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ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ 

Актуальность темы. Существование спонтанной поляризации, на-
правление которой можно изменять при воздействии внешнего электриче-
ского поля, является отличительным свойством сегнетоэлектриков. Процесс 
переключения поляризации происходит за счет образования и роста индуци-
рованных полем доменов и может быть рассмотрен как пример фазового 
превращения при фазовом переходе первого рода. Исследование эволюции 
доменной структуры представляет интерес для изучения общих закономер-
ностей кинетики фазовых превращений.  

В сегнетоэлектриках (в отличие от ферромагнетиков) при формирова-
нии доменной структуры принципиальную роль играют процессы экраниро-
вания деполяризующего поля, создаваемого связанными зарядами. При пере-
ключении поляризации медленные процессы объемного экранирования при-
водят к различным эффектам памяти, обусловленным формированием неод-
нородного макроскопического внутреннего поля (поля смещения). Исследо-
вание влияния процессов экранирования на кинетику доменов представляет 
важную фундаментальную проблему физики сегнетоэлектриков. 

Интерес к исследованию особенностей кинетики доменной структуры 
при циклическом переключении значительно возрос за последние годы, 
главным образом, благодаря созданию элементов энергонезависимой памяти 
на основе сегнетоэлектрических тонких пленок. Преградой на пути к их ши-
рокому применению является эффект усталости – уменьшение переключае-
мого заряда при многократном переключении. Опубликовано множество ра-
бот, посвященных решению этой проблемы, однако до их пор нет единого 
мнения относительно природы эффекта усталости.  

Таким образом, выявление общих закономерностей кинетики доменной 
структуры сегнетоэлектриков при циклическом переключении актуально как 
с практической, так и с фундаментальной точек зрения.  

Целью работы являлось развитие подхода, позволяющего с единой 
точки зрения объяснить различные эффекты, возникающие при циклическом 
переключении сегнетоэлектриков и его экспериментальное подтверждение. 
Для реализации поставленной цели были сформулированы следующие ос-
новные задачи: 

1. Провести компьютерное моделирование кинетики доменной структуры 
при циклическом переключении с учетом запаздывания объемного эк-
ранирования для: (1) одномерного движения одиночной плоской до-
менной стенки и (2) двумерной кинетики доменной структуры. 

2. Экспериментально исследовать особенности циклического движения 
одиночной плоской доменной стенки при многократном переключении в 
монокристаллах молибдата гадолиния, как номинально однородных, так 
и с искусственными неполярными включениями (центрами пининга). 
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3. Разработать метод анализа тока переключения, позволяющий опреде-
лить параметры функции распределении внутреннего поля смещения и 
их изменение в процессе циклического переключения. 

4. Экспериментально исследовать влияние циклического переключения 
на форму тока переключения в объемной керамике и тонких пленках 
ЦТС.  

5. Экспериментально исследовать изменение пространственного распре-
деления локальных сегнетоэлектрических и пьезоэлектрических харак-
теристик в процессе усталости в объемной ЦТС керамике. 

6. Провести последовательное сопоставление полученных эксперименталь-
ных данных с результатами компьютерного моделирования для под-
тверждения эффективности применения предложенного подхода к ана-
лизу кинетики доменной структуры при циклическом переключении. 

Объекты исследования. Для экспериментального исследования цик-
лического переключения были выбраны монокристаллы молибдата гадоли-
ния, тонкие пленки и объемная керамика цирконата-титаната свинца.  

Использование монокристаллов несобственного сегнетоэлектрика-
сегнетоэластика молибдата гадолиния Gd2(MoO4)3 (ГМО) позволило иссле-
довать простейший вариант циклического переключения за счет поступа-
тельного перемещения одиночной плоской доменной стенки. Кристаллы 
ГМО с центрами пининга (искусственными неполярными включениями), ис-
пользованы для изучения кинетики локального внутреннего поля смещения. 

Для исследования циклического переключения в поликристаллических 
сегнетоэлектриках использовались высококачественные образцы объемной 
керамики и тонких пленок цирконата-титаната свинца Pb(Zr,Ti)O3 (ЦТС), яв-
ляющегося самым популярным сегнетоэлектриком, применяющимся в пьезо-
технике и микроэлектронике.  

Научная новизна работы заключается в следующем: 
• Впервые показано, что изменение кинетики доменной структуры при 

циклическом переключении является самосогласованным процессом, 
обусловленным изменением пространственного распределения внут-
реннего поля смещения.  

• Методами компьютерного моделирования и экспериментами в моно-
кристаллах молибдата гадолиния показано, что циклическое движение 
одиночной плоской доменной стенки приводит к существенному уве-
личению амплитуды движения (эффект формовки) и качественному 
изменению формы тока переключения, что обусловлено самосогласо-
ванным неоднородным уменьшением внутреннего поля смещения.  

