
ÆÝÒÔ, 2002, òîì 121, âûï. 2, ñòð. 462�470  2002
Ï�ÎÖÅÑÑÛ ÄÈÝËÅÊÒ�È×ÅÑÊÎÉ �ÅËÀÊÑÀÖÈÈ ÈÑÅ�ÍÅÒÎÝËÅÊÒ�È×ÅÑÒÂÎ Â ÏÈ�ÎÕËÎ�Å Cd2Nb2O7Í. Í. Êîëïàêîâà a*, Ï. ×àðíåöêè b, Â. Íàâðî÷èê b, Ï. Ï. Ñûðíèêîâ a, À. Î. Ëåáåäåâ aa Ôèçèêî-òåõíè÷åñêèé èíñòèòóò èì. À. Ô. Èî��å �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê194021, Ñàíêò-Ïåòåðáóðã, �îññèÿb Institute of Physis, A. Mikiewiz University61-614 Poznan, PolandÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 24 èþëÿ 2001 ã.Èññëåäîâàíà äèýëåêòðè÷åñêàÿ äèñïåðñèÿ ïèðîõëîðà Cd2Nb2O7 â øèðîêîì äèàïàçîíå ÷àñòîò(100 �ö�13 Ì�ö) â ñëàáîì ýëåêòðè÷åñêîì ïîëå ïðè ìåäëåííîì îõëàæäåíèè îáðàçöà ñî ñêîðîñòüþ0.5 K/ìèí â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð 80�300 Ê. Ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû è ïðèáëèæåíèè ê T = 196 Kè Tmax � 190 K â ïîâåäåíèè äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè íàáëþäàåòñÿ îòêëîíåíèå îò çàêîíàÊþðè�Âåéññà. Ïðåäïîëàãàåòñÿ, ÷òî ýòî îòêëîíåíèå âûçâàíî ðàçâèòèåì êîðîòêîäåéñòâóþùåé êîððåëÿ-öèè ìåæäó ëîêàëüíûìè ïîëÿðíûìè îáëàñòÿìè ïðè T ! T+max. �àññ÷èòàí ëîêàëüíûé ïàðàìåòð ïîðÿäêàq(T ) � hPiPji1=2 ïî äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè "0(T ) íà íåñêîëüêèõ ÷àñòîòàõ. Åãî ïîâåäåíèå ñðàâ-íèâàåòñÿ ñ ïîâåäåíèåì ñïîíòàííîé ïîëÿðèçàöèè Ps(T ), ïîëó÷åííîé ïî èçìåðåíèÿì ïèðîýëåêòðè÷åñêîãîòîêà âî âíåøíåì ýëåêòðè÷åñêîì ïîëå Ed = 0:95 êÂ/ñì. Ïîêàçàíî, ÷òî â äèàïàçîíå ÷àñòîò îò 100 �ö äî13 Ì�ö äèñïåðñèÿ äèýëåêòðè÷åñêîãî îòêëèêà â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð 180�192 Ê õàðàêòåðíà äëÿ ðåëàê-ñàòîðíîãî ñåãíåòîýëåêòðèêà ñî ñòåêëîïîäîáíûì ïîâåäåíèåì. Îïðåäåëåíû ïàðàìåòðû ýòîãî ñîñòîÿíèÿ:ýíåðãèÿ àêòèâàöèè �ëóêòóàöèé ïîëÿðèçàöèè Ea � 0:01 ýÂ, ñêîðîñòü ðåëàêñàöèè f0 = 1:9 � 1012 �ö ïðèT ! 1 è òåìïåðàòóðà çàìîðàæèâàíèÿ �ëóêòóàöèé ïîëÿðèçàöèè Tf = 183 Ê. Â îòëè÷èå îò ðàíåå èç-âåñòíûõ ðåëàêñàòîðíûõ ñåãíåòîýëåêòðèêîâ òèïà PMN, â ïèðîõëîðå Cd2Nb2O7 ýòî ñîñòîÿíèå ñóùåñòâóåòîäíîâðåìåííî ñ íîðìàëüíûì ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèì ñîñòîÿíèåì, ïîÿâëÿþùèìñÿ ïðè T.PACS: 77.22.Ch, 77.22.Gm1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÂ ìíîãî÷èñëåííîì ñåìåéñòâå ïèðîõëîðîâ (êó�áè÷åñêàÿ ïðîñòðàíñòâåííàÿ ãðóïïà O7h�Fd3m)Cd2Nb2O7 ÿâëÿåòñÿ íàèáîëåå èíòåðåñíûì ïî ìíî�ãîîáðàçèþ �àçîâûõ ïåðåõîäîâ è äèýëåêòðè÷åñêîìóïîâåäåíèþ ñîåäèíåíèåì [1; 2℄. Ïî ýëåêòðè÷åñêèìñâîéñòâàì ïèðîõëîðû òèïà A2+2 B5+2 O7, ñîäåðæàùèåCd2+ (4d10), îòíîñÿòñÿ ê èçîëÿòîðàì, åñëè êàòèîíÂ ñîîòâåòñòâóåò Nb5+ (4d0), Ta5+ (5d0) èëè Sb5+(4d10) [1℄; åñëè êàòèîí B ñîîòâåòñòâóåò Re5+ (5d2)èëè Os5+ (5d3), èì ïðèñóùå ìåòàëëè÷åñêîå ïîâå�äåíèå [3; 4℄. Ñîåäèíåíèÿ Cd2Nb2O7 è Cd2Òà2O7îáúåäèíÿåò òî, ÷òî îíè ñîäåðæàò êàòèîíû Â îäè�íàêîâîãî èîííîãî ðàäèóñà (0.64�A äëÿ Nb5+ èTa5+) [5℄ è èìåþò èäåíòè÷íûé ïàðàìåòð ðåøåòêè*E-mail: kolpakova�pop.ioffe.rssi.ru

ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå (10.372�A) [6℄. Â îáî�èõ ñîåäèíåíèÿõ ðåàëèçóåòñÿ ðåäêèé ïðåäåëüíûéñëó÷àé äå�îðìàöèè êîîðäèíàöèîííûõ ïîëèýäðîâ(ÂO6)n� è (AO8)n�, êîãäà îêòàýäð âîêðóã èîíàÂ èñêàæåí ìàêñèìàëüíî, à ïîëèýäð âîêðóã èîíàÀ ïðèáëèæàåòñÿ ê ïðàâèëüíîìó êóáó [5; 7; 8℄. Ñòà�áèëüíîñòü ñòðóêòóðû â íèõ îáåñïå÷èâàåòñÿ çà ñ÷åòäèíàìè÷åñêèõ ñìåùåíèé èîíà Cd2+ îòíîñèòåëüíîöåíòðàëüíîé ïîçèöèè â ïîëèýäðå (CdO8)n� [6℄.Íåñìîòðÿ íà èäåíòè÷íîñòü ñòðóêòóðû ýòèõ ïè�ðîõëîðîâ, èõ ïðåäðàñïîëîæåííîñòü ê ïîíèæåíèþñèììåòðèè è ñòðóêòóðíûì �àçîâûì ïåðåõîäàì(ÔÏ) íåîäèíàêîâà.Â Cd2Nb2O7 â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð îò 10 äî300 Ê íàáëþäàåòñÿ ïîñëåäîâàòåëüíîñòü ïÿòè ÔÏ(íåñîáñòâåííûé ñåãíåòîýëàñòèê ïðè òåìïåðàòóðå íè�æå Ts = 205 K, ñîáñòâåííûé ñåãíåòîýëåêòðèê � ñå�ãíåòîýëàñòèê � íèæå T = 196 Ê, íåñîðàçìåðíàÿ462



