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Исследован долговременный процесс релаксации поляризации в области температур, соответствующих
релаксорному состоянию в монокристалле PBSN-6. Анализ временно́го поведения диэлектрической прони-
цаемости ε′(t) для измерительных частот от 1 Hz до 1 kHz в слабых полях E0 показал, что получаемые
путем экстраполяции зависимостей типа ε′(t) ∼ lg(t/t0) и ε′(t) ∼ exp{−[ln(t/t0)]β} времена релаксации (или
времена „замораживания“) имеют значения порядка 108−1011 min и существенным образом зависят от
величины прикладываемого к образцу смещающего поля. Исследование характера диэлектрического отклика
в средних и сильных инфранизкочастотных полях выявило, что после выдержки образца в смещающем поле,
меньшем коэрцитивного, исчезают дополнительные аномалии в амплитудных зависимостях эффективного
тангенса угла диэлектрических потерь tgeff(E0), наблюдаемые в термически „омоложенном“ образце.

1. Введение

Известно, что монокристалл скандониобата свинца,
допированный барием (PBSN), проявляет релаксорные
свойства [1]. Одним из характерных свойств релаксоров
является изменение с течением времени при постоянной
температуре некоторых электрофизических параметров,
например диэлектрической проницаемости ε′ и диэлек-
трических потерь ε′′ [2–5]. В [5] при исследовании вре-
менны́х изменений ε′(t) и ε′′(t) в низкотемпературной
области в монокристалле PMN отмечалось нарушение
монотонного (логарифмического) спада ε′(t) и ε′′(t) по
истечении определенного времени td. При этом вре-
мя td зависело от величины прикладываемого к образцу
смещающего поля E=: чем больше E=, тем меньшим
было время наблюдения резкого спада (ступеньки) на
кривых ε′(t) и ε′′(t). Данное явление авторы [5] связыва-
ли с кинетическим фазовым переходом из релаксорной
фазы в сегнетоэлектрическую, который возможен при
наличии на образце смещающего поля E=.

Подобный характер диэлектрического отклика в
низко- и высокочастотном диапазонах отмечался и для
системы скандониобата свинца с добавками 6 at.% бария
(PBSN-6) в [6]. В то же время и для PMN, и для
PBSN-6 исследование процессов изменения ε′(t) при
подаче смещающего поля на образец включало так назы-
ваемый начальный временной интервал, т. е. изменения
диэлектрического отклика фиксировались сразу после
подключения смещающего поля E= к образцу, который
только что был охлажден от T > Tm (Tm — температура
максимума диэлектрической проницаемости ε′(t)) до
исследуемой температуры Ti < Tm. В [7] на примере
релаксора SBN-75 было показано, насколько заметным
может быть влияние на характер спада ε′(t) и ε′′(t)
времени предварительного (до подключения поля) ста-
рения данного релаксора при выбранной температуре:

чем меньше время старения, тем чувствительнее к
влиянию E= был образец (и наоборот). В этом случае си-
туация подобна наблюдаемой для спинового стекла (как
обмечается в [8], по мере старения стекло становится
все более „твердым“ по отношению к воздействию маг-
нитного поля). Таким образом, процессы, происходящие
в релаксоре в первый момент подключения поля (сразу
после охлаждения образца), сложно использовать при
интерпретации различных физических явлений в такого
рода объектах.

В настоящей работе поставлена цель исследовать про-
цессы релаксации в PBSN-6 при временах, существенно
превосходящих время охлаждения образца до иссле-
дуемой температуры, и последующего подключения к
нему смещающего или сильных переменных полей, что
в дальнейшем предполагало возможность выделения
каких-либо преобладающих механизмов релаксации по-
ляризации во всей области температур существования
размытого фазового перехода в исследуемой системе.