• Впервые установлено, что эффекты формовки и усталости при цикли-
ческом переключении являются стадиями единого процесса, связанно-
го с запаздыванием объемного экранирования остаточного деполяри-
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зующего поля. Выявлено изменение геометрии доменной структуры 
при смене стадий.  

• Впервые процесс усталости рассмотрен как результат роста кинетиче-
ски замороженных доменов при самосогласованном изменении про-
странственного распределения внутреннего поля смещения.  

• Измерениями локальных петель деформации и малосигнального пьезо-
коэффициента подтверждено, что в результате длительного цикличе-
ского переключения формируется пространственно неоднородное 
внутреннее поле смещения, играющее ключевую роль в образовании 
замороженных доменов. 

• Разработан оригинальный метод математического анализа тока пере-
ключения, позволяющий определять параметры функции распределе-
ния внутреннего поля смещения.  

Научная ценность работы определяется тем, что предложенный под-
ход, основанный на учете самосогласованного изменения внутреннего поля 
смещения за счет запаздывания объемного экранирования, позволяет с еди-
ной точки зрения объяснить широкий круг явлений, характерных для цикли-
ческого переключения поляризации в сегнетоэлектриках. 

Практическая значимость работы определяется возможностью ис-
пользования полученных результатов для улучшения основных рабочих ха-
рактеристик устройств памяти на тонких сегнетоэлектрических пленках. 
Объяснение эффектов формовки и усталости в рамках единого подхода от-
рывает возможности для ускоренного тестирования сегнетоэлектрических 
элементов памяти на устойчивость к циклическому переключению. 

Основные положения и результаты, выносимые на защиту: 
1. Предложенный подход к объяснению особенностей кинетики домен-

ной структуры при циклическом переключении, основанный на ключе-
вой роли запаздывания объемного экранирования остаточного деполя-
ризующего поля, приводящего к самосогласованному изменению про-
странственного распределения внутреннего поля смещения. 

2. Закономерности изменения пространственного распределения внут-
реннего поля смещения при учете объемного экранирования остаточ-
ного деполяризующего поля в процессе циклического переключения, 
выявленные методами компьютерного моделирования. 

3. Самосогласованный характер уменьшения внутреннего поля смещения, 
приводящий к увеличению амплитуды смещения одиночной плоской 
доменной стенки и изменению формы тока переключения при цикли-
ческом переключении, выявленный методами компьютерного модели-
рования и экспериментально в монокристаллах молибдата гадолиния. 
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4. Совпадение экспериментально измеренных энергий активации для эф-
фектов формовки и старения в монокристаллах молибдата гадолиния. 

5. Утверждение о том, что эффекты формовки и усталости являются ста-
диями единого процесса, и переход от формовки к усталости сопрово-
ждается качественным изменением геометрии доменной структуры. 

6. Метод анализа тока переключения, позволяющий количественно ха-
рактеризовать пространственное распределение внутреннего поля 
смещения, и демонстрация того, что форма тока при квазистатическом 
переключении является наиболее чувствительной характеристикой при 
исследовании эффектов циклического переключения. 

7. Экспериментальное подтверждение возникновения пространственно 
неоднородного внутреннего поля смещения в результате длительного 
циклического переключения, полученное при измерении локальных 
сегнетоэлектрических и пьезоэлектрических свойств керамики. 

