращений, что, несо
мненно, является важной фундаментальной проблемой в современной физике 

конденсированного состояния. 

Кинетика доменной структуры при перекточении поляризации существенно 

зависит от пространственного распределения электрического поля и степени экра

нирования депол.яризующих полей. Неполное экранирование приводит к сущест

венному изменению механизмов движени.я доменных стенок и формы растущих 

доменов [1]. 
В сильнонеравновесных условиях перекточени.я поляризации, когда экрани

рование деполяризующего пол.я полностью неэффективно, набтодается аномаль

ная кинетика доменной структуры, сопровождаемая одномерным анизотропным 

ростом нано-доменных цепей. Исследование этого явления представляет особый 

интерес не только для понимания основных закономерностей кинетики «сверхбы

стрых» фазовых превращений, но и как возможный способ создания субмикрон

ных доменных структур. Следует отметиfь, что экспериментальное исследование 
нано-доменов сопряжено с необходимостью использования методов выявления и 

визуализации доменов с высоким пространственным разрешением. 

Ниобат mпия может бьrrь использован как модельный объект для таких ис

следований, поскольку является одноосным сегнетоэлектриком со сравнительно 

простой доменной структурой, которая может бьrгь визуализирована оптическими 

методами. Вместе с тем, кинетика доменной структуры ниобата тrrия слабо изу
чена из-за аномально большого коэрцитивного пол.я, благодаря которому этот ма

териал долrое время принято было считать "замороженным сегнетоэлектриком". 

Практический интерес к исследованию кинетики нано-доменной структуры в 

монокристаллах ниобата лития обусловлен растущим использованием сегнето

электрических нелинейно-оптических монокристаллов с прецизионными перио

дическими доменными структурами для преобразования длины волны лазерного 

излучения, управления акустическими и нелинейно-оптическими свойствами, соз

дания волноводов и интегральных оптоэлектронных компонент. Ниобат лиги.я, 

благодаря рекордно высоким нелинейно-оmическим и электрооmическим коэф
фициентам и промыnmенному производству крупных монокристаллов является 

наиболее перспективными материалом для подобНЬlХ применений. Естественно, 
что создание прецизионных доменных структур с заданной геометрией ("домен

ная инженерия") невозможно без понимания особенностей кинетики нано
доменной структуры. 

Развитие методов создания стабильных реrулярных доменных структур с 

субмикрош1ым.и периодами исключительно важно для создания устройств, пред-
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назначенных для преобразования длины вОЛНЬI лазерноrо излучения с исполъзова
нием эффекта квазифазового синхронизма [2]. Получение регулярных дoмelDIЬIX 
струК'I)'р с субмикронными периодами явится принципиальным достижением, ко

торое позволиr реализовать качественно новые возможности прн создании фотон

ных кристаruIОВ. 

ЦелLю работы является эксперименталъное и теоретическое исследование 

кинетики формирования нано-доменной структуры в сегнетоэлектриках на приме

ре монокристаruiов ниобlrl'а лития. 

Для реализации поставленной цели были сформулированы следующие основ
ные задачи: 

1. Изучить влияние селективного химического травления на нано-доменную 
стрУК'I)'ру сеmетоэлектриков на примере монокристаллов MgO:SLT и CLN. 

2. Изучить особенности формы доменов в CLN, образующихся при различном 
отклонении· от равновесных условий переюпочения, а также эвотоцию фор
мы при слиянии изолированных доменов. 

3. Исследовать процесс перекmочения поляризации в результате воздействия 
импульсного лазерного ИК излучения в MgO:LN. 

4. Изучить кинетику самоорrанизованноrо роста нано-доменных цепей в ре
зультате воздействия импульсноrо лазерноrо ИК излучения в MgO:LN. 

Обьекrы исследования. 

Изменение доменной структуры при селективном химическом: травлении изу

чалось в монокристаллах изоморфноrо LN легированного MgO стехиометриче
скоrо танталата лития LiTaOэ (МgO:SLT), обладающего значиrельно меньшим 
коэрцкrивным полем. Исследования кинетики доменной стрУК'I)'ры в пространст

венно неоднородных полях и в результате воздействия импульсного лазерного из

лучения проводились в монокристаruiах ниобата mrmя LiNb03 (LN): конrруэ~ 
ного (CLN) и легированного MgO (МgO:LN). Эти материалы наиболее популяр
ны для нелинейно-ошических и акустических применений. 
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Научная новизна работы заюпочается в следующем: 

• На примере MgO:SLT показано, что селективное химическое травление мо
жет изменять доменную струК'I)'ру в сеmеrоэлектрихах. Предложен новый 

метод получения информации об индуцированной травлением эволюции до
менной структуры с нанометрическим пространственным разрешением. 

• Сформулирован новый подход к описаншо формы изолированного домена, 
образующегося при неэффективном экранировании, и к эвотоции формы при 

слиянии нескольких изолированных доменов, в рамках которого удалось объ

яснить все извесrные формы доменов и существование стенок с аномальной 

ориенrацией вдоль Х-направления. 

• Показано, что перекточение поляризации в результаге облучения LN им
пульсным лазерным ИК излучением происходит под действием пироэлектри
ческого поля во время охлаждения. Наблюдаемые особенности кинетики на

но-доменов при неоднородном облучении отнесены за счет неоднородного 

распределения пироэлектрического поля. 

НАУЧНАЯ БИБЛ И ОТЕКА 
им . Н . И . ЛОБАЧЕВСКОГО 

КАЗАНСКОГО ГОС . УНИВЕРСИТЕТА 
.... ------------------....11 



• Предложена модель роста цепей нано-доменов при облучении LN лазерным 
излучением с учетом электростатического взаимодействия и эффекта корре

лированного зароДЬШiеобразования, которая позволила объясmrrь кинетику 

формирования самоорганизованных самоподобных нано-домеRНЫХ струкrур. 

