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Исследованы зависимости относительной диэлектрической проницаемости от величины внешнего сме-

щающего электрического поля керамик системы yPZN–mPMN–nPNN–xPT (x = 0.25−0.40). Показана

эволюция доменных процессов при концентрационном переходе от классического сегнетоэлектрика к

сегнетоэлектрику-релаксору. Сделаны предположительные выводы о механизмах протекания индуцирован-

ных электрическим полем переходов из релаксорного в
”
нормальное“ сегнетоэлектрическое состояние.

1. Введение

Сегнетоэлектрики-релаксоры (СЭР) являются струк-

турно и химически неупорядоченными на микро- и

мезоскопическом уровнях объектами. При этом они от-

личаются выдающимися характеристиками: гигантской

деформацией при воздействии электрического поля (E),
высокими значениями относительной диэлектрической

проницаемости (ε/ε0) и нелинейностью оптических па-

раметров. Все это делает возможным их применение

в различных устройствах пьезотехники, в частности в

актюаторах. Однако природа и механизмы формирова-

ния столь уникальных свойств остаются не до конца

понятыми.

Все известные модели СЭР при температурах ниже

температуры максимума ε/ε0(Tm) можно условно раз-

бить на две группы [1]. Теоретические модели первой

группы (см., например, [2]) основываются на предпо-

ложении о наличии полярных областей, находящихся

в неполярной матрице, которое было сделано еще

в первых работах, посвященных изучению кристал-

лов PbMg1/3Nb2/3O3 (PMN) [3]. Модели второй группы

(см., например, [4]) предполагают разбиение СЭР на

нанодомены, отделенные друг от друга доменными стен-

ками. Считается что путtм приложения электрического

поля E СЭР можно перевести в
”
макродоменное“ сегне-

тоэлектрическое (СЭ) состояние [5], которое может воз-

никать и при уменьшение беспорядка в системе за счет

замещения ионами Ti4+ комплекса B2+
1/3Nb

5+
2/3 [6]. При

этом формирование
”
нормальной“ доменной структуры

в СЭР должно отразиться на их физических свойствах,

в частности, на зависимостях ε/ε0 от величины E .
Ранее нами в [7] по результатам исследования термо-

частотных характеристик были установлены границы

существования СЭР, СЭ-состояние с размытым фазовым

переходом (РФП) и классических сегнетоэлектриков

(КС) в керамиках системы на основе СЭР: (PMN,

PbZn1/3Nb2/3O3 (PZN), PbNi1/3Nb2/3O3 (PNN)) и КС

x PbTiO3 (PT) (x = 0.25−0.40), легированной барием.

Целью данной работы явилось установление эволюции

доменных процессов, протекающих при увеличении E в

керамиках указанной системы.

2. Объекты, методы получения
и исследования образцов

Твердые растворы с m = 0.1298−0.4844, n =
= 0.1266−0.4326, y = 0.0842−0.130, x = 0.25−0.40

получали твердофазным синтезом с элементами колум-

битного метода из предварительно синтезированных

ниобатов цинка, никеля и магния. Спекание проводили

по обычной керамической технологии при Tfr = 1180◦C.

Измерительные образцы изготавливались в ви-

де дисков (Ø10 × 1мм). Металлизация осуществля-

лась двукратным вжиганием серебросодержащей пас-

ты. Рентгенографические исследования проводились ме-

тодом порошковой дифракции с использованием ди-

фрактометра ДРОН-3 (CoKα
-излучение, фокусировка

по Брэггу–Брентано). Для исследования зависимостей

ε/ε0(E) использовали специально сконструированный

в НИИ физики ЮФУ стенд, включающий LCR-meter

Agilent 4263В.

3. Экспериментальные результаты
и обсуждение

На рисунке представлены зависимости ε/ε0(E) ис-

следованных керамик. Видно, что в твердых растворах

с высоким содержанием РТ наблюдаются типичные

для КС зависимости ε/ε0(E). Спад кривой ε/ε0(E)
связан с возрастанием вклада не 180◦-ных, а 90◦-ных

доменов, обладающих меньшими значениями ε/ε0. При

E ≈ 7 kV/cm наблюдается минимум ε/ε0(E), обуслов-

ленный зажатием не 180◦-ных антипараллельных до-

менов (эффект Драугард–Янга [8]). При дальнейшем

увеличении E происходит
”
насыщение“ кривой ε/ε0(E),

которое объясняется монодоменизацией образца.

При уменьшении содержания РТ (x) на фоне общего

увеличения ε/ε0 происходит уменьшение значений E
(см. вставку на рисунке), соответствующих аномалиям

ε/ε0, связанным с зажатием доменов (как 180◦-ных так

и не 180◦-ных). Это обусловлено появлением и увеличе-

нием в объеме псевдокубической фазы Psc — фазы, сим-

метрию которой в силу слабости и размытия рентгено-

графических максимумов не представляется возможным
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Зависимости ε/ε0(E) керамик с различным проявлением

СЭ-свойств: КС (CF), СЭРФП (FKPT) и СЭР (RF).

идентифицировать при уменьшении содержания x и, как

следствие, понижением сегнетожесткости, свойственной

тетрагональным (T ) материалам. Кроме того, мини-

мум ε/ε0 постепенно эволюционирует в платообразный

участок, наблюдаемый в составах со свойствами СЭР

(x ≥ 0.3). Наличие плато на зависимостях ε/ε0(E) СЭР

может быть связано с индуцированным переходом в

”
нормальное“ СЭ-состояние с формированием класси-

ческой доменной структуры. В керамиках с минималь-

ным содержанием PT (x = 0.25) и кубической сим-

метрией (C) описанная аномалия отсутствует. Следует

отметить, что при E > 15 kV/cm кривые ε/ε0(E) всех

исследованных материалов практически
”
сливались“ в

одну, то есть монодоменизация керамик с различной

природой СЭ-свойств приводит их к одному макроско-

пическому состоянию, не зависящему от содержания РТ.

Проявление аномалий ε/ε0(E) (x = 0.3) и их отсут-

ствие (x = 0.25) в керамиках СЭР, вероятно, связано с

различными механизмами перехода в
”
нормальное“ СЭ

состояние. Так, при x = 0.3, возможно формирование

доменной структуры за счет роста полярных областей

в неполярной (слабополярной) матрице с последующим

зажатием образовавшихся
”
макродоменов“, что и при-

водит к образованию существенных аномалий ε/ε0(E).
В случае с x = 0.25, скорее всего, реализуется иной

механизм, заключающийся в наличии нанодоменов, объ-

единение которых вносит вклад в величину ε/ε0 более

равномерно, что и приводит к отсутствию макроскопи-

ческих аномалий.

4. Заключение

Установлено, что при переходе от КС к СЭР аномалии

зависимостей ε/ε0(E) трансформируются от минимумов

ε/ε0 к платообразным участкам, которые не проявля-

ются при минимальном содержании x , причиной чего

может быть разный механизм перехода в
”
нормальное

СЭ-состояние“.
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