2. Образцы и методика измерений

Монокристаллы PBSN были выращены методом мас-
совой кристаллизации. Методика выращивания, а так-
же рентгеноструктурные данные для этих кристаллов
приведены в [9,10]. В настоящей работе исследова-
ния диэлектрических свойств в диапазоне от 0.1 до
1000 Hz проводились как мостовым методом в уль-
траслабых измерительных полях (E0 = 0.8 V / cm) при
различных значениях постоянного смещающего поля
(E= = 0−1000 V / cm), так и осциллографическим ме-
тодом на модифицированной установке Сойера–Тауэра
в широкой области амплитуд E0 (от слабых до силь-
ных, т. е. больше коэрцитивных: E0 > Ec) переменных
полей. Перед началом каждого эксперимента образец
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подвергался „отжигу“ при температуре T > Tm в те-
чение 30 min. Затем образец охлаждался до заданной
температуры Ti . Скорость изменения температуры со-
ставляла не более 1◦C / min.

3. Экспериментальные результаты
и обсуждение

На рис. 1 представлены временны́е зависимости ди-
электрической проницаемости ε′[lg(t/t0)] (t0 = 1 min)
при частотах измерительного поля 1, 10, 100 и 1000 Hz,
измеренные в течение 5000 min выдержки образца при
температуре Ti = 30◦C. На рис. 1, a показаны временны́е
зависимости до воздействия смещающего поля E=, на
рис. 1, b и c — при воздействии E= различной величины.

Рис. 1. Временна́я зависимость диэлектрической проницае-
мости ε′(t/t0) в монокристалле PBSN-6 при различных ча-
стотах измерительного поля и значениях смещающего поля
E= = 0 (a), 500 (b) и 1000 V / cm (c). Температура выдержки
образца Ti = 30◦C.

Таблица 1. Значения времени релаксации („замораживания“)
поляризации в монокристалле PBSN-6 при различных величи-
нах смещающего поля и постоянной температуре Ti = 30◦C

E=, V / cm τ , min

0 1 · 1011

500 1 · 109

1000 1 · 108

Таблица 2. Разность показателей порядка 1n при различных
значениях смещающего поля на образце PBSN-6 и температуре
Ti = 30◦C

E=, V / cm 1n

0 4.4
500 2.67

1000 0.95

Прямые линии получены путем аппроксимации экс-
периментальных данных с помощью логарифмической
зависимости

ε′(t) = A− B lg(t/t0), (1)

где A и B — некоторые аппроксимационные параметры.
Как следует из хода кривых ε′[lg(t/t0)], качественного

изменения характера зависимости во всем интервале
времен измерений не фиксируется ни до, ни после
приложения к образцу смещающего поля, т. е. эффекта
резкого уменьшения значений ε′ (ступеньки) на данном
интервале времен не наблюдается. Однако оценка време-
ни релаксации (или времени „замораживания“ релакса-
торов) τ по пересечению экстраполированных зависимо-
стей ε′[lg(t/t0)] свидетельствует о том, что подача сме-
щающего поля и его увеличение постепенно приводят к
уменьшению значений τ (табл. 1). При этом даже при
значении E= = 1000 V / cm время релаксации τ имеет
очень большие величины, что согласуется с представ-
лениями о физике релаксорного состояния материалов
с размытыми фазовыми переходами (сосуществование
сегнетоэлектрического и стекольного состояний [11,12]).

Необходимо отметить также, что если отделить ин-
франизкочастотные и высокочастотные интервалы вре-
мен, где пересекаются прямые 1 и 10 Hz (инфранизко-
частотные) и соответственно 100 и 1000 Hz (высокоча-
стотные), то различие в получаемых величинах времен
релаксации τ1-10 Hz и τ100-1000 Hz достигнет существенных
значений. В табл. 2 представлена разность показате-
лей порядка для τ1-10 Hz = 1 · 10n1 и τ100-1000 Hz = 1 · 10n2

при различных значениях смещающего поля на образ-
це PBSN-6.