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002 Ïðîöåññû äèýëåêòðè÷åñêîé ðåëàêñàöèè : : :�àçà � íèæå Tin = 85 K, ñîðàçìåðíàÿ �àçà �íèæå Tom = 46 K, ñòåêîëüíîå ñîñòîÿíèå � íèæåTg = 18 K) [2℄. Â Cd2Òà2O7 â òîì æå èíòåðâà�ëå òåìïåðàòóð íàáëþäàåòñÿ òîëüêî îäèí ñòðóêòóð�íûé ÔÏ ïðè 204 Ê [9℄. Ïîâåäåíèå Cd2Nb2O7 â ñå�ãíåòîýëåêòðè÷åñêîé �àçå (4 Ê < T < T) èìååòñëåäóþùèå îñîáåííîñòè. à) Ìàêñèìàëüíîå çíà÷åíèåäèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè "0(T ) ïðè ÷àñòîòàõìåíüøå 1 Ì�ö íàáëþäàåòñÿ íå ïðè òåìïåðàòóðå ñå�ãíåòîýëåêòðè÷åñêîãî ÔÏ (T = 196 Ê), à ïðè áî�ëåå íèçêîé òåìïåðàòóðå Tmax, ëåæàùåé â èíòåðâà�ëå 180�192 Ê [2; 10�14℄. á) Íèæå òåìïåðàòóðû ñå�ãíåòîýëåêòðè÷åñêîãî ÔÏ â èíòåðâàëå 180�192 Ê íà�áëþäàåòñÿ ïîëèäèñïåðñèîííàÿ äèýëåêòðè÷åñêàÿ ðå�ëàêñàöèÿ, õàðàêòåðíàÿ äëÿ ðåëàêñàòîðíîãî (íåóïî�ðÿäî÷åííîãî) ñîñòîÿíèÿ ñèñòåìû [10; 11; 15℄: ïðè ïî�íèæåíèè ÷àñòîòû "0max ðàñòåò, à "00max è Tmax óìåíü�øàþòñÿ. Ïðè ýòîì â îáëàñòè Tmax çàìåòíûõ èçìå�íåíèé äîìåííîé ñòðóêòóðû [13; 16; 17℄, òåïëîåìêî�ñòè [16; 18; 19℄, ñïîíòàííîé ïîëÿðèçàöèè [14; 20℄, ïî�êàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ [21℄ è ïîíèæåíèÿ êðèñòàëëè�÷åñêîé ñèììåòðèè [10; 22; 23℄ íå ïðîèñõîäèò. â) Íè�æå T íàðÿäó ñ äîìåíàìè ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîé �à�çû íàáëþäàþòñÿ äîìåíû ïðåäøåñòâóþùåé ñåãíåòî�ýëàñòè÷åñêîé �àçû (T < T < Ts). Ïîñëåäíèå ïðèòåìïåðàòóðå íèæå 180 Ê ïîñòåïåííî óìåíüøàþòñÿè â îáëàñòè 150 Ê ñòàíîâÿòñÿ íåðàçëè÷èìû ñ ïîìî�ùüþ îïòè÷åñêèõ ìåòîäîâ [13; 16; 17; 22℄. ã) Âäàëè îòT (Tg � T) â ñèñòåìå ïîÿâëÿåòñÿ íåóïîðÿäî÷åí�íîå ñòåêîëüíîå ñîñòîÿíèå [24℄. Ïðîÿâëåíèå ýòèõ ñî�ñòîÿíèé â ðåëàêñàöèîííûõ ïðîöåññàõ, èõ ýâîëþöèÿñ òåìïåðàòóðîé è âçàèìîñâÿçü ñ ñåãíåòîýëåêòðè÷å�ñêèì ñîñòîÿíèåì ñèñòåìû äî ñèõ ïîð îñòàþòñÿ íåÿñ�íûìè ââèäó ñëîæíîãî äèýëåêòðè÷åñêîãî ïîâåäåíèÿñîåäèíåíèÿ. Íåäîñòàòî÷íî àðãóìåíòèðîâàííûì îñòà�åòñÿ è ðåëàêñàòîðíîå ïîâåäåíèå ñîåäèíåíèÿ èç-çàîòíîñèòåëüíî ñëàáîé çàâèñèìîñòè "0max è Tmax îò÷àñòîòû ïî ñðàâíåíèþ ñ ðåëàêñàòîðíûìè ñåãíåòî�ýëåêòðèêàìè ñî ñòðóêòóðîé ïåðîâñêèòà (O1h�Pm3m)(PMN-Pb(Mg1=3Nb2=3)O3, PST-Pb(S1=2Ta1=2)O3 èäð.) [15; 25℄. Âìåñòå ñ òåì, âûÿñíåíèå ýòèõ âîïðîñîâèìååò ïðèíöèïèàëüíîå çíà÷åíèå äëÿ �èçèêè ðåëàê�ñàòîðíîãî ñåãíåòîýëåêòðè÷åñòâà è �èçèêè íåóïîðÿ�äî÷åííûõ ñîñòîÿíèé â âûñîêîñèììåòðè÷íûõ êîíäåí�ñèðîâàííûõ ñðåäàõ.Öåëü ðàáîòû � âûÿñíèòü, èìåþò ëè ðåëàêñàöèîí�íûå ïðîöåññû â Cd2Nb2O7 â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð180�192 Ê è ïðè ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîì ÔÏ äîïîë�íèòåëüíûå õàðàêòåðíûå îñîáåííîñòè, ñâèäåòåëüñòâó�þùèå î ðåëàêñàòîðíîì ïîâåäåíèè ñèñòåìû è ïðî�ÿñíÿþùèå ñâÿçü ìåæäó ðåëàêñàòîðíûì è ñåãíåòî�ýëåêòðè÷åñêèì ñîñòîÿíèÿìè ñèñòåìû. Èçâåñòíî, ÷òî

ïîìèìî ñâîéñòâ, îòìå÷åííûõ â ïóíêòå á), ðåëàêñà�òîðíûå ñåãíåòîýëåêòðèêè õàðàêòåðèçóþòñÿ îòêëîíå�íèåì òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè "0(T ) â ïàðàýëåê�òðè÷åñêîé �àçå îò çàêîíà Êþðè�Âåéññà, çàìåäëå�íèåì ñêîðîñòè ðåëàêñàöèè ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðà�òóðû (îòêëîíåíèå îò çàêîíà Àððåíèóñà), îòñóòñòâè�åì ìàêðîñêîïè÷åñêîé ñïîíòàííîé ïîëÿðèçàöèè íèæåTmax (ïðè îõëàæäåíèè îáðàçöà â íóëåâîì âíåøíåìýëåêòðè÷åñêîì ïîëå, ò. å. ïðè Ed = 0), ñóùåñòâîâà�íèåì ïîëÿðíûõ ìèêðîîáëàñòåé ïðè òåìïåðàòóðå çíà�÷èòåëüíî âûøå Tmax è äð. [15; 26�28℄. Ïðåäñòàâëåí�íûå ðåçóëüòàòû èññëåäîâàíèé ïîêàçûâàþò, ÷òî äëÿCd2Nb2O7 ïèðîõëîðà õàðàêòåðíû òå æå îñîáåííîñòèäèýëåêòðè÷åñêîãî ïîâåäåíèÿ, ÷òî è äëÿ ðåëàêñàòîð�íûõ ñåãíåòîýëåêòðèêîâ òèïà PMN. Â ðàáîòå ïðîâå�äåíû èññëåäîâàíèÿ Cd2Nb2O7 ìåòîäîì äèýëåêòðè�÷åñêîé ñïåêòðîñêîïèè â øèðîêîì äèàïàçîíå ÷àñòîò(100 �ö�13 Ì�ö) â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð 80�300 Ê.Ïðîâåäåí äåòàëüíûé àíàëèç òåìïåðàòóðíûõ è ÷àñ-òîòíûõ çàâèñèìîñòåé êîìïëåêñíîé äèýëåêòðè÷åñêîéïðîíèöàåìîñòè ñ ó÷åòîì ñîâðåìåííûõ ïðåäñòàâëå�íèé îá îñîáåííîñòÿõ ðåëàêñàòîðíîãî ñåãíåòîýëåêòðè�÷åñòâà [26�28℄. Â ïðåäûäóùèõ ðàáîòàõ äèýëåêòðè�÷åñêàÿ äèñïåðñèÿ áûëà èññëåäîâàíà â áîëåå óçêîìäèàïàçîíå ÷àñòîò 500 �ö�1 Ì�ö [10�12; 14℄, ÷òî çà�òðóäíÿëî âûÿñíåíèå ïðèðîäû ðåëàêñàöèîííûõ ïðî�öåññîâ, ðàçâèâàþùèõñÿ â óçêîì èíòåðâàëå òåìïåðà�òóð â îáëàñòè T.2. ÌÅÒÎÄÈÊÀ ÝÊCÏÅ�ÈÌÅÍÒÀÏîñêîëüêó îäíà è òà æå ïîñëåäîâàòåëüíîñòüÔÏ è òå æå ðåëàêñàöèîííûå ïðîöåññû íàáëþäà�þòñÿ êàê â ìîíîêðèñòàëëàõ, òàê è â êåðàìèêåCd2Nb2O7 [2; 10�14℄, èñïîëüçîâàíèå êåðàìèêè äëÿäèýëåêòðè÷åñêèõ èññëåäîâàíèé èìååò ïðåèìóùåñòâîââèäó îòíîñèòåëüíîé ïðîñòîòû ïðèãîòîâëåíèÿ è âîç�ìîæíîñòè ïîëó÷åíèÿ îáðàçöîâ ëþáîãî ðàçìåðà. Êå�ðàìèêà Cd2Nb2O7 áûëà ïðèãîòîâëåíà ïî ñòàíäàðò�íîé ïðîöåäóðå [5; 14; 29; 30℄; îòíîñèòåëüíàÿ ïëîò�íîñòü îáðàçöîâ äèàìåòðîì 10 ìì è òîëùèíîé îêî�ëî 2 ìì ñîñòàâëÿëà 94�96% òåîðåòè÷åñêîé âåëè÷è�íû. Àíàëèç îáðàçöîâ ìåòîäîì ðåíòãåíîâñêîé ïîðîø�êîâîé äè�ðàêòîìåòðèè ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòó�ðå (äè�ðàêòîìåòð Ä�ÎÍ-2, K�-èçëó÷åíèå ìåäè ñèñïîëüçîâàíèåì Ni-�èëüòðà) ïîäòâåðäèë ñòðóêòóðóïèðîõëîðà, ïðèñóòñòâèå äðóãîé �àçû â íèõ íå îáíà�ðóæåíî.Îáðàçöû äëÿ èçìåðåíèé áûëè ïðèãîòîâëåíû â âè�äå ïëîñêîïàðàëëåëüíûõ ïëàñòèí, íà ïàðàëëåëüíûåïîâåðõíîñòè êîòîðûõ íàïûëÿëèñü Au-ýëåêòðîäû ëè�463



