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Оптические и диэлектрические исследования фазовых переходов
в монокристаллах твердых растворов NaNbO3−Gd1/3NbO3
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Исследованы температурные зависимости диэлектрической проницаемости ε и цветограмм, полученных
методом вращающегося поляризатора, монокристаллов твердых растворов (1− x)NaNbO3−xGd1/3NbO3

(x = 0.003, 0.09) с различной степенью размытия фазового перехода. Мультифрактальный анализ цве-
тограмм выявил наличие аномалий на температурных зависимостях параметра f ∞ мультифрактального
спектра. Для образца с неразмытым фазовым переходом (x ≈ 0.003) температура этой аномалии хорошо
согласуется с температурой скачков ε(T ) и двулучепреломления. Для кристалла с x ≈ 0.09, имеющего
размытый максимум ε(T ), температуры аномалий f ∞(T ) различаются в центральной и краевых областях,
что коррелирует с распределением Gd по кристаллу.

Работа выполнена при частичной финансовой поддержке РФФИ (грант № 08-02-92006 ННС) и Южного
федерального университета.

PACS: 77.22.Ch, 77.80.Bh, 77.80.Dj, 78.20.Fm

Твердые растворы (1− x)NaNbO3−(x)Gd1/3NbO3
(NNG-x) являются модельными объектами [1,2] для
исследования размытия фазовых переходов в твердых
растворах NaNbO3-основы наиболее перспективных
бессвинцовых пьезоэлектрических материалов [3].
С ростом x острый максимум диэлектрической прони-
цаемости ε, типичный для антисегнетоэлектрического
фазового перехода в чистом NaNbO3, размывается, а его
температура понижается [1]. Целью настоящей работы
было сравнительное исследование фазовых переходов
в кристаллах NNG-x оптическими и диэлектрическими
методами.
Исследовались выращенные методом спонтанной кри-

сталлизации из раствора в расплаве [1] кристаллы NNG
с x ≈ 0.003 и 0.09. Для оптических исследований отби-
рались пластинчатые кристаллы толщиной 0.2−0.3mm с
четкой огранкой. Диэлектрические измерения проводи-
лись с помощью моста переменного тока Р5083 на более
толстых пластинчатых или изометрических кристаллах.
В качестве электродов использовался аквадаг.
Оптические измерения проводились в ходе непрерыв-

ного нагревания со скоростью 1◦C/min в температурной
камере Linkam TP93 по методике вращающегося поляри-
затора [4,5] с помощью оптического поляризационного
микроскопа, оснащенного управляемым компьютером
вращающимся поляризатором и видеокамерой. Получен-
ные в результате изображения регистрировали и ана-
лизировали при помощи специальной вычислительной
программы Metripol (www.metripol.com). Методика дает
возможность получать распределение по кристаллу ве-
личины | sin δ| = | sin(�nL2π/λ)| (�n = n1 − n2 — двулу-
чепреломление, L — толщина кристалла, λ = 600 nm —
длина волны излучения). Полученные этим методом
результаты могут быть наглядно представлены в виде
цветограмм, на которых измеряемые характеристики

отображены в каждой точке кристалла посредством
цвета. Такие изображения дают возможность наблюдать
за вариацией | sin δ| по поверхности кристалла и со-
ответственно следить за температурными изменениями
доменной (двойниковой) структуры. Следует отметить,
что величина |δ| может быть определена только в том
случае, если известны ее значения хотя бы в одной
температурной точке в каждой из фаз. Однако, если
абсолютное значение |δ| кристалла велико, эксперимен-
тально определить ее величину сложно. Поскольку для
определения температуры фазового перехода достаточ-
но общего вида зависимости |δ|(T ), мы не проводили
количественных оценок |δ|.
На рис. 1 приведена температурная зависимость |δ|

для кристалла NNG-0.003. Четкая ступенька на за-
висимости |δ|(T ) хорошо коррелирует со скачком на
кривой ε(T ). В кристаллах с более высоким содержа-
нинем Gd-домены (двойники) сильно измельчаются, что
делает процесс обработки цветовых изображений по
методике [4] невозможным [2].
Мы предприняли попытку провести более деталь-

