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Оптическая визуализация с одновременной регистрацией токов переключения использовалась для
изучения эволюции доменной структуры в монокристаллах ниобата бария стронция (Sr0.61Ba0.39Nb2O6),
легированных церием (0.22mol.%) (SBN61 : Ce). Показано, что в процессе переключения поляризации
удается наблюдать лабиринтовые структуры, что обусловлено локальным изменением коэффициента
преломления при формировании микродоменов с заряженными доменными стенками. Утверждается, что
оптические неоднородности наблюдаются только в областях, где происходит процесс переключения, в
то время как оптически однородные области соответствуют областям, где переключение либо еще не
началось, либо уже закончилось. Оригинальная математическая обработка полученных изображений и токов
переключения была использована для количественной оценки процесса переключения поляризации.

Работа выполнена при частичной поддержке программы Федерального агентства по образова-
нию и CRDF BRHE (гранты № РНП 2.2.2.3.16019/Y5-P-05-10, РНП 2.2.2.3.100017/Y4-P-05-11 и
РНП 2.2.2.3.10021/Y4-P-05-18), РФФИ (гранты № 08-02-90434-Укр-а, 05-02-19648-НЦНИЛ).

1. Введение

Интерес к экспериментальным и теоретическим ис-
следованиям процессов переключения поляризации в
монокристаллах одноосного релаксорного сегнетоэлек-
трика ниобата бария стронция SrxBa1−xNbxO6 (SBNx)
обусловлен практическим применением этого материала
в оптоэлектронике, пьезотехнике, нелинейной оптике
и голографии [1–3] благодаря его высоким пьезоэлек-
трическим, электрооптическим, нелинейно-оптическим
и пироэлектрическим коэффициентам [4,5].
Кристаллы SBN относятся к классу кислородно-

октаэдрических сегнетоэлектриков со структурой тет-
рагональных калий-вольфрамовых бронз [1,6,7]. Сегне-
тоэлектрическая фаза кристаллов SBN принадлежит к
полярному классу 4mm с пространственной симмет-
рией P4bm(C2

4v). Выше температуры Кюри простран-
ственная группа P4bm трансформируется в неполярную
группу P4b2(D7

2d), имеющую точечный класс симмет-
рии 42m [1]. Вследствие тетрагональной симметрии
кристаллов SBN в сегнетоэлектрической фазе доменная
структура SBN состоит из доменов, разделенных 180◦-
доменными стенками.
Исследование процесса переключения поляризации

монокристаллов SBN может проводиться как при по-
мощи визуализации доменной структуры, так и при по-
мощи измерения зависимости от времени интегральных
характеристик, таких как ток и заряд переключения,
пиросигнал, пьезосигнал, интенсивность рассеянного
света [1,8–21]. Использование селективного химического
травления и декорирования позволило с помощью опти-

ческой микроскопии наблюдать в монокристаллах SBN
домены квадратной формы [1]. Позднее статическая
доменная структура наблюдалась при помощи поля-
ризационного микроскопа в образцах, вырезанных под
углом 45◦ к полярной оси кристалла [8]. Было показано,
что приложение электрического поля, превышающе-
го пороговое значение, приводило к формированию в
термически деполяризованных образцах доменоподоб-
ной структуры, состоящей из полос микронной шири-
ны [8].
Использование сканирующей зондовой микроскопии

позволило исследовать доменную структуру в монокри-
сталлах SBN с высоким пространственным разрешени-
ем [9–13]. Нанодоменная структура в монокристаллах
SBN61 была обнаружена при помощи микроскопии пье-
зоэлектрического отклика [11]. Позднее было показано,
что в SBN : Ce (0.8−1.13 at.%) в определенном темпера-
турном интервале сосуществуют полярные нанообласти
с противоположным направлением поляризации и непо-
лярные включения [12,13]. При понижении температуры
полярные нанообласти укрупняются, а доля неполярных
областей уменьшается.
Формирование и рост доменных структур в монокри-

сталлах SBN при приложении поля исследовались с по-
мощью электрооптической микроскопии [14]. Электро-
оптическая микроскопия была также использована для
визуализации эволюции доменной структуры в волокнах
SBN61 : Ce (0.01mol.%) [15].
Исследования процесса переключения поляризации

в SBN проводились главным образом с помощью ре-
гистрации и анализа зависимости от времени инте-
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гральных характеристик. Следует отметить серию ра-
бот [16–20], в которых особенности процесса переклю-
чения поляризации в чистых и легированных различ-
ными примесями монокристаллах SBN исследовались
при воздействии как постоянных и переменных [16,17],
так и импульсных полей [18]. Проводился анализ та-
ких интегральных характеристик, как параметры петель
диэлектрического гистерезиса, ток и заряд переключе-
ния, пиросигнал и интенсивность 90◦ рассеяния све-
та [19,20].
В нашей работе представлены результаты исследова-

ния эволюции доменной структуры в SBN : Ce, получен-
ные с помощью оригинального анализа результатов ре-
гистрации последовательности мгновенных оптических
изображений и формы токов переключения.