Í. Í. Êîëïàêîâà, Ï. ×àðíåöêè, Â. Íàâðî÷èê è äð. ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002áî íàíîñèëèñü ýëåêòðîäû èç Ag-ïàñòû. Äèýëåêòðè�÷åñêàÿ ïðîíèöàåìîñòü "0(T ) è äèýëåêòðè÷åñêèå ïî�òåðè "00(T ) îáðàçöîâ èçìåðÿëèñü ñ ïîìîùüþ åìêîñò�íîãî ìîñòà Í�-4192À â ñëàáîì ýëåêòðè÷åñêîì ïîëåEa � 2 Â/ñì â äèàïàçîíå ÷àñòîò 100 �ö�13 Ì�öñ íàáîðîì ÷àñòîò â êàæäîé äåêàäå, ñîîòâåòñòâóþ�ùèõ 1, 3, 5 è 7fm (fm � íà÷àëüíàÿ ÷àñòîòà äåêà�äû). Èçìåðåíèÿ ïðîâîäèëèñü ïðè ìåäëåííîì îõëàæ-äåíèè îáðàçöà ñî ñêîðîñòüþ 0.5 K/ìèí. Òåìïåðàòó�ðà îáðàçöà ñòàáèëèçèðîâàëàñü ñ òî÷íîñòüþ �0:1 K.Ñïîíòàííàÿ ïîëÿðèçàöèÿ Ps(T ) áûëà ðàññ÷èòàíà ïó�òåì èíòåãðèðîâàíèÿ äàííûõ, ïîëó÷åííûõ ïðè èçìå�ðåíèè òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ïèðîýëåêòðè÷å�ñêîãî òîêà ñ ïîìîùüþ ýëåêòðîìåòðà Keithley 6514System Eletrometer ïðè íàãðåâàíèè îáðàçöà ñî ñêî�ðîñòüþ 1 K/ìèí â îòíîñèòåëüíî ñëàáîì âíåøíåìýëåêòðè÷åñêîì ïîëå Ed � 0:95 êÂ/ñì. Ïîëå Edïðèêëàäûâàëîñü ê îáðàçöó ïðè êîìíàòíîé òåìïå�ðàòóðå, ïîñëå ÷åãî îí îõëàæäàëñÿ ñ ïðîèçâîëüíîéñêîðîñòüþ äî 90 Ê. Òàêîå ïîëå íå èçìåíÿåò äè�ýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè Cd2Nb2O7 ïèðîõëî�ðà â îáëàñòè T è ðàçìåðà äîìåíîâ â ñåãíåòîýëåê�òðè÷åñêîé �àçå (T < T) (ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèå äî�ìåíû â ýòîì ñîåäèíåíèè íà÷èíàþò èçìåíÿòüñÿ âïîëå Ed � 4 êÂ/ñì) [12; 17; 30℄, íî ïîíèæàåò äè�ýëåêòðè÷åñêóþ ïðîíèöàåìîñòü ñîåäèíåíèÿ â îáëà�ñòè Tmax [11; 12℄. Ñ äðóãîé ñòîðîíû, â ðåëàêñàòîð�íûõ ñåãíåòîýëåêòðèêàõ ïðè T � Tmax òàêîå ïîëåóæå ñïîñîáíî èçìåíÿòü äàëüíîäåéñòâóþùåå âçàèìî�äåéñòâèå ìåæäó ïîëÿðíûìè ìèêðîîáëàñòÿìè [31℄.3. �ÅÇÓËÜÒÀÒÛ È ÈÕ ÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅ3.1. Òåìïåðàòóðíàÿ è ÷àñòîòíàÿ çàâèñèìîñòèêîìïëåêñíîé äèýëåêòðè÷åñêîéïðîíèöàåìîñòèÂ ïðåäûäóùèõ ðàáîòàõ îòìå÷àëàñü âîçìîæíîñòüñóùåñòâîâàíèÿ â Cd2Nb2O7 ïðè T < T (ñåãíåòîýëåê�òðè÷åñêàÿ �àçà) íåñêîëüêèõ ðåëàêñàöèîííûõ ïðî�öåññîâ, ñâÿçàííûõ ñ ïðèñóòñòâèåì ñåãíåòîýëåêòðè�÷åñêèõ äîìåíîâ ðàçíîãî òèïà è èçìåíåíèåì ñòðóê�òóðû ýòèõ äîìåíîâ [2; 10�14; 18; 22; 30℄. Òåì íå ìåíååäî ñèõ ïîð íåò ÿñíîñòè íå òîëüêî â âîïðîñå î ïðèðî�äå íàáëþäàåìûõ ðåëàêñàöèîííûõ ïðîöåññîâ âáëèçèT, íî è â èõ ñâÿçè ñ ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèì ïîâåäå�íèåì ñèñòåìû. Ïîýòîìó ïðè àíàëèçå òåìïåðàòóðíîéè ÷àñòîòíîé çàâèñèìîñòåé äèýëåêòðè÷åñêîãî îòêëè�êà ñèñòåìû îñíîâíîå âíèìàíèå óäåëåíî âûÿñíåíèþýòèõ âîïðîñîâ.Íà ðèñ. 1 ïðèâåäåíû "0(T ), "00(T ) è 1="0(T ) íàíåñêîëüêèõ �èêñèðîâàííûõ ÷àñòîòàõ â äèàïàçîíå

100 �ö�13 Ì�ö. Ôàçîâîìó ïåðåõîäó ïðè Ts = 203:5Êíà êðèâûõ "0(T ) è "00(T ) ñîîòâåòñòâóþò ÷åòêèå àíî�ìàëèè. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî íåáîëüøîå èçìåíå�íèå òåìïåðàòóðû ýòîãî ÔÏ (â ïðåäåëàõ îò 201 äî206 Ê) ïî ñðàâíåíèþ ñ áîëåå õàðàêòåðíûì äëÿ äàí�íîãî ïèðîõëîðà çíà÷åíèåì Ts = 205 Ê íàáëþäà�ëîñü è ðàíåå êàê äëÿ ìîíîêðèñòàëëîâ, òàê è êåðà�ìèêè [11�14; 17; 21℄. Ïðè ýòîì â áîëüøèíñòâå ñëó�÷àåâ T � 195�196 Ê, ò. å. ïðàêòè÷åñêè íå èçìåíÿ�åòñÿ. Ïðåäïîëàãàåòñÿ, ÷òî èçìåíåíèå Ts ñâÿçàíî ñïðèñóòñòâèåì íåêîíòðîëèðóåìûõ ïðèìåñåé â îáðàç�öå, âûçûâàþùèõ ëîêàëüíîå íàðóøåíèå èäåàëüíîéñòðóêòóðû ïèðîõëîðà [18; 19; 21; 32℄. Â öåëîì ïðè÷è�íà òàêîãî ïîâåäåíèÿ Ts è T â Cd2Nb2O7 òðåáóåòáîëåå ãëóáîêîãî èçó÷åíèÿ. Ôàçîâîìó ïåðåõîäó ïðèT = 196 Ê ñîîòâåòñòâóåò íåáîëüøîé èçãèá íà êðè�âîé "0(T ) (ðèñ. 1à) è ÷åòêàÿ àíîìàëèÿ íà êðèâîé"00(T ) íà ÷àñòîòàõ íèæå 500 ê�ö (ðèñ. 1á, êðèâûå1�4 ). Íà ÷àñòîòàõ âûøå 500 ê�ö òåìïåðàòóðà Tîïðåäåëÿåò ïðåäåëüíîå ñìåùåíèå èíòåíñèâíîé àíî�ìàëèè íà êðèâîé "00(T ) â îáëàñòü âûñîêèõ òåìïåðà�òóð (ðèñ. 1á, êðèâûå 4 è 5 è ðèñ. 1â, êðèâûå 1�5 ).