Апробация работы. Основные результаты диссертации были пред-
ставлены на 34 Всероссийских и Международных конференциях, в том числе 
на 12th, 13th, 15th, 16 th, 17th Int. Symp. on Integrated Ferroelectrics (2000, Aachen, 
Germany; 2001, 2003, Colorado Springs, USA; 2004, Gyeongju, Korea; 2005, 
Shanghai, China), 6th, 7th, 8th Int. Symp. on Ferroic Domains and Micro- to Nanos-
tructures (2000, Nanjing, China; 2002, Giens, France; 2004, Tsukuba, Japan), 12th 
IEEE Int. Symp. on the Application of Ferroelectrics (2000, Honolulu, Hawaii), 
MRS Meetings (2000, 2001, 2002, Boston, USA), 10th, 11th Int. Meetings on 
Ferroelectricity (2001, Madrid, Spain; 2005, Foz do Iguacu-Puerto Iguazu, Brazil-
Argentina), школе-семинаре Актуальные проблемы неорганического мате-
риаловедения (2001, Дубна), 3ем Всероссийском семинаре и 5ой Международ-
ной конференции Нелинейные процессы и проблемы самоорганизации в со-
временном материаловедении (2000, 2005, Воронеж), SPIE's 8th Int. Symp. on 
Smart Structures and Materials (2001, Newport Beach, USA), 1st Int. Meeting on 
Ferroelectric Random Access Memories (2001, Gotemba, Japan), Int. Joint Conf. 
on the Applications of Ferroelectrics (2002, Nara, Japan), 6th European Conf. on 
Applications of Polar Dielectrics (2002, Aveiro, Portugal), 16ой и 17ой Всероссий-
ских конференциях по физике сегнетоэлектриков (2002, Тверь; 2005, Пенза), 
7th Russia/CIS/Baltic/Japan Symp. on Ferroelectricity (2002, St.-Petersburg), се-
минаре Процессы переключения в сегнетоэлектриках и сегнетоэластиках 
(2002, Тверь), Scanning Probe Microscopy Int. Workshops (2003, 2004, Nizhny 
Novgorod), Nanophysics and Nanoelectronics International Symp. (2005, Nizhny 
Novgorod), Ferroelectric Thin-Films 2002 and Second Open French-Ukrainian 
Meeting on Ferroelectricity (2002, Dinard, France), 4th Int. Seminar on Ferroelastic 
Physics (2003, Voronezh), 10th European Meeting on Ferroelectricity (2003, Cam-
bridge, UK), Int. Conf. on Electroceramics and Their Applications (2004, Cher-
bourg, France), Int. Symp. “Micro- and Nano-scale Domain Structuring in Ferro-
electrics” (2005, Ekaterinburg, Russia). 
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Публикации и личный вклад автора. Основные результаты исследо-
ваний были опубликованы в 82 печатных работах, из них 15 статей в рефери-
руемых печатных изданиях. Диссертационная работа была выполнена на ка-
федре компьютерной физики и в лаборатории сегнетоэлектриков отдела оп-
тоэлектроники и полупроводниковой техники НИИ ФПМ Уральского госу-
дарственного университета им. А.М. Горького в рамках исследований, про-
водимых при поддержке грантов РФФИ (01-02-17443, 03-02-06096, 03-03-29, 
04-02-16770, и 04-02-96009-р2004урал), РФФИ-ННИО (гр.04-02-04007, 05-02-
19468), Министерства образования и науки РФ (A04-2.9-242, A 03-2.9-32, 
УР.06.01.028, УР.06.01.031 программы «Университеты России», 48859, 49130 
программы «Развитие научного потенциала высшей школы»), ИНТАС (гр.03-
51-6562), CRDF BRHE (гр. EК-005-XI), а также стипендий фонда "Династия", 
Президента РФ и Губернатора Свердловской области. 

Представленные в работе результаты исследований циклического пе-
реключения тонких сегнетоэлектрических пленок представлены Советом 
РАН по физике сегнетоэлектриков и диэлектриков для включения в список 
важнейших достижений РАН в 2002 г. Стендовые доклады по теме работы 
были признаны лучшими на: 6th Int. Symp. on Ferroic Domains and Micro- to 
Nanostructures, 2000, Nanjing, China; 3ем Всероссийском семинаре "Нелиней-
ные процессы и проблемы самоорганизации в современном материаловеде-
нии", 2000, Воронеж; 4th Int. Seminar on Ferroelastic Physics, Voronezh, 2003. 

Все основные результаты работы были получены лично автором. Вы-
бор направления исследований, обсуждение результатов и формулировка за-
дач проводились совместно с научным руководителем профессором 
В.Я. Шуром и Е.Л. Румянцевым. Экспериментальные измерения проводились 
совместно с Д.К. Кузнецовым, Е.И. Шишкиным, Е.В. Николаевой, T. Utchig и 
Z. Young (Технический университет г. Дармштадта, Германия). 

Все расчеты выполнены автором самостоятельно. Автором работы на-
писано все оригинальное программное обеспечение для моделирования и ав-
томатизации эксперимента, за исключением написанной Е.И. Шишкиным 
программы по моделированию циклического движения плоской доменной 
стенки. Соавторы публикаций D. Lupascu (Технический университет г. 
Дармштадта, Германия), R. Waser, T Schneller (Рейн-Вестфальский техниче-
ский университет, г. Аахен, Германия) предоставили для исследований об-
разцы объемной керамики и тонких пленок цирконата-титаната свинца. В.П. 
Куминов подготовил образцы молибдата гадолиния с одиночной плоской 
доменной стенки. Оборудование для проведения экспериментов по переклю-
чению объемной керамики было предоставлено профессором D. Lupascu. 

Структура и объем диссертации. Диссертационная работа состоит из 
введения, 6 глав, заключения, и списка цитируемой литературы. Общий объ-
ем работы составляет 188 страниц, включая 85 рисунков, 1 таблицу и биб-
лиографию из 195 наименований. 
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ОСНОВНОЕ СОДЕРЖАНИЕ РАБОТЫ 

Во введении обоснована актуальность темы диссертации, сформули-
рованы основные цели и задачи работы, определен объект исследований, по-
казана научная новизна и практическая значимость полученных результатов. 
Кратко изложены основные научные положения, выносимые на защиту. 
Приведены сведения об апробации работы, личном вкладе автора, структуре 
и объеме диссертации. 