Практическая значимость. Результаты исследований влияния селективного 
химического травления могуr бъП'ъ использованы для оптимизации условий выяв

ления нано-доменных струюур. 

Выявленные особенности эвоmоции доменов при слиянии и зависимость фор
мы изолированных доменов от эффективности экранирования позволяют созда
вать двумерные струюуры доменов контролируемой формы, что может бЬП'Ъ ис

пользовано при изготовлении фотонных кристаллов. 

Изученный механизм создания нано-доменных структур с заданной геометри

ей под действием пироэлектрическоrо поля, возникающего в результате воздейст
вия импульса лазерного облучения, открывает новые возможности для развития 
методов нано-доменной инженерии в сегнетоэлектриках. 

Основные положения н результаты, выносимые на защпrу: 

1. Эффект самопроизвольного обр~rrного перекточения, индуцированный селек
тивным химическим травлением. 

2. Методика анализа рельефа травления, позволяющая получать детальную ин
формацию об эвотоции доменной струкrуры в процессе травления. 

3. Роль эффекта детерминированного зароДЬШiеобразования при росте изолиро
ванного домена и зависимость реализации того ШIИ иного сценария эвоmоции 

доменной структуры от эффективности экранирования. 

4. Формирование короткоживущих Х-ориентированных доменных стенок с пре
дельной концентрацией ступеней при слиянии изолированных доменов. 

5. Переключение поляризации пироэлектрическим полем, возникающим на ста
дии охлаждения образца в результате воздействия импульса ИК излучения, и 

наличие краевого эффекта при неоднородном нагреве. 

6. Рост нано-доменных цепей благодаря эффе~сrу коррелированного зародышеоб
разования, и их электростатическое взаимодействие между собой. 

Апробация работы. Основные резульmы: бьmи представлены на 19 россий
ских и международных конференциях и симпозиумах: EMF'2003, 03-08.082003, 
Cambridge, UК; Scanning РrоЬе Мicroscopy Int. Workshop - 2004, 02-06.05.2004, 
Nizhny Novgorod; 8th Int. Symposium on Ferroic Domains and Micro- to Nanoscopic 
Structures, 24-27.08.2004, Tsukuba, Japan; 17th Int. Symposium on Integrated FeП'O
electrics, 17-20.04.2005, Shanghai, China; Materials ofNanophysics and Nanoelectron
ics Int Symposium, 25-29.03.2005, NizЬny Novgorod; XVII Всероссийской конфе
ренции по физике сегнетоэлектриков, 27.06.-01.07 .2005, Пенза; 11 th Int Meeting on 
Ferroelectricity, 05-09.09.2005, Foz do Iguacu - Puerto Iguazu, Brazil-Argentina; Int. 
Symposium "Мicro- and Nano-scale Domain Structuring in Ferroelectrics'', 15-
19.11.2005, Ekaterinburg; 8th Russia/CIS/Вaltic/Japan Symposium on Ferroelectricity, 
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15-19.05.2006, Tsukuba, Japan; 9th Int Symposium on Ferroic Domains and Micro- to 
Nanoscopic Strucmres, 26-30.06.2006, Dresden, Germany; 5th Int. Seminar on Feпoe
lastic Physics, 10-13.09.2006, Voronezh; 8th European Conference on Applications of 
Polar Dielectrics, 04-08.09.2006, Metz, France; ХП Всероссийской конференции 
"Опrика и спектроскопия конденсированных сред'', 01-07.10.2006, Краснодар; 6ом 
международном семинаре "Нелинейные процессы и проблемы самоорганизации в 

современном материаловедении", 18-22.10.2006, Астрахань; Xl Международном 
Симпозиуме "Навофизика и наноэлектроника", 10-14.03.2007, Нижний Новгород; 
19th Int Symposium on lntegrated Feпoelectrics, 08-12.05.2007, Bordeaux, France; 
2nd Int. Symposium "Micro- and Nano-scale Domain Structuring in Feпoelectrics", 22-
27 .08.2007, Ekaterinburg; llth European Meeting on Ferroelectricity, 03-07.07.2007, 
Bled, Slovenia; 6й Всероссийской конференции-школе "Нелинейные процессы и 
проблемы самоорганизации в современном материаловедении (индустрия наноси

стем и материалы)", 14-20.10.2007, Воронеж. 
Публикации и личный вклад автора. Основные результаrы исследований 

опубликованы в 46 печаrных работах, из них в 7 статьях во всероссийских и зару
бежных реферируемых печатных изданиях. Диссертационная работа выполнена на 
кафедре компьютерной физихи и в лабораrории сегнетоэлектриков отдела оrrrо

электроники и полупроводниковой техники НИИ ФПМ Уральского государствен
ного универсиrета им. А.М. Горького в рамках исследований, проводимых при 

поддержке гранrов РФФИ (06-02-08149-офи); РФФИ-IЩНИЛ (05-02-19468); Фе
дерального Агентства по образованmо (УР.06.01.441) программы «Универсиrеты 

Россию>, (48859, 49130, РНП 2.1.1.8272) программы <<Развитие научного потен
циала высшей школы», CRDF ВRНЕ (гр. EK-005-Xl), Федерального Агенrства по 
науке и инновациям (гос. кошракr 02.513.11.3128). 