Ìàêñèìóì íà êðèâûõ "0(T ) è "00(T ) â èññëåäîâàí�íîì äèàïàçîíå ÷àñòîò íàáëþäàåòñÿ ïðè áîëåå íèç�êîé òåìïåðàòóðå (T < T). Ïðè ïîâûøåíèè ÷àñòî�òû îò 100 �ö äî 13 Ì�ö äèýëåêòðè÷åñêàÿ ïðîíè�öàåìîñòü ("0) â îáëàñòè T óìåíüøàåòñÿ, à ïîòåðè("00) ðàñòóò, ÷òî õàðàêòåðíî äëÿ íîðìàëüíîãî ñåãíå�òîýëåêòðè÷åñêîãî ÔÏ è ñâÿçàííîé ñ íèì ðåëàêñàöèèêîëåáàíèé äîìåííûõ ñòåíîê â ñëàáîì ýëåêòðè÷åñêîìïîëå Ea [33℄.Ïîâåäåíèå "0(T ) è "00(T ) ïðè T < T ïðè ïîíèæå�íèè ÷àñòîòû (äèñïåðñèÿ "0max è "00max â øèðîêîì äèà�ïàçîíå ÷àñòîò îò 100 �ö äî 13 Ì�ö, ñìåùåíèå "0maxè "00max â îáëàñòü íèçêèõ òåìïåðàòóð, îòíîñèòåëüíîñëàáîå èçìåíåíèå "0max è ñèëüíîå èçìåíåíèå "00max,óøèðåíèå êðèâîé "0(T ) â îáëàñòè � 150 Ê (ðèñ. 1à),àñèììåòðèÿ àíîìàëèè íà êðèâîé "00(T ) â îáëàñòè� 150 Ê íà ÷àñòîòàõ íèæå 1 Ì�ö (ðèñ. 1á)) ñâè�äåòåëüñòâóþò î ñóùåñòâîâàíèè â ñåãíåòîýëåêòðè÷å�ñêîé �àçå Cd2Nb2O7 íåñêîëüêèõ ïðîöåññîâ äèýëåê�òðè÷åñêîé ðåëàêñàöèè. Ïðîöåññ, ðàçâèâàþùèéñÿ âèíòåðâàëå òåìïåðàòóð 180�192 Ê, õàðàêòåðèçóåòñÿóâåëè÷åíèåì "0max è ìåäëåííûì ñìåùåíèåì Tmax âîáëàñòü íèçêèõ òåìïåðàòóð ïðè ïîíèæåíèè ÷àñòîòû(Tmax = 191:6Ê ïðè 12 Ì�ö è 189 Ê ïðè 100 �ö). Îä�íîâðåìåííî â îáëàñòè � 150 Ê ðàçâèâàåòñÿ åùå îäèíðåëàêñàöèîííûé ïðîöåññ (ðèñ. 1à), î ñóùåñòâîâàíèèêîòîðîãî óïîìèíàëîñü â ðàáîòàõ [2; 10; 11; 14; 18℄, íîåãî ïðèðîäà îñòàåòñÿ íåèçâåñòíîé. Â îòëè÷èå îò "0maxâåëè÷èíà "00 ïðè ïîíèæåíèè ÷àñòîòû áûñòðî óìåíü�øàåòñÿ è ñìåùàåòñÿ â îáëàñòü íèçêèõ òåìïåðàòóð.464
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T,Ê�èñ. 1. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè "0(T ), "00(T ) è 1="0(T ) êåðàìèêè Cd2Nb2O7 â ïåðåìåííîì ïîëå Ea � 2 Â/ñì(Ed = 0) ïðè ìåäëåííîì îõëàæäåíèè îáðàçöà ñî ñêîðîñòüþ 0.5 K/ìèí. a) "0 íà ÷àñòîòå 0.5 (êðèâàÿ 1 ), 10 (2 ), 100(3 ), 5000 (4 ) è 13000 (5 ) ê�ö è 1="0(T ) íà ÷àñòîòå 5 ê�ö; á) "00(T ) íà ÷àñòîòå 0.5 (êðèâàÿ 1 ), 5 (2 ), 100 (3 ), 500(4 ) è 1000 (5 ) ê�ö; â) "00(T ) íà ÷àñòîòå 1000 (1 ), 3000 (2 ), 5000 (3 ), 10000 (4 ) è 13000 (5 ) ê�ö. Ïðÿìûå ëèíèè íàðèñóíêå a � àïïðîêñèìàöèÿ 1="0(T ) íà ÷àñòîòå 5 ê�ö ñ ïîìîùüþ ñîîòíîøåíèÿ Êþðè�Âåéññà â øèðîêîì èíòåðâàëåòåìïåðàòóð âûøå Ts è â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð T < T < TsÝòî èçìåíåíèå ïðîèñõîäèò íåìîíîòîííî è îïðåäå�ëÿåòñÿ, êàê ñëåäóåò èç ñðàâíåíèÿ êðèâûõ íà ÷àñòî�òàõ âûøå 1 Ì�ö (ðèñ. 1â) è íèæå 1 Ì�ö (ðèñ. 1á),äâóìÿ ïðîöåññàìè. Îäèí ïðîöåññ äîìèíèðóåò â èí�òåðâàëå òåìïåðàòóð 180�192 Ê, è õàðàêòåðèçóþùàÿåãî âåëè÷èíà "00 íèæå õàðàêòåðèñòè÷åñêîé òåìïåðà�òóðû Tf � 182 Ê ñòàíîâèòñÿ �àêòè÷åñêè íåçàâèñè�ìîé îò ÷àñòîòû (ðèñ. 1â, êðèâûå 2�5 ). Íà ÷àñòîòå
1 Ì�ö êðèâàÿ "00(T ) ñèëüíî óøèðÿåòñÿ è ñòàíîâèòñÿàñèììåòðè÷íîé ñî ñòîðîíû T > Tmax, à åå êðèâèçíàèçìåíÿåòñÿ â îáëàñòÿõ T è � 175 Ê. Ýòî ïîäðàçó�ìåâàåò, ÷òî íà ÷àñòîòå 1 Ì�ö íàðÿäó ñ ðåëàêñàöè�åé äîìåíîâ è ïðîöåññîì, ïðåîáëàäàþùèì â îáëàñòè180�192 Ê, çíà÷èòåëüíûé âêëàä â äèýëåêòðè÷åñêèåïîòåðè äàåò åùå îäèí ðåëàêñàöèîííûé ïðîöåññ, êîòî�ðûé äîìèíèðóåò ïðè íèçêîé òåìïåðàòóðå (â îáëàñòè14 ÆÝÒÔ, âûï. 2 465



Í. Í. Êîëïàêîâà, Ï. ×àðíåöêè, Â. Íàâðî÷èê è äð. ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002� 150 Ê). Íà ÷àñòîòå íèæå 1 Ì�ö íà êðèâîé "00(T )÷åòêî âèäíû äâå àíîìàëèè: îòíîñèòåëüíî ñëàáàÿ âîáëàñòè ÔÏ ïðè T è ñèëüíàÿ â îáëàñòè � 150 Ê. Âå�ëè÷èíà "00max, ñîîòâåòñòâóþùàÿ àíîìàëèè â îáëàñòè� 150 Ê, ïðè ïîíèæåíèè ÷àñòîòû áûñòðåå ñìåùàåò�ñÿ â îáëàñòü íèçêèõ òåìïåðàòóð, ÷åì "00max â îáëàñòè180�192 Ê. Îäíàêî àíàëèç ðåëàêñàöèîííîãî ïðîöåñ�ñà â îáëàñòè 150 Ê íå ÿâëÿåòñÿ öåëüþ äàííîé ðàáî�òû. Ïîâåäåíèå äèýëåêòðè÷åñêîãî îòêëèêà ñèñòåìû âîáëàñòè 180�192 Ê â öåëîì õàðàêòåðíî äëÿ ðåëàê�ñàòîðíûõ ñåãíåòîýëåêòðèêîâ [26; 27℄. Â ñëåäóþùèõðàçäåëàõ ïðîâîäèòñÿ àíàëèç äèýëåêòðè÷åñêîãî ïîâå�äåíèÿ ñîåäèíåíèÿ ñ ïîìîùüþ ìîäåëåé, õàðàêòåðèçó�þùèõ ðåëàêñàòîðíûå ñåãíåòîýëåêòðèêè.