Первая глава является обзорной. В ней рассмотрены основные мо-
дельные представления о кинетике доменной структуры сегнетоэлектриков 
при приложении внешнего электрического поля. Представлен обзор основ-
ных методов исследования процесса переключения поляризации: способы 
визуализации доменной структуры, и измерения локальных и интегральных 
характеристик. Рассмотрены эффекты экранирования деполяризующего по-
ля. Особое внимание уделено обзору работ, посвященных исследованиям ки-
нетики внутреннего поля смещения, и ее влиянию на процесс переключения. 
Приводится обзор экспериментальных результатов исследования цикличе-
ского переключения в различных сегнетоэлектриках. Рассмотрены основные 
физические свойства исследуемых материалов.  

Принято считать, что переключение поляризации происходит за счет 
термоактивационного зародышеобразования, движущей силой которого яв-
ляется макроскопическое электрическое поле, усредненное по объему заро-
дыша [1]. Это поле содержит вклады от внешнего приложенного поля и 
внутреннего поля, образующегося при медленном объемном экранировании 
остаточного деполяризующего поля. Причиной существования остаточного 
деполяризующего поля является неполное внешнее экранирование, вызван-
ное наличием диэлектрического слоя на поверхности сегнетоэлектрик-
электрод [2]. Внутреннее поле смещения стабилизирует существующую до-
менную структуру и является причиной эффектов старения (aging) и имприн-
та (imprint), проявляющихся в сдвиге или расщеплении петли гистерезиса [3]. 

Основным методом исследования сегнетоэлектрических свойств явля-
ется измерение петли диэлектрического гистерезиса (полевой зависимости 
переключаемого заряда) в медленно меняющемся поле. Анализ формы пе-
тель гистерезиса, базируется на подходе Прейзаха, предложенном для фер-
ромагнетиков [4], и впервые использованном для описания сегнетоэлектри-
ков А.В. Туриком [5]. Знание двумерной функции распределения Прейзаха 
(по коэрцитивному и внутреннему полю) позволяет рассчитывать как пол-
ные, так и частные петли гистерезиса. Экспериментальные методы определе-
ния этой функции основаны на измерении и математическом анализе серии 
частных петель, что затрудняет использование этих методов при изучении 
эффектов циклического переключения. Не уделяется должного внимания 
анализу тока переключения в растущем поле, который позволяет характери-
зовать пространственную неоднородность переключения по результатам од-
нократного измерения. 
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Работы по исследованию циклического переключения в основном но-
сят прикладной характер и посвящены эффекту усталости (fatigue) – умень-
шению переключаемого заряда) в объемной керамике [6] и тонких пленках 
[7]. Они посвящены разработке новых и усовершенствовании уже известных 
методов изготовления структур с тонкими сегнетоэлектрическими пленками 
для улучшения их устойчивости к эффекту усталости. Показано, что эффект 
усталости приводит к изменению доменной структуры (появлению "заморо-
женных" доменов) [8,9], однако кинетика доменной структуры в процессе 
циклического переключения практически не изучена. 

Предложено несколько феноменологических моделей для объяснения 
эффекта усталости: (1) пининг доменных стенок в объеме или подавление за-
родышеобразования вблизи поверхности сегнетоэлектрик-электрод [10], 
(2) увеличение толщины диэлектрического слоя [11], (3) образование микро-
трещин и разрушение электродов [12]. В качестве микроскопических меха-
низмов пининга доменных стенок и подавления зародышеобразования рас-
сматриваются: перераспределение заряженных дефектов (например, вакан-
сий кислорода) [13], миграция свободных носителей заряда [14] и инжекция 
носителей через диэлектрический зазор [7]. Все эти механизмы имеют элек-
трическую природу и относятся к механизмам внутреннего экранирования. 
Следует отметить, что в данной работе не рассматривались модели (2) и (3), 
имеющие необратимый характер.  

Для обратимого эффекта усталости характерны менее исследованные 
эффекты: восстановление (rejuvenation) исходных характеристик при увели-
чении амплитуды внешнего поля [15,16] и формовки (wake-up) [17] – увели-
чения переключаемого заряда в начале циклического переключения. 

Вторая глава является методической. Приведено описание экспери-
ментальных установок, использованных при исследовании процессов цикли-
ческого переключения в монокристаллах, объемной керамике и тонких плен-
ках. Подробно описаны методики эксперимента, а также характеристики ис-
следуемых образцов и способы их получения. 

Циклическое смещение одиночной плоской доменной стенки (ПДС) 
исследовано в образцах несобственного сегнетоэлектрика-сегнетоэластика 
молибдата гадолиния Gd2(MoO4)3 (ГМО) с искусственно созданной ПДС, 
движение которой ограничивалось с помощью специальной конфигурации 
прозрачных оксидных электродов. Исследовались как номинально однород-
ные кристаллы, так и образцы с искусственными объемными дефектами (не-
полярными включениями), играющими роль центров пининга ПДС. Для ис-
следования использовались прямая визуализация доменной структуры в по-
ляризационном оптическом микроскопе с последующим анализом последо-
вательных изображений и одновременное измерение тока переключения.  

