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ТВЕРДОМ РАСТВОРЕ 0.725NaNbO3–0.20KNbO3–0.075CdNb2O6
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Представлены результаты исследования петель диэлектрического гистерезиса и относительной
диэлектрической проницаемости керамики 0.725NaNbO3–0.20KNbO3–0.075CdNb2O6 в сильном
(5–40 кВ ⋅ см–1) и слабом (0–0.3 кВ ⋅ см–1) переменном электрическом поле. Определены пара-
метры обратимой и необратимой составляющих вкладов в диэлектрическую проницаемость. На ос-
новании модели Прейзаха построена диаграмма плотности доменных переключений. Показано,
что функция распределения доменов по локальным коэрцитивным полям характеризуется острым
пиком, что свидетельствует о высокой степени однородности доменной структуры.

DOI: 10.31857/S0367676523702265, EDN: KBAEMI

ВВЕДЕНИЕ
В последнее десятилетие было проведено мно-

жество исследований в области бессвинцовой ке-
рамики [1–4]. Свинец – это токсин, который на-
носит колоссальный вред организму человека, в
особенности центральной нервной, кровеносной
и репродуктивной системам [5–7]. Вследствие
этого возникла необходимость замены пьезо-
электрических материалов на основе свинца, та-
ких как PZT-система, которые содержат более
60% токсичного элемента. В большей степени ис-
следованы в этой области твердые растворы (ТР)
BaTiO3, Na0.5Bi0.5TiO3, K0.5Bi0.5TiO3, Na0.5K0.5NbO3
[8, 9]. Наиболее близким к PZT-системе по сово-
купности электрофизических параметров из вы-
шеуказанных является ТР Na0.5K0.5NbO3 (KNN),
который обладает уникальным сочетанием
свойств [10]: высокой скоростью звука (∼6 км/с)
на фоне относительно низкой диэлектрической
проницаемости, что делает его перспективным
для использования в СВЧ-технике. Для расшире-
ния ассортимента практически востребованных
функциональных материалов исследователи при-
бегают к конструированию многокомпонентных
систем на основе KNN, в том числе, с неизо-
структурными компонентами. Последнее может
привести к принципиальному изменению физи-
ческих свойств материала, что весьма привлека-
тельно для практического применения. Это и бы-
ло сделано нами в работах [11, 12], в которых были

получены ТР системы (1 – x – y)NaNbO3–xKNbO3–
yCdNb2O6, построена фазовая диаграмма, опре-
делены корреляционные связи состав-структура-
свойства.

Однако, несмотря на прогресс в достижении
электрофизических параметров в ТР системы
(1 – x – y)NaNbO3–xKNbO3–yCdNb2O6, меха-
низмы переключения доменной структуры в
них остаются мало изученными. Для решения
данной проблемы необходимо привлечение
математических моделей позволяющих прове-
сти описание внутренних процессов в керами-
ке. Наиболее подходящим для решения данно-
го рода задач является формализм Прейзаха
[13], который позволяет получить плотность
переключения доменов по двум статистиче-
ским величинам. Данный подход не требует
специального оборудования и необходимо
лишь получить семейство петель диэлектриче-
ского гистерезиса в режиме кратковременного
воздействия электрического поля.

В связи с вышесказанным актуальным пред-
ставляется установление особенностей процес-
сов переключения доменов сегнетокерамики со-
става 0.725NaNbO3–0.20KNbO3–0.075CdNb2O6
на основании результатов исследований поведе-
ния сегнетоэлектрической поляризации и ди-
электрической проницаемости в переменном
электрическом поле.
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ОБЪЕКТЫ, МЕТОДЫ ПОЛУЧЕНИЯ
И ИССЛЕДОВАНИЯ ОБРАЗЦОВ

В качестве объекта исследования была вы-
брана сегнетокерамика (СК) состава (1 – x –
– y)NaNbO3 – xKNbO3 – yCdNb2O6 с y = 0.075, x =
= 0.20. Образцы получены твердофазным синтезом
в две стадии и спечены по обычной керамической
технологии (Tсинт. 1 = 1220 K, τсинт. 1 = 5 ч, Tсинт. 2 =
= 1240 K, τсинт. 2 = 10 ч и Тспек = 1453 K, τспек = 2 ч,
где Tсинт и τсинт – температура и время синтеза,
соответственно).