Ïðåæäå ÷åì ïåðåéòè ê äàëüíåéøåìó îáñóæäå�íèþ ðåçóëüòàòîâ, îòìåòèì åùå îäíó îñîáåííîñòü äè�ýëåêòðè÷åñêîãî ïîâåäåíèÿ Cd2Nb2O7. Êðèâûå "0(T )è "00(T ) â îáëàñòè Tmax ÿâëÿþòñÿ äîâîëüíî øèðî�êèìè, ïðè÷åì ýòî íàáëþäàåòñÿ êàê â êåðàìèêå, òàêè ìîíîêðèñòàëëàõ [10�14; 30℄. Â òî æå âðåìÿ çíà÷è�òåëüíîãî óøèðåíèÿ êðèâûõ â îáëàñòè Tmax, à òàêæåâ îáëàñòÿõ Ts è T (ÔÏ âòîðîãî ðîäà [17; 18; 21; 22℄)äëÿ êåðàìè÷åñêèõ îáðàçöîâ ïî ñðàâíåíèþ ñ ìîíî�êðèñòàëëàìè â íàñòîÿùåé ðàáîòå è ðàáîòàõ äðóãèõàâòîðîâ íå îáíàðóæåíî. Ýòè �àêòû óêàçûâàþò íàòî, ÷òî ïîâåäåíèå ñîåäèíåíèÿ â îáëàñòè Tmax îáóñ-ëîâëåíî âíóòðåííèìè ñâîéñòâàìè ìàòåðèàëà, à íåêà÷åñòâîì èññëåäóåìîãî îáðàçöà. Ê òîìó æå øèðî�êèé ìàêñèìóì íà êðèâûõ "0(T ) è "00(T ) â îáëàñòèTmax òîæå õàðàêòåðåí äëÿ ðåëàêñàòîðíûõ ñåãíåòî�ýëåêòðèêîâ [15; 25�27℄.3.2. Îòêëîíåíèå îò çàêîíà Êþðè�Âåéññà âïàðàýëåêòðè÷åñêîé �àçåÍà òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè îáðàòíîé äèýëåê�òðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè (ðèñ. 1à) â ïàðàýëåêòðè�÷åñêîé �àçå (T > T) ìîæíî âûäåëèòü äâå îáëà�ñòè, ðàçäåëåííûå ÔÏ ïðè Ts. Â øèðîêîì èíòåðâà�ëå òåìïåðàòóð âûøå Ts è â èíòåðâàëå T < T < Tsïîâåäåíèå 1="0 îïèñûâàåòñÿ çàêîíîì Êþðè�Âåéññà1="0(T ) = [(T � �)=C℄, íî çíà÷åíèÿ êîíñòàíò Êþðè(C) è òåìïåðàòóð Êþðè�Âåéññà (�) äëÿ ýòèõ òåì�ïåðàòóðíûõ îáëàñòåé íåîäèíàêîâû, ÷òî, íà ïåðâûéâçãëÿä, ìîæåò áûòü ïðèïèñàíî ñóùåñòâîâàíèþ ñëà�áîé àíîìàëèè â âèäå ¾èçëîìà¿ íà êðèâîé "0(T ) ïðèTs. Îäíàêî, êàê áóäåò ïîêàçàíî íèæå, ðåëàêñàòîð�íîå ñîñòîÿíèå â îáëàñòè Tmax òîæå ìîæåò âëèÿòü íàâåëè÷èíó ïàðàìåòðîâ C è � â ýòèõ òåìïåðàòóðíûõîáëàñòÿõ. Îöåíêà ïàðàìåòðîâ íà ÷àñòîòå 5 ê�ö äàåòâåëè÷èíû 0:61�105 Ê è 0:18�105 Ê äëÿ êîíñòàíòû Êþ�ðè è ñîîòâåòñòâåííî 161 Ê è 188 Ê äëÿ òåìïåðàòóðû

Êþðè�Âåéññà. Äëÿ ñðàâíåíèÿ ïàðàìåòðû C è � áû�ëè îïðåäåëåíû òàêæå íà ÷àñòîòå 12 Ì�ö â èíòåðâà�ëå òåìïåðàòóð âûøå Ts. Îíè ðàâíû ñîîòâåòñòâåííî0:64 � 105 Ê è 160 Ê. �àñ÷åòíàÿ êðèâàÿ "0(T ) äëÿ ïà�ðàìåòðîâ C è �, îïðåäåëåííûõ ïî íàêëîíó 1="0(T )â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð T < T < Ts, ñèëüíî îò�êëîíÿåòñÿ îò ýêñïåðèìåíòàëüíîé êðèâîé â ïàðàýëåê�òðè÷åñêîé �àçå ïðè T > Ts (ðèñ. 2). Ïðè èñïîëüçî�âàíèè ïàðàìåòðîâ C è �, îïðåäåëåííûõ ïî íàêëîíó1="0(T ) â øèðîêîì èíòåðâàëå òåìïåðàòóð âûøå Ts,ðàñ÷åòíàÿ êðèâàÿ "0(T ) îòêëîíÿåòñÿ îò ýêñïåðèìåí�òàëüíîé ïðè ïðèáëèæåíèè ê ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîìóÔÏ (T ! T+ ). Ïðè÷èíà, ïî êîòîðîé ýòè ïàðàìåòðûíå îïèñûâàþò ïîâåäåíèÿ äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàå�ìîñòè âáëèçè ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîãî ÔÏ, â òîì, ÷òîèçìåíåíèå "0(T ) â îáëàñòè Ts è èíòåðâàëå òåìïåðà�òóð âûøå Ts, â êîòîðîì, ïî ñóòè, è ðàññ÷èòûâàþòñÿC è �, îïðåäåëÿåòñÿ ñóïåðïîçèöèåé ïðîöåññîâ, ñâÿ�çàííûõ ñ ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèì è ñåãíåòîýëàñòè÷å�ñêèì ÔÏ. Âêëàä ïîñëåäíåãî ìîæíî íå ðàññìàòðè�âàòü ëèøü ïðè òåìïåðàòóðå âûøå � 250 Ê (ðèñ. 1à,â). Ôàêòè÷åñêè, äëÿ îïèñàíèÿ ïîâåäåíèÿ äèýëåêòðè�÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè Cd2Nb2O7 â ïàðàýëåêòðè÷å�ñêîé �àçå íåîáõîäèìî èñïîëüçîâàòü ïàðàìåòðû C è�, ðàññ÷èòàííûå â øèðîêîì èíòåðâàëå òåìïåðàòóðâûøå 250 Ê (ò. å. çíà÷èòåëüíî âûøå Tmax, T è Ts).Âåëè÷èíà êîíñòàíòû Êþðè, ðàññ÷èòàííàÿ â èí�òåðâàëå òåìïåðàòóð âûøå Ts äëÿ ðàçíûõ ÷àñòîò,ìåíüøå èçâåñòíûõ èç ëèòåðàòóðû âåëè÷èí äëÿCd2Nb2O7 (� 1:2 � 105 Ê) [12�14; 20; 33℄ è ìåíüøå âå�ëè÷èí, õàðàêòåðíûõ äëÿ áîëüøèíñòâà ñåãíåòîýëåê�òðèêîâ òèïà ñìåùåíèÿ [33℄. Îäíîé èç ïðè÷èí ðàñ-õîæäåíèÿ âåëè÷èí êîíñòàíòû Êþðè ìîæåò áûòü òî,÷òî â ïðåäûäóùèõ ðàáîòàõ èçìåðåíèÿ "0(T ) ïðîâîäè�ëèñü ïðè áîëüøåé ñêîðîñòè îõëàæäåíèÿ/íàãðåâàíèÿîáðàçöà (îò 3 äî 10 K/ìèí). Êàê áûëî ïîêàçàíîâ [10; 19℄, óìåíüøåíèå ñêîðîñòè ïðèâîäèò ê çíà÷è�òåëüíîìó óìåíüøåíèþ äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàå�ìîñòè çàäîëãî äî òåìïåðàòóðû ÔÏ è îñîáåííî âîáëàñòè Tmax, T è Ts. �àíåå íàáëþäàëîñü òàêæåíåïðåðûâíîå óìåíüøåíèå "0 ïðè ìíîãîêðàòíîì ïî�âòîðåíèè öèêëîâ îõëàæäåíèÿ è íàãðåâàíèÿ â îáëà�ñòè Tmax ëèáî ïðè âûäåðæèâàíèè îáðàçöà â òå÷å�íèå ïðîäîëæèòåëüíîãî âðåìåíè ïðè �èêñèðîâàííîéòåìïåðàòóðå â èíòåðâàëå 180�192 Ê, ïðè÷åì ñïóñòÿ3 ÷ ðàâíîâåñíîå ñîñòîÿíèå â ñèñòåìå íå óñòàíàâëèâà�ëîñü [16; 19; 20℄. Íèêàêîãî èçìåíåíèÿ Tmax, T è Tsïðè óìåíüøåíèè ñêîðîñòè îõëàæäåíèÿ/íàãðåâàíèÿîáðàçöà è ïðè ïîâòîðåíèè öèêëîâ îõëàæäåíèÿ è íà�ãðåâàíèÿ íå íàáëþäàëîñü. Ïîñëå íàãðåâàíèÿ îáðàçöàäî êîìíàòíîé òåìïåðàòóðû è ïîñëåäóþùåãî îõëàæ-äåíèÿ ñ òîé æå ñêîðîñòüþ ïåðâîíà÷àëüíàÿ âåëè÷è�466