Все основные результаrы работы бьmи получены лично автором или при его 
акrивном участии. Выбор направления нсс.ледований, формулировка задач и об
суждение результатов проводились совместно с научным руководиrелем профес

сором ВЯ. Шуром и сне НИИ ФПМ УрГУ ЕЛ. Румяицевым. Эксперимент по изу

чению влияния травления на доменную структуру бьm выполнен Х. Liu (NIMS, 
Tsukuba, Japan). Автором был выявлен и объяснен эффеIСГ изменения доменной 
структуры, разработан метод анализа рельефа травления и создано программное 
обеспечение для изучения кинетики доменов, индуцированной травлением. Пере

кточение матрицей электродов бьmо выполнено К. Gallo (ORC, Southampton 
University, UK). Визуализация доменов проводилась совместно с с.и.с. НИИ ФПМ 
УрГУ Д.К. Кузнецовым. Моделирование перекточения, анализ и сравнение ре

зультатов с экспериментом бьти выполнены автором. Образование Х
ориентированных доменных стенок было объяснено совмесmо с научным руково
диrе.лем. Эксперименты по облучению LN импульсным лазерным излучением и 
выявление нано-доменных структур проводились совмесmо с Д.К. Кузнецовым и 

с.и.с. НИИ ФПМ УрГУ Е.И. Шишкиным. Создание модели переключения под 
действием пироэлектрического поля, анаJПfз результатов моделирования и сравне

ние с экспериментом были выполнены совместно с научным руководителем. Ана
лиз нано-доменных структур и выявление правил их формирования, создание мо

дели роста цепей взаимодействующих нано-доменов, объяснение их отражения и 
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ветвления, и сравнение эксперимента с результатами моделирования были вьmол

нены автором. 

Croyкrypa и объем диссертации. диссертационная работа состоит из введе
ния, пяти глав, заключения, и списка цитируемой литературы. ОбщиА объем рабо

ты составляет 154 страницы, включая 113 рисунков и библиоrрафию из 155 на
именований. 

ОСНОВНОЕ СОДЕРЖАНИЕ РАБОТЫ 

Во введении обоснована актуальность темы диссертации, сформулированы 
основные цели и задачи работы, определен объект исследований, показаны науч
ная новизна и практическая значимость полученных результатов. Кратко изложе

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

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

Первая глава является обзорной. В ней изложены основные свойства сегне
тоэлектриков, описаны основные физические свойства монокристаллов LN. При
веден обзор современных представлений о кинетике доменной стрУК1)'ры в элек

триЧеском поле, а также методов исследования переключения поляризации. Осо
бое внимание уделено описанию механизмов экранирования деполяризующего 
поля. Представлен обзор эксперименrальных исследований по формированию на
но-доменных стрУК1)'р в LN в результате облучения ультрафиолетовым лазером. 

Переключение поляризации в сегнетоэлектриках происходит за счет зароды

шеобразования, движущей силой которого является макроскопическое электриче

ское поле, усредненное по объему зародыша Е. [З]. Это поле является суперпози

цией приложенного поля Ее" деполяризующего поля Е,.,, и полей внешнего Е.., и 

объемного Еь экранирования. Существование собственного поверхностного ди
электрического слоя приводит к тому, что Et1.,, не может быть полНостью скомпен
сировано за счет быстрого внешнего экранирования [1], в результате чего после 
завершения внешнего экранирования в объеме существует остаточное деполяри

зующее поле E,t1. Медленные процессы объемного экранирования полностью ком
пенсируют Ею и стабИJIИЗируют доменную структуру. 

Запаздьmание объемного экранированиЯ приводит к отклонению от равновес

ных условий переключения, которое количественно характеризуют R = ~;..,д'., - от

ношением скорости переключения llts и скорости экранирования llт.a" Наиболь
ший инrерес представляет переключение в неравновесных условиях, при неэф

фективном экранировании. Перекmочение в условиях неполного экранирования 
может сопровождаться коррелированным зародышеобразованием, благодаря на

личшо максимума переключающего поля перед доменной стенкой на расстоянии 

равном толщине диэлектрического зазора [4] . При полностью неэффективном эк
ранировании рост доменов путем бокового движения доменных стенок подавлен, 

и перекточение происходит только за счет дискрепюго перекточения, представ

ляющего собой рост ансамбля изолированных нано-доменов. Благодаря эффекту 

коррелированного зародышеобразования пространственное распределение вано

доменов в образующихся ансамблях упорядоченно. 
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Для вLIJ1ВЛения домеШJой структуры в LN и L Т используют метод селепив
ного ХИМИ'lеского травления, основанный на том, что скороСrь травления поляр

ной поверхности Z: примерно в 1 ООО раз меныпе скорости травления 'Z:. Рельеф 
травления воспроизводит конфигурацию доменной структуры, и может бьпъ ви

зуализирован с помощью опmческой михроскопии, или сканирующей зондовой 

микроскопии (СЗМ) в атомно-силовой моде (АСМ). Визуализация доменов без 
травления возможна при помощи оrrrической микроскопии фазового контраста и 

СЗМ в режиме регистрации пьезоэлектрических сШI (ПСМ). 
Импульсное облучеШJе LN ультрафиолетовым (УФ) лазером приводит к фор

мированию квазиупорядоченных нано-маппабных доменных структУJ>, состоящих 
из цепей изолированных нано-доменов. Использование ПСМ Д1IJ1 визуализации и 

локального переключения поляризации позволило утверждать, что это нано

доменные струпуры. БЬDiо высказано предположение, что причиной образования 

поверхностных нано-доменных структур является пироэлектрическое поле, суще

стВующее вбJПiЗН поверхности образца после прекращения воздействия импульса 
лазерного излучения, и продемонстрировано, что коррелированное зародышеобра
зование иrрает определяющую роль при их формировании. 

Вторая глава .является методической и содержит описание методик экспери

менrов, и характеристики исследуемых образцов. 

Изучение селективного химического травления проводилось на пластинах 

MgO:SL Т и CLN тоmциной 0.5 мм, вырезанных перпендикулярно опrической 
осн. Изучаемые образцы делились на две rруппы. 

В образцах первой группы периодическая доменная структура с периодом 

8 мкм создавалась приложением электрического поля при помощи нанесенной на 
Т поверхность металлической полосовой электродной структуры, ориентирован
ной вдоль У направления, и сплошного жидкого электрода (раствор LiCl) на Z по
верхности, после чего образец подвергался травленшо при 40°С в плавиковой ки
с.лоте (НF) в течение 90 минут. В образцах второй группы субмикронная периоди
ческая доменная структура создавалась приложеШJем поля с помощью проводя

щего зонда СЗМ. Доменная структура выявлялась с помощью травления при ком

н~rrной температуре в чистой НF в течение 20 минут. Рельеф травления измерялся 
при помощи АСМ. 