ное исследование цветограмм с помощью методики
мультифрактальной параметризации [6,7]. Из исходного
цветного изображения было получено черно-белое с вы-
деленными контурами резких перепадов цветности. Мы
анализировали f (α)-спектры и DQ-спектры фрактальных
размерностей черно-белых изображений кристаллов. По-
лученные результаты представлены на врезке к рис. 1 и
на рис. 2. На температурной зависимости параметра f ∞
мультифрактального спектра цветограмм монокристал-
ла NNG с x ≈ 0.003 имеется ступенька при той же
температуре, что и скачок на зависимости |δ|(T ), по-
лученной с помощью стандартной методики обработки
цветограмм [4,5].
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Рис. 1. Температурные зависимости диэлектрической прони-
цаемости и |δ| монокристалла 0.997NaNbO3−0.003Gd1/3NbO3.
На вставке — температурная зависимость параметра f ∞
мультифрактального спектра цветограмм того же образца.

Рис. 2. Температурные зависимости диэлектрической прони-
цаемости (1) и параметра f ∞ мультифрактального спектра
цветограмм центральной (2) и краевой (3) областей монокри-
сталла 0.91NaNbO3−0.09Gd1/3NbO3.

На рис. 2 приведены результаты мультифрактальной
параметризации монокристаллов NNG с более высо-
ким содеражнием Gd (x ≈ 0.09). Как уже отмечалось,
для этих образцов стандартная методика обработки
цветограмм [4,5] неприменима вследствие малого раз-
мера доменов (двойников). Однако на температурной
зависимости параметра f ∞ для этого кристалла име-
ется ступенька при температуре, близкой к максиму-
му ε(T ). Следует отметить, что ступенька на зависи-
мости f ∞(T ) значительно менее размыта, чем макси-
мум ε(T ). По-видимому, это обстоятельство связано с
тем, что величина ε является характеристикой, которая
усредняется по вcему объему кристалла. В отличие от
этого мультифрактальный анализ применялся к срав-
нительно малым областям, в которых температура и
величина размытия фазового перехода могут сильно
отличаться от средних значений этих величин по всему
кристаллу. Действительно, температура скачка f ∞(T )

в центральной области кристалла ниже, чем в краевых
областях (зависимости 2 и 4 на рис. 2). Это коррели-
рует с данными рентгеноспектрального микрозондового
анализа, согласно которым содержание Gd в централь-
ной области кристаллов NNG-0.09 выше, чем у краев,
причем различие значений x в центре и на краях может
достигать примерно величины 0.01.
Таким образом, мультифрактальный анализ цвето-

грамм, полученных методом вращающегося поляризато-
ра [4,5], может эффективно использоваться для опре-
деления температур локальных фазовых переходов в
монокристаллах с размытыми фазовыми переходами,
когда стандартные методы обработки цветограмм непри-
менимы.

Список литературы

[1] I.P. Raevski, S.A. Prosandeev, K.G. Abdulvakhidov, L.A. Shilki-
na, S.I. Raevskaya, V.V. Eremkin, V.G. Smotrakov, L. Jastrabik.
J. Appl. Phys. 95, 3994 (2004).

[2] I.P. Raevski, S.I. Raevskaya, S.A. Prosandeev, V.A. Shuvaeva,
A.M. Glazer, M.S. Prosandeeva. J. Phys.: Cond. Matter 16,
L 221 (2004).

[3] Y. Saito, H. Takao, T. Tani, T. Nonoyama, K. Takatori,
T. Homma, T. Nagaya, M. Nakamura. Nature 432, 84 (2004).

[4] A.M. Glazer, J.G. Lewis, W. Kaminsky. Proc. R. Soc. London.
Ser. A 452, 2751 (1996).

[5] V.A. Shuvaeva, A.M. Glazer, D. Zekria. J. Phys.: Cond. Matter
17, 5709 (2005).

[6] Г.В. Встовский, А.Г. Колмаков, И.Ж. Бунин. Введение
в мультифрактальную параметризацию структур мате-
риалов. НИЦ „Регулярная и хаотическая динамика“,
М.−Ижевск (2001). 116 с.

[7] В.В. Титов, С.В. Титов, Л.А. Резниченко, О.Н. Разумовская,
Л.А. Шилкина, В.В. Ахназарова, В.Д. Комаров. Изв. РАН.
Сер. физ. 70, 1048 (2006).