Как следует из табл. 2, интервал 1n = n1− n2 со-
кращается с увеличением E= на несколько единиц.
Если предположить, что указанный интервал 1n может
характеризовать распределение времен релаксации раз-
личного типа релаксаторов при определенных условиях,
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Рис. 2. Временны́е зависимости ε′(t/t0) в монокристалле
PBSN-6 при различных частотах измерительного поля и зна-
чениях смещающего поля E= = 0 (a, c) и 500 V / cm (b, d).
Температура выдержки образца Ti = 7◦C.

то при подаче на образец смещающего поля (в рассмат-
риваемом случае E= < Ec) происходит „выключение“
части релаксаторов, отвечающих за вклад в ε∗ . При этом
можно предположить, что в PBSN-6, где существует
возможность спонтанного фазового перехода из релак-
сорного в сегнетоэлектрическое состояние, „выключе-

ние“ релаксаторов при E= < Ec происходит не только
за счет ориентирующего воздействия смещающего поля
на отдельные полярные нанообласти, но и за счет
частичного слияния полярных нанообластей (кластеров)
при воздействии поля с последующим образованием до-
менной структуры в материале. Данное предположение
хорошо согласуется с результатами, представленными
на рис. 2, где показан случай, когда температура старе-
ния Ti выбиралась вблизи температуры так называемого
спонтанного фазового перехода (Tsph) из релаксорного в
сегнетоэлектрическое состояние в PBSN-6.

В отличие от случаев, показанных на рис. 1, где
временна́я зависимость ε′(t) описывалась логарифми-
ческой функцией, здесь (рис. 2) при Ti = 7◦C спад
диэлектрической проницаемости лучше описывается ап-
проксимационной функцией следующего типа:

ε′(t) ∼ exp{−[ln(t/t0)]β}, (2)

где β < 1, t � t0 (t0 = 1 min).
Подача поля на образец при Ti = 7◦C приводит к

существенному уменьшению частотной дисперсии ε∗

(по сравнению с воздействием смещающего поля той же
величины при Ti = 30◦C; рис. 1).

Изменение типа временны́х асимптотик при прибли-
жении температуры выдержки к Tsph, вероятнее всего,
связано с тем, что при охлаждении образца от T > Tm

до T ≈ Tsph фазовое состояние начинает меняться от
релаксорного к стеклоподобному, т. е. вблизи Tsph про-
являются процессы взаимодействия между полярными
нанообластями. Это, с одной стороны, может приводить
к стеклоподобному „замораживанию“, а с другой — к
возникновению структур типа фрактокластеров („микро-
электретов“) [13,14] или твидов [15], как при мартенсит-
ных фазовых превращениях [16].

Аналогичный характер изменения типа временны́х
зависимостей был обнаружен в [17] для релаксорной
керамики ЦТСЛ-8/35/65 при приближении температур
выдержки образца к характерной температуре в релак-
соре Td (температуре макроскопической деполяризации
образца). По-видимому, в случае PBSN-6 подача отно-
сительно слабых внешних полей при T ≈ Tsph суще-
ственно ускоряет процесс образования такой мезоско-
пической структуры, которая в дальнейшем превраща-
ется в доменную структуру сегнетэлектрической фазы
в материале.

Влияние предварительной выдержки релаксора в сме-
щающем поле при температуре, близкой к Tsph, на
процессы поляризации и переполяризации в монокри-
сталле PBSN-6 показано на рис. 3. На рис. 3 представ-
лены амплитудные зависимости эффективного танген-
са угла диэлектрических потерь tgeff δ(E0), полученных
из петель переключения поляризации для термически
„омоложенного“ и предварительно выдержанного при
Ti = 7◦C (Ti ≈ Tsph) и E= = 500 V / cm образцов PBSN-6.
Видно, что на „омоложенном“ образце с уменьшением
частоты измерительного поля в области средних полей

7 Физика твердого тела, 2005, том 47, вып. 12



2210 А.И. Бурханов, С.В. Кравченко, А.В. Шильников , И.П. Раевский, В.П. Сахненко

Рис. 3. Амплитудные зависимости эффективного тангенса
угла диэлектрических потерь tgeff δ(E0), полученных из петель
переключения поляризации для предварительно выдержанного
при Ti = 7◦C (T ≈ Tsph), E= = 500 V / cm (1) и термически
„омоложенного“ (2) образцов PBSN-6.