2. Исследуемые кристаллы и методика
эксперимента

В работе исследованы монокристаллы ниобата ба-
рия стронция Sr0.61Ba0.39Nb2O6, легированные цери-
ем (0.22mol%) (SBN61 : Ce), предоставленные соавто-
ром из Технического университета г. Дармштадт, Гер-
мания, и выращенные в Лаборатории роста кристал-
лов физического факультета университета г. Оснабрюк,
Германия. Известно, что SBN61 является конгруэнт-
ным [1] и обладает наилучшим оптическим качеством.
Исследуемые образцы представляли собой тщательно
отполированные пластины толщиной 0.53mm, вырезан-
ные перпендикулярно полярной оси. Перед измерениями
образцы были термически деполяризованы посредством
нагрева до 210◦C и последующего охлаждения без
приложения электрического поля.
Приложение электрического поля производилось с

помощью ячейки с электродами на основе жидкого
электролита (водопроводной воды), подробное описание
которой приведено в [21]. Для одновременной регистра-
ции токов переключения и мгновенных изображений
области переключения образца использовалась экспе-
риментальная установка, состоящая из поляризационно-
го микроскопа CARL ZEISS LMA10, высоковольтного
усилителя TREK 20/20C, измерительного блока, циф-
ровой камеры Logitech iREZ i1300c, ЦАП-АЦП-платы
PCI-6251 производства National Instruments и персональ-
ного компьютера [21,22].
Переключение поляризации осуществлялось серией

биполярных прямоугольных импульсов поля, которые
генерировались ЦАП-платой PCI-6251, управляемой
оригинальным программным обеспечением. Импульсы,
усиленные с помощью высоковольтного усилителя, по-
давались на образец с помощью модифицированной
схемы Мерца [23]. Ток переключения рассчитывал-
ся из величины падения напряжения на измеритель-
ном сопротивлении, регистрируемой с помощью АЦП-
платы PCI-6251.

Одновременно с измерением тока переключения циф-
ровой видеокамерой регистрировалась последователь-
ность мгновенных изображений области переключения
образца, полученных с помощью оптического микроско-
па в проходящем поляризованном свете (разрешение
1280× 1024, частота 14 fps). Для компенсации стати-
ческих дефектов изображения производилась обработка
последовательности мгновенных изображений вычита-
нием первого кадра.
Все эксперименты проводились при комнатной тем-

пературе. Для реализации практически полного пере-
ключения поляризации во всем объеме образца и по-
лучения большого количества мгновенных изображе-
ний переключение производилось серией биполярных
прямоугольных импульcов поля длительностью 10 s и
амплитудой 330V/mm.

3. Экспериментальные результаты
и их обсуждение

Типичная форма тока переключения и выборка из
серии соответствующих мгновенных оптических изоб-
ражений области переключения образца показаны на
рис. 1 (штриховыми линиями на рис. 1, a указаны
моменты времени, соответствующие приведенным изоб-
ражениям). Можно заметить, что в начале процесса
переключения основная часть области переключения
оптически однородна. При дальнейшем переключении
появляются изолированные оптически неоднородные об-
ласти, при слиянии которых формируются лабиринто-
вые структуры. Дальнейшее переключение приводит к
исчезновению лабиринтовых структур и формированию
оптически однородных областей, подобных исходному
состоянию.
Для количественного анализа процесса переключе-

ния поляризации была проведена статистическая обра-
ботка серии мгновенных изображений области пере-
ключения, состоящей из 900 000 отдельных фрагмен-
тов (пикселей). Для анализа степени оптической неод-
нородности изображения использовались гистограммы
интенсивности N(I). Примеры гистограмм, построен-
ных для всей области переключения для разных мо-
ментов времени, приведены на рис. 2. До переклю-
чения гистограмма исходного оптически однородно-
го изображения (серый фон) хорошо аппроксимиру-
ется функцией распределения Гаусса (рис. 2, a). По-
явление при переключении светлых и темных обла-
стей приводит к значительному уширению гистограммы
(рис. 2, b).
В результате анализа гистограмм интенсивности мгно-