Физика твердого тела, 2009, том 51, вып. 7



<<
  /ASCII85EncodePages false
  /AllowTransparency false
  /AutoPositionEPSFiles true
  /AutoRotatePages /None
  /Binding /Left
  /CalGrayProfile (Dot Gain 20%)
  /CalRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CalCMYKProfile (U.S. Web Coated \050SWOP\051 v2)
  /sRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CannotEmbedFontPolicy /Error
  /CompatibilityLevel 1.4
  /CompressObjects /Tags
  /CompressPages true
  /ConvertImagesToIndexed true
  /PassThroughJPEGImages true
  /CreateJobTicket false
  /DefaultRenderingIntent /Default
  /DetectBlends true
  /DetectCurves 0.0000
  /ColorConversionStrategy /LeaveColorUnchanged
  /DoThumbnails false
  /EmbedAllFonts true
  /EmbedOpenType false
  /ParseICCProfilesInComments true
  /EmbedJobOptions true
  /DSCReportingLevel 0
  /EmitDSCWarnings false
  /EndPage -1
  /ImageMemory 1048576
  /LockDistillerParams false
  /MaxSubsetPct 100
  /Optimize true
  /OPM 1
  /ParseDSCComments true
  /ParseDSCCommentsForDocInfo true
  /PreserveCopyPage true
  /PreserveDICMYKValues true
  /PreserveEPSInfo true
  /PreserveFlatness true
  /PreserveHalftoneInfo false
  /PreserveOPIComments true
  /PreserveOverprintSettings true
  /StartPage 1
  /SubsetFonts true
  /TransferFunctionInfo /Apply
  /UCRandBGInfo /Preserve
  /UsePrologue false
  /ColorSettingsFile ()
  /AlwaysEmbed [ true
  ]
  /NeverEmbed [ true
  ]
  /AntiAliasColorImages false
  /CropColorImages true
  /ColorImageMinResolution 300
  /ColorImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleColorImages true
  /ColorImageDownsampleType /Bicubic
  /ColorImageResolution 300
  /ColorImageDepth -1
  /ColorImageMinDownsampleDepth 1
  /ColorImageDownsampleThreshold 2.00000
  /EncodeColorImages true
  /ColorImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterColorImages true
  /ColorImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /ColorACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /ColorImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000ColorACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000ColorImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasGrayImages false
  /CropGrayImages true
  /GrayImageMinResolution 300
  /GrayImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleGrayImages true
  /GrayImageDownsampleType /Bicubic
  /GrayImageResolution 600
  /GrayImageDepth -1
  /GrayImageMinDownsampleDepth 2
  /GrayImageDownsampleThreshold 2.00000
  /EncodeGrayImages true
  /GrayImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterGrayImages true
  /GrayImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /GrayACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /GrayImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000GrayACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000GrayImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasMonoImages false
  /CropMonoImages true
  /MonoImageMinResolution 1200
  /MonoImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleMonoImages true
  /MonoImageDownsampleType /Bicubic
  /MonoImageResolution 600
  /MonoImageDepth -1
  /MonoImageDownsampleThreshold 2.00000
  /EncodeMonoImages true
  /MonoImageFilter /CCITTFaxEncode
  /MonoImageDict <<
    /K -1
  >>
  /AllowPSXObjects false
  /CheckCompliance [
    /None
  ]
  /PDFX1aCheck false
  /PDFX3Check false
  /PDFXCompliantPDFOnly false
  /PDFXNoTrimBoxError true
  /PDFXTrimBoxToMediaBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXSetBleedBoxToMediaBox true
  /PDFXBleedBoxToTrimBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXOutputIntentProfile (None)
  /PDFXOutputConditionIdentifier ()
  /PDFXOutputCondition ()
  /PDFXRegistryName ()
  /PDFXTrapped /False

  /CreateJDFFile false
  /Description <<

    /BGR <>
    /CHS <FEFF4f7f75288fd94e9b8bbe5b9a521b5efa7684002000410064006f006200650020005000440046002065876863900275284e8e9ad88d2891cf76845370524d53705237300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c676562535f00521b5efa768400200050004400460020658768633002>
    /CHT <FEFF4f7f752890194e9b8a2d7f6e5efa7acb7684002000410064006f006200650020005000440046002065874ef69069752865bc9ad854c18cea76845370524d5370523786557406300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c4f86958b555f5df25efa7acb76840020005000440046002065874ef63002>
    /CZE <>
    /DAN <>
    /DEU <>
    /ESP <>
    /ETI <>
    /FRA <>
    /GRE <>