(E0 ∼ 1500−1600 V / cm) появляется аномалия в виде из-
лома зависимости tgeff δ(E0). Для выдержанного образца
подобной аномалии не наблюдается.

Заметим, что ранее нами в [18] для этого материала
в температурных зависимостях tgeff δ(T), измеряемых
при различных амплитудах поля E0, фиксировалась
аномалия данного параметра в виде дополнительного
максимума tgeff δ(T) вблизи T ≈ 10◦C только для полей
E0 ≥ 1650 V / cm. Это указывало на критичность значе-
ния данного поля для PBSN-6: при достижении этого
значения могло индуцироваться сегнетоэлектрическое
состояние при температурах, соответствующих релак-
сорному состоянию материала. Тот факт, что в предва-
рительно выдержанном образце в области таких крити-
ческих полей на амплитудных зависимостях tgeff δ(E0) не
проявилось никаких эффектов, может свидетельствовать
о том, что в процессе длительного воздействия смеща-

ющего поля на образец в значительной части объема
материала произошел фазовый переход из релаксорного
в сегнетоэлектрическое состояние и теперь процессы пе-
реполяризации связаны главным образом с механизмами
движения доменных границ.

Однако необходимо учитывать и то, что после дли-
тельной выдержки (старения) сегнетоэлектрических и
родственных им материалов на их свойства начина-
ют существенно влиять дефекты (процессы пиннинга-
депиннинга доменных или фазовых границ) [19,20].
О закреплении доменных или фазовых границ свиде-
тельствует уменьшение значений tgeff δ(E0) в длительно
выдержанном образце по сравнению с „омоложенным“
для интервала амплитуд, не превосходящих 3000 V / cm
(рис. 3). При E > 3000 V / cm значения tgeff δ(E0) для
выдержанного и „омоложенного“ образцов практически
совпадают, что может указывать на полный срыв (де-
пиннинг) доменных и фазовых границ с дефектов при
таких внешних полях и участие всего объема образца
в процессах поляризации и переполяризации в данных
условиях эксперимента.

4. Выводы

1) Анализ временны́х зависимостей ε′(t) в широком
интервале частот измерительных полей свидетельству-
ет о том, что времена релаксации (времена „замо-
раживания“) в области размытого фазового перехода
в монокристалле PBSN-6 имеют значения от 108 до
1011 min и существенным образом зависят от величины
прикладываемого к образцу смещающего поля.

2) Выявленные изменения характера долговременной
релаксации в PBSN-6 при приближении температуры
выдержки (старения) Ti к температуре так называемого
спонтанного (без воздействия внешнего поля) фазового
перехода Tsph в сегнетоэлектрическое состояние, веро-
ятнее всего, обусловлены тем, что фазовое состояние
материала проходит следующие стадии: при Ti > Tm —
суперпараэлектрическую, при Ti ≈ Tm — релаксорную,
при Tsph < Ti < Tm — стеклоподобную.

3) Наличие дополнительной аномалии (наряду с ано-
малией при Tm) в температурных зависимостях поляри-
зационных характеристик в области температур ниже Tm

до воздействия на образец смещающего поля и ее
отстутствие после такого воздействия указывает на то,
что выдержка образца в смещающем поле, даже не
превосходящем коэрцитивное, приводит к постепенному
исчезновению релаксорной и появлению сегнетэлектри-
ческой фазы в области температур Tsph−Tm.
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