Изучение изменения формы доменов после с.лияния производилось в LN с 
двумерной гексагональной доменной струпурой, состоящей из шестиугольных 

доменов, созданной приложением электрического поля с помощью жидкого элек

трода через маску, созданную фотолиrоrрафией на поверхности пластины. Период 

доменной структуры составлял 20 мкм. 

Формирование нано-доменной структуры в результате воздействия импульсов 

лазерного излучения изучалось в пластинах CLN и MgO:LN ТОJПЦИНОЙ 0.5 и 1 мм. 
Облучение излучением импульсного лазера инфракрасного (ИК) диапазона произ
водилось в инсппуrе электрофизики УрО РАН, Екатеринбург: длина волны 

А. = 10.6 мкм, дmпельностъ импульса ip = 200 мкс, плопrость энергии 1 = 0.9 -
7 Дж/см2. Нано-доменные структуры вЫЯВЛЯJIИ травлением в конценrрированной 
НF при комнатной температуре в течение 15 минут, и визуализировали с помощью 
оrпической микроскопии и АСМ. 
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в) 

Рис. 1. СЗМ изображения конца полосового домена после травления: а) АСМ, б) ПСМ, 
в) АСМ на Z+ и Z- поверхностях, г) изменение положения доменных стенок на поляр
ных поверхностях с шагом по времени 9 мин. Анализ рельефа травления. 

В третьей главе представлены результаты исследований влияния селектив

ного химического травления на доменную структуру. 

Принято считать, что селективное химическое травление никогда не изменяет 

доменную структуру, и рельеф травления однозначно соответствует доменной 

конфигурации. В работе впервые бьша показана несостоятельность этого утвер
ждения. Экспериментально обнаружено в монокристаллах MgO:SLT, что при 
травлении концы полосовых доменов смещаются на десятки микрон относительно 

первоначального положения. Следует отметить, что в аналогичных условиях по

лосовая доменная структура в монокристаллах CLN не изменялась. 
Установлено в образцах MgO:SLT с периодической полосовой доменной 

структурой, что измеренный с помощью АСМ рельеф травления концов полосо

вых доменов представляет собой пологие склоны (Рис. lа,в). Из изображений, по

лученных с помощью ПСМ после травления (Рис. 16), бьmо обнаружено, что пе
ремещение стенок продолжалось и после завершения травления. 

Для того чтобы исключить возможное влияние пироэлектрического поля бьш 
проведен контрольный эксперимент, в котором воспроизводились температурные 

условия цикла травления: нагрев до 40°С, двухчасовая выдержка и охлаждение до 
комнатной температуры в НNО3 без добавления НF. ПСМ измерения показали, 

что при такой обработке доменные стенки не смещались, следовательно, переклю

чение обусловлено только травлением. 

Бьmа предложена методика анализа рельефа травления, позволяющая восста

новить кинетику доменной структуры в процессе травления с высоким простран

ственным разрешением. В процессе травления скорость удаления вещества с по

верхности постоянна и, следовательно, при переключении глубина рельефа каж

дого фрагмента поверхности пропорциональна времени, в течение которого он 

представлял собой Z- поверхность. Таким образом, анализ рельефа травления по

зволяет извлечь информацию о кинетике доменной структуры в процессе травле

ния. На Рис. lг приведена последовательность положений границы домена на по

лярных поверхностях с шагом по времени девять минут. 

Анализ профилей сечений рельефа (вертикальные линии на Рис. 1 г) позволил 
опредетrгь зависимость от времени координат соответствующих участков домен

ных стенок на полярных поверхностях. Численное дифференцирование позволило 

получить зависимости от времени скоростей бокового движения доменной стенки 

в процессе травления (Рис. 2). 
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Рис. 2. Зависимости от времени 

положений и скоростей доменной 

стенки на полярных поверхно

стях: (а), (в) на Z+, (6), (г) на Z-. 

Обнаруженное замедление движения стен

ки аналогично наблюдаемому при переключе

нии в электрическом поле и может быrъ отне
сено за счет запаздывания экранирования. 

Индуцированное травлением изменение 

доменной структуры в MgO:SLT, можно отне
сти за счет частичного удаления экранирующе

го заряда. Доменная структура изменяется, ес

ли Е, превьппает пороговое поле Ей, необхо
димое для перемещения доменной стенки [ 4]: 

Е, = Ес1ер - В..,, - Еь > Eu, ( 1) 

В MgO:SL Т благодаря высокой объемной 
проводимости · и низкой кшщенrрации объем-
ных дефекrов [S] объемное экранирование обу

словлено перераспределением зарядов вблизи полярных поверхностей. Частичное 

удаление этих зарядов при травлении нарушает условие (1), чему таюке способст
вует малая величина Ей, не превышающая 1 кВ/мм [S]. Величина Е, при этом оп
ределяется соотношением скоростей травления и объемного экранирования. 

На рельефе полосового домена, измеренного при помощи АСМ (Рис. За), 
видны ступени, свидетельствующие о скачкообразном смещении конца домена во 

время травления. Движение конца домена начиналось каждый раз после удаления 

поверхностного с.лоя толщиной около 40 нм, что можно отнести за счет удаления 
доли объемного экранирующего заряда, достrочной для выполнения условия (1). 
Таким образом, был сделан вывод, что в MgO:SL Т экранирование в основном 
происходит в поверхностном слое толщиной около 40 нм. 

Отсутствие в CLN перекточения при травлении в тех же экспериментальных 
ус.ловнях отнесено за счет большего порогового поля и объемного экранирования 
деполяризующих полей за счет ориенrации дефектных диполей [S]. 