Спеченные керамические заготовки подверга-
лись механической обработке для получения экс-
периментальных образцов с диаметром Ø 10 мм и
толщиной 1 мм. Перед металлизацией образцы
прокаливались при температуре Тпрок = 770 K в те-
чение 0.5 ч для удаления остатков органических
веществ и обезжиривания поверхностей с целью
повышения адгезии металлического покрытия с
керамикой. Электроды наносили двукратным
вжиганием серебросодержащей пасты при темпе-
ратуре 1070 K в течение 0.5 ч

Исследование относительной диэлектриче-
ской проницаемости проводилось на неполяри-
зованных образцах в переменном электрическом
поле с частотой 50 Гц и при амплитудах измери-
тельного поля от 0 до 0.3 кВ/см с помощью изме-
рительного стенда на базе LCR-метра Agilent
4980A.

В электрических полях намного меньших ко-
эрцитивного (субкоэрцитивные поля) закон Рэ-
лея [14] дает представление о внутреннем вкладе,
обусловленном поляризацией решетки, и вкладе,
обусловленном, движением доменных стенок.
Закон Рэлея описывает зависимость диэлектри-
ческой проницаемости от электрического поля
следующим образом:

(1)

где  – диэлектрическая проницаемость, возни-
кающая в результате собственного отклика ре-
шетки и обратимого движения доменных стенок,
α –необратимый параметр Рэлея,  – амплитуда
переменного электрического поля. Второй член
уравнения описывает необратимый вклад в ε.

Семейство петель (P–E) диэлектрического ги-
стерезиса получено посредством подачи синусои-
дального напряжения на измерительном стенде
STEP (схема Сойера–Тауэра) при комнатной
температуре и частоте 50 Гц (кратковременное
воздействие ⁓0.04 с).

В электрических полях, при которых проявля-
ется гистерезисное поведение (сопоставимыми с
коэрцитивными), формализм Прейзаха [13] поз-
воляет судить об особенностях процессов домен-
ных переключений. Плотность переключения
доменов по внутренним ( ) и локальным коэр-

ε = ε + αint m,E

εint

mE

iE

цитивным ( ) полям [13, 15] можно получить из
семейства петель диэлектрического гистерезиса.
Индивидуальный домен в рамках модели Прейза-
ха описывается прямоугольной петлей гистерези-
са, которая характеризуется локальным коэрци-
тивным полем, равным полуширине петли, и
внутренним полем, определяющим сдвиг петли
гистерезиса относительно оси поляризации. Внут-
реннее поле определяется взаимодействием между
индивидуальным доменом и его окружением.

В общем случае плотность переключения вы-
числяется как вторая смешанная производная
поляризации на нисходящей ветви петли диэлек-
трического гистерезиса по амплитуде и мгновен-
ному значению электрического поля:

(2)

где ,  – амплитуда и мгновенное значение на-
пряженности электрического поля,  – поляри-
зация на нисходящих ветвях петель гистерезиса.

При  домены являются обратимыми.
Вклад обратимой составляющей , опреде-
ляется выражением [16]:

(3)

Для построения диаграммы плотности пере-
ключения в координатах внутренних ( ) и коэр-
цитивных ( ) полей используются выражения (4)

(4)

РЕЗУЛЬТАТЫ ИССЛЕДОВАНИЯ
И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

На рис. 1 показана зависимость относитель-
ной диэлектрической проницаемости  от
амплитуды напряженности электрического поля
в субкоэрцитивном режиме. Выявлено, что отно-
сительная диэлектрическая проницаемость ха-
рактеризуется линейной зависимостью от ампли-
туды переменного электрического поля, которая
была описана линейным законом Рэлея. Аппрок-
симация  проводилась с помощью уравне-
ния (1) с использованием метода наименьших
квадратов. Критерием качества аппроксимации
выступил коэффициент детерминации (R2 =
= 0.998). В результате были получены следующие
коэффициенты в выражении (1):  = 1585 и  =
= 9.6 ⋅ 10–4 м ⋅ В–1. Параметр Рэлея в исследуемом
объекте на один порядок выше, чем, например, в
керамике (K0.5Na0.5)NbO3, полученной методом
холодного спекания [17], что может указывать на
возросшую роль необратимого движения домен-
ных стенок, которая проявляется при модифици-
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ровании (Na, K)NbO3 представителем колумбит-
ного семейства CdNb2O6 и образовании дефектов,
которые, в частности, могут взаимодействовать с
доменами.