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T,Ê�èñ. 2. Çàâèñèìîñòü "0(T ) íà ÷àñòîòå 1 ê�ö (a) è3 Ì�ö (á). Òî÷êè è ñïëîøíàÿ ëèíèÿ � ýêñïåðèìåí-òàëüíûå äàííûå è èõ àïïðîêñèìàöèÿ ñ ïîìîùüþ�îðìóëû (1). Ñïëîøíàÿ ëèíèÿ ñîîòâåòñòâóåò çàêî-íó Êþðè�Âåéññà ("0(T ) = [C=(T � �)℄), ðàññ÷èòàí-íîìó ïðè C = 0:61 � 105 K è � = 161 K (T > Ts).Ïóíêòèðíàÿ ëèíèÿ � ñîîòíîøåíèå Êþðè�Âåéññà,ðàññ÷èòàííîå ïðè C = 0:18 � 105 K è � = 188 K(T < T < Ts)íà "0(T ) è õàðàêòåð åå èçìåíåíèÿ ñ òåìïåðàòóðîéâîñïðîèçâîäÿòñÿ. Ýòè �àêòû óêàçûâàþò íà íåðàâ�íîâåñíûé õàðàêòåð ïðîöåññîâ â îáëàñòè Tmax è âèíòåðâàëå òåìïåðàòóð 180�192 Ê è íà çàðîæäåíèåýòèõ ïðîöåññîâ ïðè òåìïåðàòóðå çíà÷èòåëüíî âûøåTmax, ÷òî, â ïðèíöèïå, õàðàêòåðíî äëÿ ðåëàêñàòîð�íûõ ñåãíåòîýëåêòðèêîâ ñî ñòåêëîïîäîáíûì ïîâåäå�íèåì [31; 34℄. Ñëåäñòâèåì òîãî, ÷òî ÔÏ ïðè Ts è Tïðîèñõîäÿò íà �îíå áûñòðî ðàçâèâàþùåãîñÿ íåðàâ�íîâåñíîãî ñîñòîÿíèÿ â ñèñòåìå, ìîæåò áûòü íå òîëü�êî èçìåíåíèå âåëè÷èíû ïàðàìåòðîâ C è � ïðè óìåíü�øåíèè ñêîðîñòè îõëàæäåíèÿ, íî è ðàçíûé õàðàêòåðýòîãî èçìåíåíèÿ â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð âûøå Ts(ò. å. âäàëè îò T) è ïðè ïðèáëèæåíèè ê T (èíòåðâàëT < T < Ts). Âèäèìî ñ ýòèì ñâÿçàíî è íåáîëüøîåèçìåíåíèå âåëè÷èíû ïàðàìåòðîâ C è � â èíòåðâàëå

òåìïåðàòóð âûøå Ts ïðè èçìåíåíèè ÷àñòîòû èçìå�ðèòåëüíîãî ïîëÿ. Îòìåòèì, ÷òî óìåíüøåíèå êîíñòàí�òû Êþðè â Cd2Nb2O7 â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð âûøåTs íàáëþäàëîñü ïðè îäíîîñíîì [35℄ è ãèäðîñòàòè÷å�ñêîì [36℄ äàâëåíèÿõ. Òàê, ïðè óâåëè÷åíèè îäíîîñíî�ãî äàâëåíèÿ äî 1.5 ÌÏà êîíñòàíòà Êþðè ñíà÷àëàáûñòðî óìåíüøàåòñÿ îò 1:2 �105 äî 0:6 �105 Ê è çàòåìèçìåíÿåòñÿ ìàëî [35℄.Àïïðîêñèìàöèÿ òåìïåðàòóðíûõ çàâèñèìîñòåéäèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè ñ ïîìîùüþ ñîîòíî�øåíèÿ Êþðè�Âåéññà "0(T ) = [C=(T � �)℄ äëÿ äâóõ÷àñòîò ïîêàçàíà íà ðèñ. 2. Ïðè ïðèáëèæåíèè ê T èTmax íàáëþäàåòñÿ ñèëüíîå îòêëîíåíèå îò ïîâåäåíèÿÊþðè� Âåéññà, ïðè÷åì òåì çíà÷èòåëüíåå, ÷åì íèæå÷àñòîòà è òåìïåðàòóðà. Â îáëàñòè Tmax çàâèñèìîñòü"0(T ) ïðåâûøàåò ðàñ÷åòíóþ âåëè÷èíó [C=(T � �)℄,åñëè C = 0:61 � 105 Ê, � = 161 Ê, è ìåíüøå ðàñ÷åò�íîé âåëè÷èíû, åñëè C = 0:18 � 105 Ê, � = 188 Ê.Êàê îáñóæäàëîñü âûøå, ðàñ÷åòíàÿ êðèâàÿ "0(T )ïðîõîäèò íèæå ýêñïåðèìåíòàëüíîé, âñëåäñòâèå òîãî÷òî âåëè÷èíû ïàðàìåòðîâ C è � ¾çàíèæåíû¿. Äåëîâ òîì, ÷òî C è � áûëè îïðåäåëåíû â èíòåðâàëåòåìïåðàòóð, ãäå ïðîÿâëÿþòñÿ ïðîöåññû, ñâÿçàííûåíå òîëüêî ñ ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèì ÔÏ, íî è ñåãíå�òîýëàñòè÷åñêèì ÔÏ è íåðàâíîâåñíûì ñîñòîÿíèåìñèñòåìû (à íå â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð T > 250 Ê).Ïîäàâëåíèå äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè, ñîïðî�âîæäàþùååñÿ îòêëîíåíèåì îò ïîâåäåíèÿ ñîãëàñíîñîîòíîøåíèþ Êþðè�Âåéññà â îáëàñòè Tmax (÷òî íà�áëþäàåòñÿ èç ñðàâíåíèÿ ýêñïåðèìåíòàëüíîé êðèâîéñ ðàñ÷åòíîé äëÿ C = 0:18 � 105 Ê, � = 188 Ê), ìîæåòáûòü èíòåðïðåòèðîâàíî ïî àíàëîãèè ñî ñïèíîâûìèñòåêëàìè [37℄ è ðåëàêñàòîðíûìè ñåãíåòîýëåêòðè�êàìè òèïà PMN [26�28℄. Ïðåäïîëàãàåòñÿ, ÷òî âýòèõ ñèñòåìàõ çàäîëãî äî òåìïåðàòóðû ïåðåõîäàïîÿâëÿþòñÿ ëîêàëüíûå ïîëÿðíûå ìèêðîîáëàñòè,ðàçâèòèå ñèëüíîé êîððåëÿöèè ìåæäó êîòîðûìè ïðèïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû ìîæåò ïðèâîäèòü ê çàìåò�íîìó ïîäàâëåíèþ äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè.Êîñâåííûì ñâèäåòåëüñòâîì îáðàçîâàíèÿ òàêèõìèêðîîáëàñòåé â Cd2Nb2O7 çàäîëãî äî T è Tmax ÿâ�ëÿåòñÿ ïîâåäåíèå äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòèïðè èçìåíåíèè óñëîâèé òåðìè÷åñêîãî ñêàíèðîâàíèÿ(ñì. âûøå), îáíàðóæåíèå ïîëÿðíûõ ìèêðîêëàñòå�ðîâ ðàçìåðîì 11�15 íì â ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîé�àçå [38℄, à òàêæå íåâîçìîæíîñòü óñòàíîâëåíèÿäàëüíåãî ïîðÿäêà â îðèåíòàöèè äèïîëüíûõ öåïî�÷åê Cd�O�Cd ïîäðåøåòêè (CdO8)n� â ñòðóêòóðåïèðîõëîðà [6; 22; 39℄.Îòêëîíåíèå ïîâåäåíèÿ äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíè�öàåìîñòè îò çàêîíà Êþðè�Âåéññà, äâîéñòâåííîñòüïîâåäåíèÿ "0(T ) â îáëàñòè T è Tmax èç-çà èñïîëüçî�467 14*