При уменьшении размеров доменов роль эффекта индуцированного травле

нием переключения возрастает. При травлении искусственной нано-доменной 

структуры с шириной доменов около 300 нм, созданной приложением поля с по
мощью проводящего зонда СЗМ (Рис. Зб), происходило существенное изменение 
ширины полосовых доменов по всей площади (Рис. Зв). 

а в 

Рис. 3. а) Рельеф травления полосового домена (сверху - АСМ визуализация, свизу

профилъ сечения.). Искусственная периодическая наво-домевная струюура. ПСМ ви

зуализация : б) до травления, в) после травления. 
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Четвертая глава посвящена изучению эволюции формы индивидуальных 

доменов при переключении поляризации в электрическом поле. 

Ранее отмечалось, что в монокристаллах семейства LN экспериментально на
блюдается большое разнообразие форм доменов [6] . В главе проведено система
тическое объяснение зависимости формы изолированного домена от условий пе
реключения с учетом запаздывания экранирования деполяризующего поля. 

Показано, что запаздывание экранирования приводит к замедлению движения 
доменных стенок (роста доменов) за счет уменьшения вероятности 2D зародыше
образования (генерации ступеней) на стенке. Для изолированного домена в форме 
многоугольника эффект торможения на вершинах существенно менее выражен, 

чем на гранях. В результате генерация ступеней происходит только на вершинах. 

Кроме того, прямые экспериментальные наблюдения показали, что в LN ступени 
растут только вдоль трех У кристаллографических направлений. Таким образом 

наблюдается эффект детерминированного зародышеобразования: рост ступеней, 
образовавшихся только на трех несмежных вершинах домена (Рис. 4а). 

Для детального исследования формы бьmо проведено моделирование роста 

доменов на гексагональной решетке дискретных элементов, каждый из которых 

мог существовать в одном из двух состояний с разным знаком Р,. На каждом шаге 

моделирования для каждого элемента учитывалось состояние шести ближайших 

соседей. Переключение элемента, не имеющего переключенных соседей, анало

гично трехмерному зародышеобразованию (ЗD), элемента с одним или двумя пе

реключенными соседями - двумерному (2D), а элемента с тремя переключенными 
соседями - одномерному (lD) (Рис. 46). Такая модель позволяет детально исследо
вать послойный рост изолированного домена в условиях детерминированного за

родышеобразования. Скорость генерации ступеней пропорциональна вероятности 

2D зародышеобразования р10, а скорость роста ступеней - вероятности 1 D заро
дышеобразования PID· Форма растущего домена определяется отношением р1оfрш, 
которое зависит от степени отклонения от равновесных условий переключения 

R = -r.c,lt, за счет неэффективного экранирования деполяризующего поля. 
Можно выделить три области неэффективности экранирования : 1) R << 1 -

полное экранирование, 2) R - 1 - неполное экранирование, 3) R >> 1 - неэффек

тивное экранирование. Моделирование показало, что все разнообразие экспери

ментально наблюдаемых в LN форм изолированных доменов удается объяснить 
как результат изменения р1v/рш, вызванного изменением неэффективности экра
нирования. 

о 120 

~ 1[)0 ~ l во • 
ж 60 

~ 40 

~ 20 
~ Do'----1~-2~~3-~4,..-_,5,..... 

,.___......_ _ _.__..____....____, _ _. в) Отноwение Р,,,/ Р.о 

Рис. 4. а) Генерация и рост ступеней, б) типы зародышей, в) зависимоСТh угла при вер
шине от соотношения вероятностей зародышеобразования (моделирование). 
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Рис. 5. Зависимость формы изолированных доменов от эффективносrи экранирования: 
а) моделирование, б) эксперимеJП в CLN. 

Зависимость величины угла при вершине домена от величины р2с/р10 пред
ставлена на Рис. 4в. Видно, что домены в форме правильных шестиугольников, 
наблюдаются только при полном экранировании, когда концентрация ступеней на 

доменных стенках мала, и углы при вершинах близки к 120 градусам. Увеличение 
р1с/р10 приводИТ к росту концентрации ступеней и уменьшению углов nри верши
нах, на которых происходит генерация ступеней. Форма доменов при дальнейшем 

увеличении р1с/рш изменяется вплоть до трехлучевой звезды и "трmшета лучей" 
(Рис. 5а). Все предсказанные моделью формы доменов были получены экспери
ментально в CLN при переключении в экспериментальных условиях с различной 
неэффективностью экранирования, которая определялась изменением скорости 
переключения и толщины диэлектрического зазора (Рис. 5б) . 

Следует отметиrь, что р2с/рю также может изменяться и в процессе перекmо

чения. Моделирование роста домена с учетом уменьшения p 1rJp10 позволило объ
яснить экспериментально наблюдаемое формирование дополнительных граней, 
что также наблюдалось в эксперименте. 

Моделирование позволило объяснить формирование доменов с ориентацией 

стенок, не соответствующей симметрии кристалла. Бьurо показано, что в результа

те слияния доменов возникают доменные стенки. ориентированные вдоль Х кри

сталлографических направлений (Рис. 6). 

а) в 
Рис. 6. Х-стенка: а) моделирование, б) схемаэвоmоции, в) эксперименr в CLN. 

12 



Как видно на Рис. ба, на каждом шаге все эле

менrы Х-ориенrированной стенки имеют три пере

юnочеННЪlХ соседа, и, соответственно, она смещается 

на каждом шаге моделирования как единое целое. 

Скорость Х-стенки определяется скоростью роста 

ступени, то есть PlD· Таким образом, Х-стенка с мак
симально возможной концентрацией ступеней пере

Рис. 7. Эвотоция формы мещается значительно быстрее У-стенки, поэтому Х

домена после слияния. стенки имеют короткое время жизни. Длина Х-стенки 

стенки сначала увеличивается после появления, дос

тигает максимального значения, и затем уменьшается вплоть до полного исчезно

вения (Рис. 66). Следует отметить, что Х-стенки, в отличие от обычных стенок У
ориентации, движутся плавно без скачков, не взаимодействуя с дефектами. 