венных изображений была определена доля площади
изображения s , на которой интенсивность отличается от
интенсивности серого фона, по следующей методике.
1) Для определения вклада серого фона проводилась

аппроксимация функцией распределения Гаусса гисто-
граммы интенсивности изображения области переклю-
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чения до приложения поля (рис. 2, a)

N(I) = N0 + A exp
[
−(I − Ic)2/(2σ 2)

]
, (1)

где N0 — линейная подставка, Ic — положение максиму-
ма функции распределения, σ — дисперсия интенсивно-
сти, A — параметр, определяющий высоту максимума.
2) Из аппроксимации определялись значения положе-

ния максимума Ic и полуширины �I = σ (2 ln 2)0.5.

Рис. 1. Ток обратного переключения в SBN61 : Ce при воз-
действии биполярного импульса электрического поля пря-
моугольной формы (a) и мгновенные изображения обла-
сти переключения в моменты времени 5.07 s (b), 5.28 s (c),
5.50 s (d), 5.71 s (e), 5.93 s (f), 6.14 s (g) (указаны штриховыми
линиями на части a). Амплитуда поля 330V/mm. Диаметр
области 1.07mm.

Рис. 2. Гистограммы интенсивности мгновенных изображений
до переключения (a), в моменты времени 5.50 s (b) и 5.93 s (c).
На части a показана аппроксимация функцией Гаусса. Ампли-
туда поля 330V/mm.

3) Величина s определялась как доля площади мгно-
венного изображения, для которой интенсивность нахо-
дилась в интервалах: I < Ic − �I и I > Ic + �I .
Для сравнения зависимостей от времени величины s

и тока переключения j рассматривались относительные
изменения указанных параметров S(t) и J(t), получен-
ные по следующим формулам:

S(t) =
(
s(t) − s0

)
/(smax − s0), (2)

J(t) =
(

j(t) − j0
)
/( jmax − j0), (3)

где smax и s0 — максимальное и минимальное значения
s(t), jmax и j0 — максимальное и минимальное значе-
ния j(t).
Сравнение относительного изменения тока переклю-

чения и доли площади изображения, на которой ин-
тенсивность отличается от интенсивности фона, для
прямого и обратного переключения приведено на рис. 3.
Совпадение полученных зависимостей S(t) и J(t)

может быть объяснено в рамках следующего подхода.
1) Оптическая однородность всей области под элек-

тродом перед приложением электрического поля обу-
словлена тем, что в результате термической деполя-
ризации в монокристаллах SBN образуется трехмерная
лабиринтовая нанодоменная структура [11,12], в которой
отсутствуют оптически различимые домены микроско-
пических размеров.
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Рис. 3. Сравнение зависимостей от времени относительного
изменения тока переключения J(t) (линия), доли площади
изображения S(t), на которой интенсивность отличается от
интенсивности фона (точки), во время приложения прямо-
угольных импульсов поля для прямого (a) и обратного (b)
переключения. Амплитуда поля 330V/mm.

2) Появление изолированных оптически неоднород-
ных областей в процессе переключения вызвано укруп-
нением лабиринтовой структуры до микронных разме-
ров в результате роста и слияния нанодоменов. В резуль-
тате поля, создаваемые заряженными доменными стенка-
ми, приводят к изменению коэффициента преломления
за счет электрооптического эффекта, что позволяет
визуализировать образующиеся структуры с помощью
поляризационного микроскопа. Следует отметить, что
существование лабиринтовых структур наблюдалось как
в релаксорной PLZT-керамике [24], так и в монокри-
сталлах одноосного сегнетоэлектрика германата свинца
Pb5Ge3O11 с исходной доменной структурой [25].
3) Исчезновение оптических неоднородностей изоб-

ражений на заключительной стадии переключения про-
исходит за счет уменьшения концентрации заряженных
доменных стенок при дальнейшем укрупнении доменов.
Таким образом, можно предположить, что оптически

неоднородные области соответствуют областям, в ко-
торых происходит процесс переключения поляризации.
При этом оптически однородные области соответствуют
областям, где переключение либо еще не началось,
либо уже закончилось. Иными словами, в процессе
переключения происходит переход от начального состо-