    /HRV (Za stvaranje Adobe PDF dokumenata najpogodnijih za visokokvalitetni ispis prije tiskanja koristite ove postavke.  Stvoreni PDF dokumenti mogu se otvoriti Acrobat i Adobe Reader 5.0 i kasnijim verzijama.)
    /HUN <>
    /ITA <>
    /JPN <FEFF9ad854c18cea306a30d730ea30d730ec30b951fa529b7528002000410064006f0062006500200050004400460020658766f8306e4f5c6210306b4f7f75283057307e305930023053306e8a2d5b9a30674f5c62103055308c305f0020005000440046002030d530a130a430eb306f3001004100630072006f0062006100740020304a30883073002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee5964d3067958b304f30533068304c3067304d307e305930023053306e8a2d5b9a306b306f30d530a930f330c8306e57cb30818fbc307f304c5fc59808306730593002>
    /KOR <FEFFc7740020c124c815c7440020c0acc6a9d558c5ec0020ace0d488c9c80020c2dcd5d80020c778c1c4c5d00020ac00c7a50020c801d569d55c002000410064006f0062006500200050004400460020bb38c11cb97c0020c791c131d569b2c8b2e4002e0020c774b807ac8c0020c791c131b41c00200050004400460020bb38c11cb2940020004100630072006f0062006100740020bc0f002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e00300020c774c0c1c5d0c11c0020c5f40020c2180020c788c2b5b2c8b2e4002e>
    /LTH <>
    /LVI <>
    /NLD (Gebruik deze instellingen om Adobe PDF-documenten te maken die zijn geoptimaliseerd voor prepress-afdrukken van hoge kwaliteit. De gemaakte PDF-documenten kunnen worden geopend met Acrobat en Adobe Reader 5.0 en hoger.)
    /NOR <>
    /POL <>
    /PTB <>
    /RUM <>
    /SKY <>
    /SLV <>
    /SUO <>
    /SVE <>
    /TUR <>
    /UKR <>
    /ENU (Use these settings to create Adobe PDF documents best suited for high-quality prepress printing.  Created PDF documents can be opened with Acrobat and Adobe Reader 5.0 and later.)
    /RUS <>
  >>
  /Namespace [
    (Adobe)
    (Common)
    (1.0)
  ]
  /OtherNamespaces [
    <<
      /AsReaderSpreads false
      /CropImagesToFrames true
      /ErrorControl /WarnAndContinue
      /FlattenerIgnoreSpreadOverrides false
      /IncludeGuidesGrids false
      /IncludeNonPrinting false
      /IncludeSlug false
      /Namespace [
        (Adobe)
        (InDesign)
        (4.0)
      ]
      /OmitPlacedBitmaps false
      /OmitPlacedEPS false
      /OmitPlacedPDF false
      /SimulateOverprint /Legacy
    >>
    <<
      /AddBleedMarks false
      /AddColorBars false
      /AddCropMarks false
      /AddPageInfo false
      /AddRegMarks false
      /ConvertColors /ConvertToCMYK
      /DestinationProfileName ()
      /DestinationProfileSelector /DocumentCMYK
      /Downsample16BitImages true
      /FlattenerPreset <<
        /PresetSelector /MediumResolution
      >>
      /FormElements false
      /GenerateStructure false
      /IncludeBookmarks false
      /IncludeHyperlinks false
      /IncludeInteractive false
      /IncludeLayers false
      /IncludeProfiles false
      /MultimediaHandling /UseObjectSettings
      /Namespace [
        (Adobe)
        (CreativeSuite)
        (2.0)
      ]
      /PDFXOutputIntentProfileSelector /DocumentCMYK
      /PreserveEditing true
      /UntaggedCMYKHandling /LeaveUntagged
      /UntaggedRGBHandling /UseDocumentProfile
      /UseDocumentBleed false
    >>
  ]
>> setdistillerparams
<<
  /HWResolution [2400 2400]
  /PageSize [612.000 792.000]
>> setpagedevice