В общем случае, эвоmоция формы домена, возникающего после слияния, 
происходит по следующему сценарию (Рис. 7): 

(У)воrк => (У + Х)ВОПI => (У + Х)оыо => (У)вып (2) 

Для: изучения форм доменов с Х-стенками были экспериментально получены 

стабильные домены за счет неполного перекmочения при быстром выкmочении 

переключающего поля. Дефекты регулярной двумерной доменной структуры, 

приводящие к слияниям соседних изолированных доменов, позволили системати

чески исследовать формы доменов, возникающие при слиянии. 
Моделирование позволило показать, что форма домена, существенно зависит 

от последовательности слияния изолированных доменов. В случае одновременно

го слияния трех доменов (Рис. 8a,r), все Х-ориентированные стенки появляются и 
растут одновременно, что приводит к формированию правильного девятиугольни

ка. При последовательном СJПIЯНИИ трех доменов одна Х-стенка исчезает быстрее 

других и формируется восьмиугольник (Рис. 8б, д). Такая ситуация значительно 

чаще реализуется экспериментально. 

При слиянии трех доменов может появляться до трех Х-ориентированных гра

ней, допОJrnительных по отношению к обычным У-ориентированным, что позволя

ет получать многоугольные домены с числом сторон от 6 до 6У + ЗХ = 9. 
Предложенная модель бъmа успешно использована при анализе результатов 

эксперимента по перекmочению с помощью двумерной периодической электрод

ной структуры с периодом 20 мкм. 

Рис. 8. а, б) домены с Х-ориекrированными стенками (экспериме~п), в) исходное по
ложение -q>ex: изолированных доменов, r) результат одновременноrо слияния доменов, 
д) результат последоваrельноrо слияния доменов. 
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Пятая глава посвящена изученmо возникновения нано-доменных стру~--тур в 

LN в результате воздействия импульсного лазерного ИК излучения. 
При анализе полученных ранее результатов по образованmо в LN доменных 

струК"I)'р после воздействия импульсов УФ лазерного излучения было высказано 

предположение, что переключение происходит под действием пироэлектрическо

го поля ЕРУ" возникающего при импульсном нагреве и охлаждении образца. Этот 

механизм был исследован экспериментально путем облучения поверхности образ

ца импульсным ИК лазерным излучением с длиной волны 10,6 мкм для того, что
бы избежать влияния фотоиндуцированной генерации свободных носителей заря

да. Был сделан вывод, что переключение обусловлено образованием Еруп вызван
ного изменением величины спонrанной поляризации в процессе нагрева и охлаж

дения при запаздывании экранирования. Изменение пространственного распреде

ления ЕРУ, в цикле нагрев-охлаждение пластины LN в результате воздействия им
пульса ИК лазерного излучения было детально исследовано с помощью компью

терного моделирования. 

Изменение пространственного распределения температуры во времени опи

сывается дифференциальным уравнением температуропроводности: 

дТ/дt = а(Т) (а2т / дх.2 + д2т / ду2 + д2т / &z.2) + Цх,t) (3) 

где дt - интервал времени, дТ - изменение температуры за дt в малом элементе 

объема, f(x,t) - источник тепла (нагрев лазерным излучением), и а(1) = 
k{1J / (cp(1J·p) - коэффициент темпераrуропроводности, k(1J и ср(1) - теплопро
водность и теплоемкость элемента объема при данной температуре, р - плотность 

LN. 
В качестве температурных зависимостей теплопроводности [7], теплоемкости 

[8], и величины спонтанной поляризации [9] для LN использовались аппроксима
ции экспериментальных температурных зависимостей соответствующих величин. 

Исходная задача является трехмерной, так как при облучении лазерным излу

чением при диаметре пучка около миллиметра происходит проrрев на глубину 

около сотни микрон. В предположении, что исходное распределение температуры 

в облученной зоне является изотропным, изменение распределения темпераrуры 

со временем моделировалось в рамках двумерной задачи. 

Дифференциальное уравнение решалось численно методом конечных разно
стей дня двумерного случая. Для этого образец разделялся на элементарные объе

мы, Лх = Лу = 1 - малая величина ("пространственный дискрет"). Считалось, что 
масса элементарного объема сосредоточена в точке, и соседние точки соединены 

стержнями, идеально проводящими тепло. 

За время Лt изменение температуры каждой точки описьшается выражением: 

ЛТ = Fo(T) · (Т1 + Т2 +Тз+ Т4 -4Т0} + f (4) 

где Fo(T} = а(Т) · (Лt / 12) - коэффициенr Фурье, Ti - темпераrуры ее ближай
ших соседей, а f - нагрев от источника тепла. 

Расчет для двумерной задачи является корректным, если коэффициенr Фурье 

не превышает 0.25 [10). Для выполнения этого условия была выбрана величина 
пространственного дискрета 3 .3 мкм и шага по времени 1 мкс. 
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Рис. 9. Изменение а) температуры, 6) Epyr на поверхности при воздействии лазерного 
импульса. 

На каждом шаге моделирования вычислялось распределение остаточного де
поляризующего поля вблизи поверхности образца, создаваемого некомпенсиро

ванными внешним экранированием на данном шаге связанными зарядами, распо

ложенными на полярной поверхности образца. 

При расчете внешнего экранирования учитывалась релаксация величины эк
ранирующего заряда в каждом элементе на поверхности образца: 

дQscт(t)/дt = (Ps(t)- Qscr(t)) / 'tscr (5) 

где Tsa - постоянная времени экранирования. 

Предполагалось, что t".rcr определяется проводимостью кристалла и поэтому 

имеет экспоненциальную температурную зависимость [11]. 
На Рис. 9а,б показаны типичные зависимости от времени Т и Еру, на поверх

нос-rи образца, полученные при моделировании воздействия одиночного импульса 
ИК излучения с плоским фронтом и плотностью энергии 3 Дж/см2 на поверхность 
образца. Положительные значения Epyr соответствуют переключающему направ

лению. 