яния из нанодоменов через промежуточное состояние из
микродоменов в конечное состояние из макродоменов.
Для количественного описания процесса переклю-

чения экспериментальные зависимости S(t) и J(t)
аппроксимировались модифицированной формулой
Колмогорова–Авраами, предложенной для описания
переключения поляризации в ограниченном объеме [26].
Предполагалось, что наблюдаемая эволюция доменной
структуры обусловлена образованием и двумерным ро-
стом микродоменов, причем образование микродоменов
происходило в течение всего процесса переключения
(так называемая α-модель Колмогорова) [26]. В этом
случае используется следующая зависимость доли
переключенного объема от времени Q(t):

Q(t) = 1− exp
[
−

(
(t − �t)/t0

)3(
1− (t − �t)/tm

)]
, (4)

где t0 — константа, связанная со временем
переключения, tm — константа, характеризующая
взаимодействие растущих областей с границами объема,
�t — начало переключения.
Для зависимости S(t) выполняется следующее соотно-

шение:
S(t) = dQ(t)/dt. (5)

Для тока переключения в прямоугольных импульсах
поля дополнительно учитывался вклад тока зарядки
сегнетоэлектрического конденсатора [23] (рис. 4)

J(t) = dQ(t)/dt + J0 exp(−t/t1), (6)

где t1 — время зарядки, J0 — величина тока зарядки.

Рис. 4. Аппроксимация J(t) функцией (6) (a) и S(t) функ-
цией (5) (b). Амплитуда поля 330V/mm.
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Таблица 1. Значения констант, полученные при аппроксима-
ции J(t) и S(t) (амплитуда поля 330V/mm)

Прямое Обратное
Константы, s переключение переключение

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

t0 1.05 1.07 0.67 0.69
tm 10 5.3 2.67 2.77
�t 0.003 −0.03 −0.11 −0.11

Таблица 2. Значения констант, полученные при аппрок-
симации S(t) для фрагментов области переключения 1, 2
и 3 (рис. 1, c) для обратного переключения (амплитуда по-
ля 330V/mm)

Константы, s Фрагмент 1 Фрагмент 2 Фрагмент 3

t0 0.48 0.62 0.82
tm 2.62 2.66 2.87
�t −0.14 −0.01 0.02

Значения констант t0, tm и �t, полученные в результате
аппроксимации J(t) и S(t) для прямого и обратного
переключения, приведены в табл. 1. Видно, что значения
констант, полученные при анализе J(t) и S(t), практиче-
ски совпадают.
Важно отметить, что в отличие от тока переключения

анализ мгновенных изображений открывает возмож-
ность исследования локального переключения в любом
участке области переключения. В качестве примера
был проведен анализ последовательностей квадратных
фрагментов мгновенных изображений, площадь каждого
из которых составляла 150× 150μm (1/52 от площади
области переключения). Примеры зависимостей S(t)
для обратного переключения для фрагментов 1, 2 и 3
образца, выделенных на рис. 1, c, показаны на рис. 5.
Полученные в результате анализа значения констант t0
и tm позволяют количественно характеризовать процесс

Рис. 5. Аппроксимация (линии) S(t) для фрагментов области
переключения 1–3 (рис. 1, c) (точки) для обратного переклю-
чения. Амплитуда поля 330V/mm.

пространственно неоднородного переключения, а также
определить величину �t, соответствующую началу пере-
ключения в заданном фрагменте (табл. 2).

4. Заключение

С помощью одновременной регистрации тока пере-
ключения и последовательности мгновенных оптиче-
ских изображений области переключения изучен про-
цесс переключения поляризации в монокристаллах ре-
лаксорного сегнетоэлектрика ниобата бария стронция,
легированного церием (0.22mol.%). Показано, что в
процессе переключения в оптически однородной об-
ласти появляются оптически неоднородные области с
лабиринтовой структурой, которые постепенно исчезают
при дальнейшем переключении. Наблюдаемое поведе-
ние объяснено как переход от начального состояния
из нанодоменов через промежуточное состояние из
микродоменов в конечное состояние из макродоменов.
Таким образом, оптически неоднородные области соот-
ветствуют областям, где происходит переключение, а
оптически однородные области — областям, где пере-
ключение еще не началось или уже закончилось. Для
количественного анализа последовательности мгновен-
ных изображений области переключения использовалась
оригинальная математическая обработка. Показано, что
относительное изменение тока и доли переключаемых
областей практически совпадают. Продемонстрирована
возможность исследования локального переключения в
любом участке области переключения.
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