Í. Í. Êîëïàêîâà, Ï. ×àðíåöêè, Â. Íàâðî÷èê è äð. ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002âàíèÿ äâóõ íàáîðîâ ïàðàìåòðîâ C è �, íåîäíîçíà÷�íîñòü â îïðåäåëåíèè C è � â èíòåðâàëå òåìïåðàòóðâûøå Ts (ñì. âûøå) �àêòè÷åñêè ïîäðàçóìåâàþò, ÷òîïàðàìåòðû C è � â Cd2Nb2O7 çàâèñÿò îò òåìïåðà�òóðû, îòðàæàÿ ïîÿâëåíèå ëîêàëüíîé ïîëÿðèçàöèè âñèñòåìå ïðè âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ. Â ýòîì ñëó÷àåäëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ îòêëîíåíèÿ îò ïîâåäåíèÿ ñîãëàñ�íî çàêîíó Êþðè�Âåéññà ìîæíî èñïîëüçîâàòü ñîîòíî�øåíèå Øåððèíãòîíà�Êèðêïàòðèêà [37℄:"0 = C [1� q(T )℄ = [T � �(1� q(T ))℄ ; (1)ãäå q(T ) � ëîêàëüíûé ïàðàìåòð ïîðÿäêà (ñïè�íîâîãî ëèáî äèïîëüíîãî ñòåêëà). Îïèñàíèå ýêñïå�ðèìåíòàëüíûõ êðèâûõ "0(T ) â äèàïàçîíå ÷àñòîò100 �ö�13 Ì�ö ñ ïîìîùüþ ñîîòíîøåíèÿ (1) äëÿC = 0:61 � 105 Ê, � = 161 Ê äàåò õîðîøåå ñîâ�ïàäåíèå (ðèñ. 2à, á). Ýòî ïîäðàçóìåâàåò âîçìîæ�íîñòü èñïîëüçîâàòü äëÿ îáúÿñíåíèÿ äèýëåêòðè÷åñêî�ãî ïîâåäåíèÿ Cd2Nb2O7 ìîäåëü, ðàññìàòðèâàþùóþðàçâèòèå êîððåëÿöèè ìåæäó ëîêàëüíûìè ïîëÿðíû�ìè ìèêðîîáëàñòÿìè ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðûè óìåíüøåíèè ý��åêòà òåðìè÷åñêîãî ðàçóïîðÿäî÷å�íèÿ. Â ýòîì ñëó÷àå èçìåíåíèå äèýëåêòðè÷åñêîé ïðî�íèöàåìîñòè ïðè ïðèáëèæåíèè ê T è Tmax îïðåäåëÿ�åòñÿ êàê �"0 � q(T ) � hPiPji1=2 [33℄, ãäå Pi è Pj �êîìïîíåíòû âåêòîðà ïîëÿðèçàöèè ñîñåäíèõ êëàñòå�ðîâ. Íà ðèñ. 3 ïðèâåäåíû q(T ) äëÿ íåñêîëüêèõ ÷àñ�òîò, ðàññ÷èòàííûå ïî �îðìóëå (1) ïî îòêëîíåíèþ"0(T ) îò ïîâåäåíèÿ ñîãëàñíî çàêîíó Êþðè�Âåéññà(ïî àíàëîãèè ñî ñïèíîâûìè è äèïîëüíûìè ñòåêëà�ìè [26; 37℄). ×åì âûøå ÷àñòîòà, òåì ñèëüíåå îòêëî�íåíèå îò çàêîíà Êþðè�Âåéññà, ÷òî õàðàêòåðíî äëÿñïèíîâûõ è äèïîëüíûõ ñòåêîë [37℄, à òàêæå äëÿ ðå�ëàêñàòîðíûõ ñåãíåòîýëåêòðèêîâ ñî ñòåêëîïîäîáíûìïîâåäåíèåì [26�28℄. Ïðè ïîâûøåíèè òåìïåðàòóðûîò 140 äî 190 Ê ïàðàìåòð q ïî÷òè ëèíåéíî óìåíü�øàåòñÿ, íå îáðàùàÿñü â íóëü ïðè õàðàêòåðèñòè÷å�ñêîé òåìïåðàòóðå Tf � 182 Ê (ñì. òàêæå ðèñ. 1â).Íà âñåõ ÷àñòîòàõ íàáëþäàåòñÿ òåíäåíöèÿ ê çàòÿãè�âàíèþ äî áîëåå âûñîêèõ òåìïåðàòóð äàëüíåéøåãîóìåíüøåíèÿ q. Îäíàêî èç-çà ÔÏ ïðè Ts è T àíà�ëèç èçìåíåíèÿ q ïðè âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ è îïðå�äåëåíèå Td, ïðè êîòîðîé èñ÷åçàåò ëîêàëüíàÿ ïîëÿ�ðèçàöèÿ è q(T ) îáðàùàåòñÿ â íóëü (Td âñåãäà âû�øå T) [28℄, çàòðóäíåíû. Â îòëè÷èå îò q ïðèâåäåí�íàÿ ïîëÿðèçàöèÿ ps = Ps(T )=Ps (100 Ê) èçìåíÿåòñÿíåëèíåéíî â èíòåðâàëå îò 140 äî 190 Ê è îáðàùà�åòñÿ â íóëü ïðè òåìïåðàòóðå âûøå T, ïðè÷åì ýòîèçìåíåíèå ïðîèñõîäèò â äîâîëüíî óçêîì èíòåðâàëåòåìïåðàòóð (ðèñ. 3). Òåìïåðàòóðà �àçîâîãî ïåðåõî�äà T = 200 Ê, îïðåäåëåííàÿ ïî òåìïåðàòóðíîé çàâè�ñèìîñòè ïðèâåäåííîé ïîëÿðèçàöèè âî âíåøíåì ïîëå
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�èñ. 3. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ïàðàìåòðà ïî-ðÿäêà q (ñïëîøíûå è ïóíêòèðíàÿ ëèíèè) íà ÷àñòîòåèçìåðèòåëüíîãî ïîëÿ 1.3000 è 12000 ê�ö (ñëåâà íà-ïðàâî) è ïðèâåäåííîé ñïîíòàííîé ïîëÿðèçàöèè ps(òî÷êè), q(T ) ðàññ÷èòàíà ñ ïîìîùüþ �îðìóëû (1)ïî îòêëîíåíèþ îò çàêîíà Êþðè�Âåéññà íà ñîîòâåò-ñòâóþùåé ÷àñòîòå (Ed = 0), ps(T ) îïðåäåëåíà èçèçìåðåíèé ïèðîýëåêòðè÷åñêîãî òîêà âî âíåøíåì ïî-ëå Ed � 0:95 êÂ/ñì0.95 êÂ/ñì, âûøå, ÷åì T = 196 Ê, îïðåäåëåííàÿ ïîòåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè äèýëåêòðè÷åñêîé ïðî�íèöàåìîñòè â äàííîé ðàáîòå è ðàáîòàõ [11�14; 19; 20℄,èçìåíåíèþ äîìåííîé ñòðóêòóðû [16; 17℄ è ïî äàí�íûì î äèíàìèêå ðåøåòêè [22℄. Èçâåñòíî, ÷òî ïîëå,ðàâíîå ïðèìåðíî 1 êÂ/ñì, íå èçìåíÿåò äèýëåêòðè�÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè Cd2Nb2O7 â îáëàñòè T, íîóìåíüøàåò äèýëåêòðè÷åñêóþ ïðîíèöàåìîñòü â îáëà�ñòè Tmax [11; 12; 17; 30℄. Ñ äðóãîé ñòîðîíû, ïîëå Edâïëîòü äî 15 êÂ/ñì íå èçìåíÿåò T â ýòîì ñîåäèíå�íèè [11; 12; 30; 38℄. Âèäèìî, ñìåùåíèå ps(T ) â ñòîðî�íó âûñîêèõ òåìïåðàòóð â îòíîñèòåëüíî ñëàáîì ýëåê�òðè÷åñêîì ïîëå Ed âûçâàíî òåì, ÷òî â ñåãíåòîýëåê�òðè÷åñêîé �àçå íàðÿäó ñ îáðàòèìîé ïîëÿðèçàöèåéíîðìàëüíîãî ñåãíåòîýëåêòðèêà ñóùåñòâóåò ëîêàëü�íàÿ ïîëÿðèçàöèÿ ìèêðîêëàñòåðîâ (ðàçìåð êëàñòå�ðîâ 11�15 íì [38℄), õàðàêòåðíàÿ äëÿ ðåëàêñàòîðíîãîñåãíåòîýëåêòðèêà. Âî âíåøíåì ýëåêòðè÷åñêîì ïîëåýòà ïîëÿðèçàöèÿ îïðåäåëÿåò ïîâåäåíèå ñèñòåìû ïðèòåìïåðàòóðå âûøå T.3.3. Çàìåäëåíèå ñêîðîñòè äèýëåêòðè÷åñêîéðåëàêñàöèè â îáëàñòè 190 ÊÍà ðèñ. 4 ïîêàçàíî èçìåíåíèå îáðàòíîé òåìïå�ðàòóðû ìàêñèìóìà äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè(1=Tmax) â îáëàñòè 190 Ê ïðè èçìåíåíèè ÷àñòî�òû. Âèäíî, ÷òî ñêîðîñòü äèýëåêòðè÷åñêîé ðåëàê�ñàöèè, õàðàêòåðèçóþùàÿ ïðîöåññ â ýòîé îáëàñòè,468