Величина и продолжительность сущес-rвования ЕРУ, зависят от условий облу

чения и постоянной времени экранирования. Расчеты показали, что при исполь

зуемых экспериментальных условиях Еру, в LN достигает десятков кВ/мм и зату
хает на протяжении миллисекунд, что является достаточным для poc-ra наблюдае
мых нано-доменных структур. 

Изучение нано-доменных структур, образующихся в результате облучения 

LN импульсным лазерным излучением, показало, что каждый нано-доменный луч 
предС'ГаВляет собой прямую цепь изолированных нано-доменов. Из анализа экспе-

рименталъно полученных изображений нано-доменных структур бьuю выявлено, 
что цепь нано-доменов формируется пуrем пошагового РОС'Г8.. при котором каж

дъrй шаг соответствует появлению индивидуального нано-домена. Каждый домен 

при этом имеет вертикальные стенхи с низкой концепrрацией заряда, и высокую 

концентрацию связанных зарядов вблизи вершины (Рис. lOa). Преобразование це
пи нано-доменов в сплошной луч происходит при слиянии изолированных нано

доменов. 
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Рис. 10. а) поперечное сечение образца с нано-доменами, б) схема нано-домена в моде· 
ли (черными кружками показаны точечные заряды на поверхности и в глубине), в) рост 
нано-домешюй цепи пугем образования очередного нано-домена, г) пространственное 

распределение поля на поверхности образца, создаваемого изолированным нано· 

доменом. 

Исходя из этого, для упрощения расчета в модели нано-домен глубиной L за· 
менялся системой из двух зарядов: один на глубине L под поверхностью образца, 
а второй на полярной поверхности. (Рис. 106). 

При моделировании роста цепи на каждом шаге в пределах некоторого радиу

са вокруг каждого из крайних нано-доменов в цепях рассчитывается просtранст

венное распределение поля, создаваемого всеми деполяризующими и экранирую

щими зарядами. Новые индивидуальные нано-домены появляются в точках с мак

симальными значениями Z-компоненгы переключающего поля Рис. 1 Ов. Экспери
менгалъно набmодаемая анизотропия роста при этом учтена как уменьшение ве

личины подавляющего поля, создаваемого индивидуальным нано-доменом в у. 

направлении. 

Моделирование показало, что нижний заряд обеспечивает взаимодействие на 

расстояниях порядка L от изолированного домена, которые достигают десятков 
микрон, и полярная компоненга создаваемого им поля медленно убывает с рас
стоянием. Для нано-доменной цепи с большой концентрацией нано-доменов, сум

марный заряд в глубине оказывает существенное влияние на перекточение. Он 
приводит к взаимодействию доменных цепей, заключающемуся в дискретном по

вороте растущей нано-доменной цепи при приближении к существующей и в 

формировании Х-ориентированных участков при ветвлении. 

Рассчитанное просtранственное распределение поля вблизи индивидуального 

нано-домена (Рис. lОг) демонсtрирует максимум на расстоянии близком к толщи

не диэлектрического зазора, который приводит к эффекту коррелированного заро

дышеобразования, упорядочивающему распределение нано-доменов в цепи. Та

ким образом, поверхностные заряды обеспечивают взаимодействие изолирован

ных нано-доменов на расстояниях близких к толщине диэлектрического зазора. 

Они определяют процесс коррелированного зародышеобразования и обеспечива

ют прямолинейный рост нано-доменной цепи (Рис. lОв}. 

Моделирование показало, что изменение глубины нано-доменов приводит к 
качественному изменению вида траектории отражения. Траектории отражения при 

глубине 10 мкм имеют острые углы и подобны резулът.nу УФ облучения (Рис. 
1 lа,б), а при глубине 100 мкм они становятся более плавными, характерными для 
случаев облучения ИК излучением (Рис. 11 в,г). 
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Рис. 11. Траектории отражения, после облучения (а) УФ и (в) ИК лазерами. Опrическая 

микроскопия после травления. Траектории, получеm1ые при моделировании с глубиной 

нано-доменов: (б) 10 мкм, (r) 100 мкм. 

Таким образом, модель правШIЬно воспроизводит тенденцию к смене внда 
траекторий отражения при изменении глубины нано-доменов. Следует отметиrь, 

что экспериментально измеренные глубины нано-доменов для ИК и УФ облуче

ния так же отличаются примерно в десять раз. 

Также проведенные расчеты показали, что зависимость расстояния, на кото
ром происходит поворот при отражении, от тоmцины диэлектрического зазора, 

насыщается, а зависимость этого расстояния от глубины изолированных доменов 

имеет выраженный максимум. 

Моделирование было показано, что . сильный градиент подавляющего пере
ключение поля вблизи существующей цепи приводит к росту цепи в перпендику

лярном существующей цепи Х-направлении сразу после ветвления . Х

ориентированные участки нано-доменных ветвей в такой ситуации набmодаются и 

в моделировании и в эксперименrе (Рис. 12ж,з). 

в) 

: 
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. : .... ····· 
· =- ~···--
: i" . . 

r) • . 

J .... / . г··" 

д) ., · е) ·'-- ж) - з)._· ~~·'--~ 
Рис. 12. Возникновение Х-ориентированных участков в случае использования ИК излу
чения, а, д) экспериментальные изображения; б, е) Фурье-образы экспериментальных 
изображений - дополнительные лучи обусловлены наличием Х-ориентированных уча

стков при ветвлениях; изображение ветвления в, ж) в эксперименте, r, з) в моделирова
нии. Верхний ряд изображений соответствует сrруктурам полученным при помощи УФ 
излучения, нижний- при помощи ИК излучения. 
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Рис. 13. Зависимость от времени а) температуры и б) Еру, вдали от края (точки), на краю 
(пуюсrир) и вне поглощающего покрыrия (сплошная линия). 