Циклическое переключение исследовалось также в объемной керамике 
цирконата-титаната свинца (ЦТС) коммерческого состава PIC151 
Pb0.99[Zr0.45Ti0.47(Ni0.33Sb0.67)0.08]O3 (PI Ceramics GmbH, Германия) с электрода-
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ми из отожженной Ag пасты. Исследованные образцы имели коэрцитивное 
поле около 1 кВ/мм. Циклическое переключение проводилось в переменном 
электрическом поле на частоте 50 Гц. Для одновременного измерения пере-
ключаемого заряда (поляризации) P(E) и пьезоэлектрической деформации 
S(E) к образцу прикладывались импульсы поля треугольной формы длитель-
ностью 25 с до и после циклического переключения. Измерения пространст-
венного распределения малосигнального пьезоэлектрического коэффициента 
d33 проводилось в квазистатическом режиме при приложении к образцу су-
перпозиции постоянного поля (от 0 до ±2 кВ/мм) и малого переменного поля 
(1 В/мм, 1 кГц). Использование синхронного детектора позволило выделить 
переменную составляющую смещения и измерять петли гистерезиса мало-
сигнального пьезоэлектрического коэффициента d33(E). Локализация измере-
ний составляла 0.1 – 0.5 мм. Установка была полностью автоматизирована с 
использованием программы, разработанной в среде LabVIEW. 

Тонкие пленки ЦТС состава Pb(ZrxTi1-x)O3, x = 0.2 – 0.45, использован-
ные для исследования циклического переключения были изготовлены мето-
дами золь-гель с Pt электродами (Institute of Materials in Electrical Engineering, 
RWTH Aachen, г. Аахен, Германия) и химического осаждения из газовой фа-
зы с Pt и Ir электродами (Texas Instruments, США). Площадь верхних элек-
тродов составляла от 2·10–3 до 1 мм2. Циклическое переключение производи-
лось в импульсах напряжения прямоугольной формы (3 – 15 В, 10 – 106 Гц). 
Для измерения тока переключения j(t) до и после циклического переключе-
ния в импульсах напряжения треугольной формы (3 – 15 В, 1 – 100 Гц) ис-
пользовалась "схема виртуальной земли". Реверсивная диэлектрическая про-
ницаемость измерялась с помощью суперпозиции переменного напряжения и 
измерительного импульса с регистрацией амплитуды и фазы диэлектриче-
ского отклика на частоте модуляции с помощью синхронного детектора. 

В третьей главе представлены результаты экспериментальных иссле-
дований и компьютерного моделирования циклического смещения одиноч-
ной плоской доменной стенки в монокристаллах ГМО.  

Проведено компьютерное моделирование смещения одиночной ПДС с 
учетом запаздывания объемного экранирования. На основании имеющихся 
экспериментальных данных [18], использовалась линейная зависимость ско-
рости движения ПДС в ГМО от локального электрического поля Eloc:  
 ( )  при ,= − >loc th loc thE E E Eυ µ , (1) 
 = +loc ex bE E E , (2) 
где Eex – внешнее приложенное поле, Eb – внутреннее поле смещения, обра-
зующееся в результате объемного экранирования, а Eth – пороговое поле, µ –
 подвижность стенки. Зависимость Eb от времени определялась релаксацион-
ным уравнением с характерным временем τ  
 ( )/b b rddE dt E E τ⎡ ⎤= − − −⎣ ⎦ , (3) 
где Erd – остаточное деполяризующее поле.  
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Начальное распределение задавалось в виде Eb = ±Eb0, где знак опреде-
ляется направлением спонтанной поляризации. Для учета неполного экрани-
рования величина Eb0 выбиралась в диапазоне от Erd (полное экранирование 
начального состояния) до 0 (отсутствие объемного экранирования).  

Изменение пространственного распределения внутреннего поля при 
циклическом движении стенки (рис. 1а) стремится скомпенсировать среднее 
за цикл локальное значение Erd. При полном экранировании начального со-
стояния наблюдается эффект формовки – увеличение переключаемого заряда 
Qs (амплитуды смещения стенки) (рис. 1б) за счет уменьшения Eb, сопровож-
даемый изменением формы тока переключения (рис. 1в). С увеличением ко-
личества циклов два пика в токе переключения, соответствующие движению 
стенки в областях с разным знаком внутреннего поля (по разные стороны от 
начального положения стенки), размываются и сближаются. Расстояние ме-
жду двумя пиками тока соответствует скачку поля смещения ∆Eb в окрестно-
сти начального положения, величина которого уменьшается при цикличе-
ском движении стенки (рис. 1б). Зависимости Qs и ∆Eb от N хорошо аппрок-
симируются выражениями вида 
 ( )( ) (0) exps s s wQ N Q Q N N= + ∆ − ,  ( )( ) (0)expb b wE N E N N∆ = ∆ − , (4) 
где Nw – характерное количество циклов, описывающее скорость процесса 
формовки. Показано, что Nw прямо пропорционально τ. 