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�èñ. 4. Çàâèñèìîñòü òåìïåðàòóðû ìàêñèìóìà äè-ýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè â îáëàñòè 180�192 Êîò ÷àñòîòû. Òî÷êè � ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå.Ñïëîøíàÿ ëèíèÿ � ðàñ÷åò ñ ïîìîùüþ ýìïèðè÷åñêî-ãî ñîîòíîøåíèÿ Ôîãåëü�Ôóë÷åðà (�îðìóëà (2))ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû çàìåäëÿåòñÿ íåëèíåé�íî, ÷òî òèïè÷íî äëÿ ðåëàêñàòîðíûõ ñåãíåòîýëåê�òðèêîâ [26; 27℄. Ìîäåëèðîâàíèå äèñïåðñèè ïðîâå�äåíî ñ ïîìîùüþ ýìïèðè÷åñêîãî ñîîòíîøåíèÿ Ôî�ãåëü�Ôóë÷åðà [40℄:f = f0 exp [�Ea=k(T � Tf )℄ ; (2)ãäå f0 � �àêòîð, ñâÿçàííûé ñ ïðèðîäîé ðåëàêñà�öèîííîãî ìåõàíèçìà è îïðåäåëÿþùèé ñêîðîñòü ðå�ëàêñàöèè ïðè T ! 1, Ea � ýíåðãèÿ àêòèâàöèèìåõàíèçìà ðåëàêñàöèè, k � ïîñòîÿííàÿ Áîëüöìà�íà, T � àáñîëþòíàÿ òåìïåðàòóðà, Tf � õàðàêòå�ðèñòè÷åñêàÿ òåìïåðàòóðà çàìîðàæèâàíèÿ �ëóêòóà-öèé ïîëÿðèçàöèè. Õîðîøåå ñîâïàäåíèå ñ ýêñïåðè�ìåíòàëüíûìè äàííûìè áûëî ïîëó÷åíî â äèàïàçîíå÷àñòîò 1�13 Ì�ö äëÿ Ea � 0:01 ýÂ, Tf = 183 K,f0 = 1:9 � 1012 �ö. Ýíåðãèÿ àêòèâàöèè �ëóêòóàöèéïîëÿðèçàöèè (Ea) è �àêòîð f0 â Cd2Nb2O7 èìåþòòàêîé æå ïîðÿäîê âåëè÷èíû, ÷òî è â ðåëàêñàòîðíûõñåãíåòîýëåêòðèêàõ òèïà PMN [26; 27℄, è õàðàêòåðíûäëÿ òåðìè÷åñêè àêòèâèðîâàííîãî ïðîöåññà. Âåëè÷è�íà Tf ñîãëàñóåòñÿ ñ òåìïåðàòóðîé, ïðè êîòîðîé äè�ýëåêòðè÷åñêèå ïîòåðè â ýòîì ñîåäèíåíèè ñòàíîâÿòñÿíå çàâèñèìûìè îò ÷àñòîòû (ðèñ. 1â). Ýòî ïîäðàçóìå�âàåò, ñîãëàñíî [41℄, ÷òî íèæå Tf ïîâåäåíèå ñèñòåìûñòàíîâèòñÿ íåýðãîäè÷íûì.Îòêëîíåíèå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ òî÷åê îò ðàñ�÷åòíîé êðèâîé â äèàïàçîíå ÷àñòîò 100 �ö�1 Ì�öñâÿçàíî, âèäèìî, ñ ñóïåðïîçèöèåé ïðîöåññà, äî�ìèíèðóþùåãî ïðè 190 Ê, è äðóãîãî ïðîöåññà,êîòîðûé äîìèíèðóåò ïðè òåìïåðàòóðå 150 Ê

(ðèñ. 1á, â). Ïî ýòîé ïðè÷èíå àïïðîêñèìàöèÿ ýêñ�ïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ñ ïîìîùüþ ñîîòíîøåíèÿÔîãåëü�Ôóë÷åðà âî âñåì èññëåäîâàííîì äèàïàçîíå÷àñòîò (100 �ö�13 Ì�ö) äàåò �èçè÷åñêè íåðåàëü�íóþ âåëè÷èíó ýíåðãèè àêòèâàöèè ïðîöåññà Eaâ îáëàñòè 190 Ê è òåìïåðàòóðû çàìîðàæèâàíèÿ�ëóêòóàöèé ïîëÿðèçàöèè Tf (f0 � 1013 �ö) ñîîòâåò�ñòâåííî 0.003 ýÂ è 189 K. Ïðè óñëîâèè, ÷òî �àêòîðf0 � 1013 �ö, îïðåäåëÿþùèé ïðèðîäó ðåëàêñàöèîí�íîãî ìåõàíèçìà, íå èçìåíÿåòñÿ, õîðîøåå ñîâïàäåíèåýêñïåðèìåíòàëüíîé è ðàñ÷åòíîé êðèâûõ ìîæíîïîëó÷èòü òîëüêî äëÿ îïðåäåëåííûõ âåëè÷èí Ea èTf , ÷òî îãðàíè÷èâàåò âîçìîæíîñòü âàðüèðîâàíèÿâåëè÷èíû ýòèõ ïàðàìåòðîâ.4. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÑ öåëüþ âûÿñíåíèÿ ïðèðîäû ïîëèäèñïåðñè�îííîãî äèýëåêòðè÷åñêîãî îòêëèêà â èíòåðâàëåòåìïåðàòóð 180�192 Ê è âëèÿíèÿ ðåëàêñàöèîííîãîïðîöåññà â ýòîé îáëàñòè íà äèýëåêòðè÷åñêîå ïîâå�äåíèå ñèñòåìû ïðè ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîì �àçîâîìïåðåõîäå (T = 196 Ê) ïðîâåäåíû èññëåäîâàíèÿCd2Nb2O7 ìåòîäîì äèýëåêòðè÷åñêîé ñïåêòðîñêî�ïèè â øèðîêîì äèàïàçîíå ÷àñòîò îò 100 �ö äî13 Ì�ö â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð 80�300 Ê. Àíàëèçòåìïåðàòóðíûõ è ÷àñòîòíûõ çàâèñèìîñòåé êîì�ïëåêñíîé äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè ñèñòåìûïðîâåäåí ñ ó÷åòîì ñîâðåìåííûõ ïðåäñòàâëåíèéîá îñîáåííîñòÿõ ðåëàêñàòîðíîãî ñåãíåòîýëåêòðè÷å�ñòâà, îñíîâàííûõ íà èñïîëüçîâàíèè ñîîòíîøåíèéÊþðè�Âåéññà, Ôîãåëü�Ôóë÷åðà è Øåððèíãòî�íà�Êèðêïàòðèêà [26�28℄. Ïîêàçàíî, ÷òî â Cd2Nb2O7â îáëàñòè 180�192 Ê äèñïåðñèÿ äèýëåêòðè÷åñêîãîîòêëèêà â äèàïàçîíå ÷àñòîò îò 100 �ö äî 13 Ì�öõàðàêòåðíà äëÿ ðåëàêñàòîðíîãî ñåãíåòîýëåêòðèêà ñîñòåêëîïîäîáíûì ïîâåäåíèåì. Îïðåäåëåíû ïàðàìåò�ðû ýòîãî ñîñòîÿíèÿ: ýíåðãèÿ àêòèâàöèè �ëóêòóàöèéïîëÿðèçàöèè Ea � 0:01 ýÂ, ñêîðîñòü ðåëàêñàöèèf0 = 1:9 � 1012 �ö ïðè T ! 1 è òåìïåðàòóðà çàìî�ðàæèâàíèÿ �ëóêòóàöèé ïîëÿðèçàöèè Tf = 183 Ê.Â îòëè÷èå îò ðàíåå èçâåñòíûõ ðåëàêñàòîðíûõñåãíåòîýëåêòðèêîâ òèïà PMN [26; 27℄, â ïèðîõëîðåCd2Nb2O7 ýòî ñîñòîÿíèå ñóùåñòâóåò îäíîâðåìåííîñ íîðìàëüíûì ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèì ñîñòîÿíèåì,ïîÿâëÿþùèìñÿ ïðè T.�àáîòà âûïîëíåíà ïðè �èíàíñîâîé ïîääåðæ�êå �ÔÔÈ (ïðîåêò 00-02-16900) è J. MIANOWSKIFUND.469
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