При этом расстояние, на котором происходит смена направления роста с Хна 

У, определяется результатом конкуренции эффектов анизотропии роста, и взаимо

действия нано-доменных цепей, и зависит от соотношения глубины нано-доменов 

и величины анизотропии. 

При моделировании пространственно неоднородного нагрева поверхности 

образца с поглощающим излучение покрьrrием (Рис. 1За) было обнаружено нали

чие краевого эффекта. 

Полученные при моделировании зависимости от времени перекточающего 

ЕР!, на стадии охлаждения вдали от края покрьпия (пунктир) и вблизи края покры
тия (точки) после облучения одиночным импульсом ИК лазерного излучения с 

плотностью энергии 3.5 Дж./см2 представлены на Рис. lЗб. Увеличение Ep1r на 
краю вызвано более высокой скоростью охлаждения (Рис. 1За). Показано, что по

сле окончания лазерного импульса вблизи края покрытия существуют максимумы 

Epyr разного знака, направленные в переключающем направлении внугри границ 

покрьrrия и в подавляющем переключение направлении - вне покрьпия (Рис. 14а) . 

Максимум Ер1, в подавляющем переключение направлении вызван быстрым на
гревом. 

Переключение под покрытием дополнительно облегчено уменьшением поро

гового поля при нагреве (Рис. 14а). В расчете учитьmалась наблюдаемая в LN в 
этом темперmурном диапазоне экспоненциальная температурная зависимость ко

эрцитивного поля (12). 
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Рис. 14. Пространственное распределение а) порогового поля (пуюсrир) и Epyr (сrvюш
ная кривая) через 50 мкс после лазерного импульса, б) Epyr под периодическим покры
тием. в) Нано-домеиы при облучении поверхности с периодическим покрытием. 
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Рис. 15. а); пространственные распределеНИJI Epyr через 10 мкс после первоrо (пушсrир) 
и восьмого (сплошная кривая) импульсов, следующих с внrервалом 500 мкс. б) зависи
мость Е"' под серединой покрыrия в зависимоеm от номера импульса; в) нано
доменная структура, сформировавшаяся под периодическим покрыrием после 20 им
пульсов лазерноrо излучения. 

Моделирование кинетики роста доменной структуры при неоднородном из

менении темпераrуры, вызванном импульсным облучением пластины LN с перио
дическим покръпием (период 7 мкм), показало наличие максимумов поля под 
краями покрьrгия (Рис. 14б), что приводкr к экспериментально наблюдаемому 
преимущественному образованию зародьnuей под краями покрьпия (Рис. 14в). 

Для объяснения особенностей воздействия серий лазерных импульсов бьшо 

проведено моделирование облучения образца с периодическим покрьпием после

довательностью лазерных импульсов длиrел:ъностью по 50 мкс с mrrервалами 500 
мкс. Пространственные распределения ЕРУ' у поверхвости образца под покрьпием 
после окончания первого (пункrир на Рис. 15а) и восьмого импульсов (сплошная 
кривая на Рис. 15а) показывают, что после первого импульса Ерр вызывает пере

ключение под всей площадью покрытия, а после многократного облучения оста

ются только максимумы Epyr под краями. Зависимость Еру, после окончания им

пульса от номера импульса показывает быстрое уменьшение перекточающего по

ля под серединой поглощающего покрыrия с ростом числа импульсов (Рис. 156). 
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Эта особенность подгверждается эксперимен

тально наблюдаемым увеличением концентрации 

нано-доменов под краями покрьпия при облучении 
образца серией импульсов и отсутствием разраста

ния доменов под покрьпием (Рис. 15в) . 
Так же моделирование показало, что при уве

личении длительности импульса в днапазоне от 50 
до 250 мкс (плотность энергии 5 Дж!см2) макси-

50 100 150 200 250 малъные значения переключающего ЕР1, значи-
Дnительность импульса, мкс 

Рис. 16. Максимальные зна
чения Epyr вдали от границ 
(пунктир) и на краю покрьrrия 

(сплошная линия). 

телъно уменьшаются как вдали от границ, так и на 

краю покрьпия (Рис. 16). Бьто показано, что при 
увеличении длительности импульса тепло успевает 

более однородно перераспределиrься в объеме и 
после окончания импульса образуются меньшие 

темперспурные градиенты. 
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ОСНОВНЫЕ РЕЗУ ЛЬ ТАТЫ И ВЫВОДЫ РАБОТЫ 

В результате изучения нано-доменных cтpyrcryp в монокристаллах ниобата 

лития мoryr бьm. сделаны следующие основные выводы: 

20 

1. Обнаружен эффект перестройки доменной структуры в сегнетоэлектрике, 
индуцированный селективным химическим травлением на примере MgO:SLT. 
Предложен оригинальный метод исследования, позволяющий извлекать де

тальную информацшо об эволюции доменной струrсrуры с нанометрическим 
пространственным разрешением из измеренного рельефа травления . 

2. Сформулировав новый подход к описанию формы изолированного домена 
при неэффективном экранировании деполяризующих полей и эволюции фор

мы при слиянии нескольких изолированных доменов, в рамках которого уда

лось объяснить все известные формы доменов и существование стенок с 
аномальной ориентацией. 

3. Показано, что переключение поляризации в результате облучения LN им
пульсным лазерным ИК излучением происходнr под действием пироэлек

трического поля во время охлаждения. Получено объяснение наблюдаемых 
краевых эффектов при неоднородном облучении. 

4. Предложена модель электростатического взаимодействия цепей нано
доменов, растущих при облучении поверхности образца лазерным излучени

ем с учетом эффекта коррелированного зародышеобразования, которая по

зволила объяснить кинетику формирования нано-доменных cтpyrcryp, на
блюдаемых после облучения. 

5. Изученный механизм создания нано-доменных cтpyrcryp с заданной геомет
рией, под действием пироэлектрического поля в результате воздействия им

пульса лазерного облучения открывает возможности для развития методов 
нано-доменной инженерии в сегнетоэлектриках. 
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