В результате многократного переключения при N >> Nw устанавливает-
ся равновесное распределение Eb(x) и насыщение Qs. Следует отметить, что 
установившиеся значение переключаемого заряда, форма тока переключения 
и пространственное распределение Eb не зависят от начального распределе-
ния, что демонстрирует самосогласованный характер модели.  

При движении ПДС ток переключения j(t) прямо пропорционален ско-
рости движения стенки, определяемой выражениями (1) и (2), что позволяет 
рассчитать Eb(x) из j(t), используя следующую систему уравнений: 

 

( ) ( ) ( )

( ) ( )
0

2

1
2

b th ex
s

t

s

j t
E x t E E t

P w

x t j t dt
P w

µ
⎧

= + −⎡ ⎤⎪ ⎣ ⎦
⎪
⎨
⎪ ′ ′∆ =⎪⎩

∫
, (5) 

где w – длина стенки (ширина образца), Ps – спонтанная поляризация, ∆x(t) –
 смещение стенки из начального положения к моменту времени t. 

Для проверки выводов модели было проведено экспериментальное ис-
следование эффекта формовки при циклическом смещении ПДС в номиналь-
но однородных монокристаллах ГМО. 

Показано, что существенное увеличение переключаемого заряда 
(рис. 2а) сопровождается расширением и сближением двух пиков тока пере-
ключения (рис. 2б), что соответствует результатам компьютерного модели-
рования (рис. 1в). В использованных экспериментальных условиях не удава-
лось достичь полного слияния пиков и насыщения Qs.  
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Рисунок 1. Циклическое смещение ПДС (а) эволюция Eb(x) для полного начального экра-

нирования; (б) изменение Qs и ∆Eb вблизи начального положения стенки, ап-
проксимированные выражениями (4); (в) изменение формы тока переключе-
ния. Результаты компьютерного моделирования. 

Экспериментально наблюдаемая зависимость Qs и ∆Eb от количества 
циклов описывается выражениями 

 ( ) ( )
( ) ( )

1 1 2 2

1 1 2 2

( ) (0) exp exp

( ) (0) exp exp
s s s w s w

b b b w b w

Q N Q Q N N Q N N

E N E E N N E N N

= + ∆ − + ∆ −

∆ = ∆ + ∆ − + ∆ −
,  (6) 

с Nw1 = 30, Nw2 = 1500 (рис. 2а и рис. 3а). Такое поведение может быть полу-
чено при моделировании при учете конкуренции двух различных механизмов 
экранирования.  

С помощью системы уравнений (5) из измерений тока определено из-
менение Eb(x) в процессе циклического движения доменной стенки (рис. 3б), 
которое соответствует результатам, полученным с помощью компьютерного 
моделирования (рис. 1а).  

Исследовано скачкообразное движение ПДС в образцах ГМО с искус-
ственными объемными неполярными включениями, играющими роль цен-
тров пининга. Показано, что величина внешнего поля Erel,b, которое соответ-
ствует началу движения стенки к исходному положению после остановки на 
дефекте (поле старта) определяется локальной величиной Eb и уменьшается 
при длительном циклическом переключении (рис. 4а). 

(а)   (б)  

Рисунок 2. Эффект формовки при циклическом смещении ПДС под действием импуль-
сов поля треугольной формы в ГМО: (а) увеличение Qs и максимального сме-
щения стенки ∆x; (б) эволюция формы тока переключения. 

(а) (в)(б)
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  (а)   (б)  

Рисунок 3. Эффект формовки при циклическом смещении ПДС под действием импуль-
сов поля треугольной формы в ГМО: (а) уменьшение ∆Eb; (б) эволюция про-
странственного распределения Eb, рассчитанного с помощью выражения (5). 

Выдерживание образца в состоянии покоя ("старение") приводит к об-
ратному эффекту – увеличению поля старта (рис. 4б). Известно, что причи-
ной старения является объемное экранирование, которое стабилизирует ста-
тическую доменную структуру [3,19]. Исследования формовки и старения 
при различных температурах позволили показать, что для обоих эффектов 
справедлив активационный закон изменения поля старта с одинаковой энер-
гией активации обоих процессов 0.70±0.05 эВ, что свидетельствует об их об-
щей природе. 

Четвертая глава посвящена обобщению модели циклического пере-
ключения, предложенной в главе 3 на случай кинетики доменной структуры 
в тонкой пластине одноосного сегнетоэлектрика, вырезанной перпендику-
лярно полярной оси при условии пренебрежения временем сквозного прорас-
тания. В этой двумерной модели образование и рост доменов при переклю-
чении под действием биполярных импульсов внешнего поля прямоугольной 
формы рассмотрены как результат 1D и 2D зародышеобразования. Вероят-
ность зародышеобразования определяется локальным значением пространст-
венно неоднородного и изменяющегося при циклическом переключении 
макроскопического электрического поля. Рассматривается эксперименталь-
ная ситуация, при которой длительности импульса поля много меньше по-
стоянной времени объемного экранирования. 