На рис. 2 представлено семейство петель диэлек-
трического гистерезиса СК состава 0.725NaNbO3–
0.20KNbO3–0.075CdNb2O6 при комнатной темпе-
ратуре. Обнаружено формирование близких к на-
сыщению P–E петель при  = 40 кВ ⋅ см–1. Необ-
ходимо отметить немонотонную зависимость

 во второй и третьей четвертях системы ко-
ординат поляризации и внешнего электрического
поля, что в дальнейшем повлияло на ширину осно-
вания функции распределения.

На рис. 3 изображена диаграмма плотности пере-

ключения  исследованной СК. Обнаруже-
но формирование пика плотности вероятности с
центром вблизи Ec = 12 кВ ⋅ см–1 и Ei = 2.5 кВ ⋅ см–1.
Данные значения внутренних и коэрцитивных по-
лей соответствуют сегнетожесткой керамике [18].
Необходимо отметить, что функция распределения
располагается в узком диапазоне коэрцитивных по-
лей, что позволяет предположить наличие однород-
ности доменной структуры в исследуемом объекте.
При Eс = 0 вдоль оси Ei отмечается обратимый вклад
в поляризацию, который достигает максимального
значения  = 0.4 мкКл/кВ ⋅ см при Ei = 14 кВ ⋅ см–1.

mE

−
m( )P E

( )−ρ c i, E E

ρrev

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Исследованы диэлектрические свойства в суб-
коэрцитивном переменном электрическом поле с
частотой 50 Гц. Полученная полевая зависимость
была аппроксимирована законом Рэлея. Опреде-
лены параметры обратимой и необратимой со-
ставляющей диэлектрической проницаемости:

 = 1585 и  = 9.6 ⋅ 10–4 м ⋅ В–1.
Измерены серии петель диэлектрического ги-

стерезиса СК состава 0.725NaNbO3–0.20KNbO3–

εint α

Рис. 1. Полевая зависимость  СК состава
0.725NaNbO3–0.20KNbO3–0.075CdNb2O6 в субкоэр-
цитивном режиме (точки – экспериментальные дан-
ные, линия – закон Рэлея).
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Рис. 2. Петли диэлектрического гистерезиса СК со-
става 0.725NaNbO3–0.20KNbO3–0.075CdNb2O6 при
комнатной температуре и  = 14–40 кВ ⋅ см–1.
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0.075CdNb2O6 при комнатной температуре. Обна-
ружено формирование близкой к насыщению
петли гистерезиса при  = 40 кВ ⋅ см–1. Из нис-
ходящих ветвей семейства P–E петель получена
диаграмма плотности переключения. Выявлено
формирование пика плотности переключения
при Ec = 12 кВ ⋅ см–1 и Ei = 2.5 кВ ⋅ см–1, что соот-
ветствует значениям, характерным для сегнето-
жесткой керамики. Установлено, что функция
распределения располагается в узком диапазоне
коэрцитивных полей. Данный факт обусловлен
тем, что домены энергетические близки друг к
другу в данном объекте. Выявлено, что обрати-
мый вклад в поляризацию имеет максимум  =
= 0.4 мкКл/кВ ⋅ см при Ei = 14 кВ ⋅ см–1.

Полученные результаты могут быть учтены
при разработке сегнетоэлектрических материа-
лов и устройств на их основе.

Исследование выполнено при финансовой
поддержке Министерства науки и высшего обра-
зования РФ (государственное задание в сфере на-
учной деятельности, проект № 0852-2020-0032/
(БАЗ0110/20-3-07ИФ)).
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Switching processes in ferroactive solid solution
0.725NaNbO3–0.20KNbO3–0.075CdNb2O6

M. O. Moysaa, *, M. V. Talanova, K. P. Andryushina, N. A. Shvetsovaa,
I. A. Shvetsova, A. N. Rybyanetsa

aInstitute of Physics, Southern Federal University, Rostov-on-Don, 344090 Russia
*e-mail: moysa@sfedu.ru

The results of dielectric hysteresis loops and dielectric permittivity studying of 0.725NaNbO3–0.20KNbO3–
0.075CdNb2O6 ceramics in strong (5–40 kV · cm–1) and weak (0–0.3 kV · cm–1) alternating electric field are
presented. The parameters of the reversible and irreversible contributions to the dielectric permittivity are de-
termined. Based on the Preisach model, a diagram of the density of domain switching is constructed. It is
shown that the distribution function of domains over local coercive fields is characterized by a sharp peak,
which indicates a high degree of homogeneity of the domain structure.
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