(а)    (б)  

Рисунок 4. Изменение поля старта ПДС с дефекта при обратном переключении в ГМО: 
(а) формовка; (б) старение. Аппроксимация экспоненциальной зависимостью 
вида (4). Температура:  – 28оС,  – 36оС,  – 44оС,  – 54оС. 
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В этом случае экранирование стремится скомпенсировать среднее за 
цикл значение остаточного деполяризующего поля, определяемого кинети-
кой доменной структуры. В результате изменяется пространственное распре-
деление Eb, определяющее кинетику доменной структуры в следующем цик-
ле переключения. Для исследования самосогласованной эволюции кинетики 
доменной структуры, обусловленной существованием такой обратной связи, 
использовались методы компьютерного моделирования, позволяющие рас-
считывать распределение поля смещения после каждого цикла.  

Рассматривались два варианта начального состояния: (1) монодомен-
ное (отсутствие объемного экранирования) и (2) полностью экранированное 
полидоменное. Рассмотрение первого идеализированного варианта показало, 
что циклическое переключение приводит к формированию неоднородного 
Eb, причем функция распределения f(Eb) размывается (рис. 5а) с увеличением 
N. Полуширина функции распределения Eb увеличивается, а ее амплитуда 
уменьшается, в то время как переключаемый заряд еще остается постоянным. 
При достижении порогового значения σEb, определяемого амплитудой внеш-
него поля, в областях с достаточно большими значениями внутреннего поля 
возникают непереключающиеся (“кинетически замороженные”) домены 
(рис. 6б), что приводит к уменьшению переключаемого заряда – эффекту ус-
талости (рис. 5б).  

При исследовании эффекта усталости, независимо от того, какая форма 
импульсов используется для циклического переключения, сегнетоэлектриче-
ские характеристики определяются по измерениям петли гистерезиса, когда 
внешнее поле меняется достаточно медленно и переключение можно считать 
квазистатическим. Форма измеренного при этом тока переключения опреде-
ляется пространственной неоднородностью процесса переключения и в част-
ности, функцией распределения Eb и является наиболее информативной и 
чувствительной к эффектам циклического переключения, поскольку измене-
ние полуширины тока пропорционально изменению σEb, а изменение его 
максимального значения – амплитуде функции распределения fc.  

 (а)   (б)  
Рисунок 5. Циклическое переключение из монодоменного начального состояния: 

(а) эволюция функции распределения внутреннего поля смещения; (б) зави-
симость от количества циклов переключения полуширины σEb, амплитуды 
функции распределения внутреннего поля fc и переключаемого заряда Qs. Ре-
зультаты компьютерного моделирования. 
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(а)   (б)    
  t =  0.05·ТE 0.2·ТE 0.4·ТE 0.05·ТE 0.2 ТE 0.4·ТE 

Рисунок 6. Последовательности мгновенных доменных конфигураций: (а) в течение од-
ного полупериода поля на первом цикле; (б) после длительного циклического 
переключения. ТE – период изменения внешнего поля. Черные и белые облас-
ти – переключаемые домены разного знака, серые области – замороженные 
домены разного знака. Результаты компьютерного моделирования. 

Длительное циклическое переключение приводит к качественному из-
менению кинетики доменной структуры от двумерной за счет образования и 
роста новых доменов (nucleation & growth) (рис. 6а) к переключению в узких 
областях, разделяющих замороженные домены разного знака, в основном за 
счет одномерного роста (growth only) (рис. 6б). Важно отметить, что такой 
эффект усталости является обратимым и при увеличении амплитуды или 
длительности импульсов поля, замороженные домены могут быть переклю-
чены. 

При моделировании циклического переключения из полидоменного 
полностью экранированного состояния удалось обнаружить немонотонное 
изменение величины переключаемого заряда (рис. 7а). В этом случае можно 
выделить две стадии: формовки, на которой происходит увеличение пере-
ключаемого заряда, и  усталости.  

   
Рисунок 7. Циклическое переключение из полидоменного полностью экранированного 

начального состояния: (а) изменение Qs; (б,в) эволюция f(Eb): на стадии (б) 
формовки и (в) усталости. Результаты компьютерного моделирования. 

 
Рисунок 8. Эволюция формы замороженных доменов при циклическом переключении из 

полидоменного исходного состояния. Результаты моделирования. 

(а) (б) (в)



  16

Начальное распределение Eb представляет собой два узких пика с 
Eb/Eb0 = ± 1, соответствующие замороженным доменам разного знака. Стадия 
формовки сопровождается качественным изменением функции распределе-
ния Eb: два начальных пика, соответствующие Eb разного знака сближаются 
и, постепенно размываясь, сливаются в один пик (рис. 7б). На стадии устало-
сти центральный пик функции распределения Eb расширяется и уменьшается 
по амплитуде аналогично рассмотренному выше переключению из монодо-
менного начального состояния (рис. 7в).  

На стадии формовки наблюдается увеличение амплитуды движения 
стенок, а переход к стадии усталости характеризуется существенным изме-
нением геометрии переключаемых и непереключаемых областей (рис. 8), ко-
торое проявляется в образовании связной переключаемой области и даль-
нейшем упрощении ее формы на стадии усталости. Таким образом, эффекты 
формовки и усталости являются стадиями единого процесса. 

В пятой главе приведены результаты экспериментальных исследова-
ний циклического переключения объемной сегнетоэлектрической керамики 
ЦТС с помощью интегральных и локальных методов.  

При измерении петель гистерезиса P(E) наблюдался эффект усталости 
– уменьшение остаточной поляризации Pr (переключаемого заряда) при цик-
лическом переключении (рис. 9а,в). Измерение тока переключения j(E) 
(рис. 9б) показало, что наблюдается уменьшение амплитуды и рост полуши-
рины тока, причем параметры тока значительно более чувствительны к цик-
лическому переключению, чем величина остаточной поляризации (рис. 9в). 
Такое поведение согласуется с результатами компьютерного моделирования 
(глава 4).  

Для объяснения наблюдаемого поведения следует учесть, что исполь-
зование медленно растущего поля позволяет рассматривать переключение 
как квазистатическое. В этом случае при каждом значении внешнего поля 
переключается только часть образца, удовлетворяющая условию: 
 ex th bE E E= − , (7) 
где Eth – локальное пороговое поле. 

Экспериментально изменяемая форма тока переключения определяется 
пространственной неоднородностью распределения не только Eb, но и поро-
говых полей Eth. В предположении, что неоднородность Eth является характе-
ристикой образца и не изменяется при циклическом переключении, увеличе-
ние полуширины тока переключения соответствует увеличению дисперсии 
Eb, что соответствует результатам компьютерного моделирования (рис. 5а,б).  

Очевидно, что проведенные классические экспериментальные исследо-
вания не позволяют непосредственно измерить неоднородность пространст-
венного распределения Eb. и определить относительные объемы, занимаемые 
замороженными доменами различного знака. Для определения этих парамет-
ров проводились локальные измерения механической деформации S образца 
во внешнем электрическом поле и эффективного малосигнального пьезо-
электрического коэффициента d33.  



  17

       
Рисунок 9. Эволюция петель гистерезиса (а) поляризации и (б) тока переключения при 

длительном циклическом переключении объемной ЦТС керамики; (в) зависи-
мость параметров петли гистерезиса и тока переключения от N. 

 ( ) ( ) 2
shS E Q P E P= +⎡ ⎤⎣ ⎦  (8) 

 [ ]33 0 0( ) 2 ( ) 2 ( )sh ofd E Q P E P Q P E dεε εε= + = + , (9) 
где Q – коэффициент электрострикции, ε – диэлектрическая проницаемость, а 
Psh – поляризация, усредненная по объему замороженных доменов.  

Форма петель гистерезиса S(E) и d33(E) существенно изменяется при 
циклическом переключении (рис. 10). Асимметричная форма S(E) (рис. 10а) 
свидетельствует о том, что существует тенденция к преимущественному рос-
ту замороженных доменов одного знака при длительном циклическом пере-
ключении. Одновременные измерения P(E) и S(E) использовались для опре-
деления относительных объемов замороженных доменов с противополож-
ным направлением поляризации. Аналогичные результаты были получены и 
при измерении малосигнального пьезокоэффициента d33(E), однако в этом 
случае все необходимые параметры были получены при измерении одной ве-
личины (рис. 10б). 

Степень пространственной локализации при проведенных измерениях 
S(E) и d33(E) (0.5 – 0.1 мм), определяемая площадью контакта наконечника 
датчика перемещения с поверхностью образца, значительно выше, чем при 
измерении P(E) (10 мм). Поэтому пьезоэлектрические измерения позволили 
охарактеризовать пространственную неоднородность образцов, возникаю-
щую после длительного циклического переключения (рис. 11а,б). Проведе-
ние серии локальных измерений показало, что значительно увеличиваются 
дисперсии Eb и dof (рис. 12а). Построенная зависимость измеренных локаль-
ных значений dof от Eb после различного количества циклов переключения 
свидетельствует об их коррелированном изменении (рис. 12б). Полученное 
совпадение знака замороженных доменов и знака поля смещения является 
прямым экспериментальным свидетельством справедливости предложенного 
подхода к объяснению эффекта усталости. 

Отжиг образцов после длительного циклического переключения при 
температуре около 400оС (выше Tc) приводит к практически полному восста-
новлению исходных характеристик (рис. 13). Исчезновение асимметрии гис-
терезиса деформации и уменьшение полуширины тока переключения свиде-

(а) (б) (в)
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тельствует о восстановлении исходного пространственного распределения Eb 
в результате экранирования статической доменной структуры, образующейся 
при фазовом переходе. Этот эффект является дополнительным свидетельст-
вом применимости предложенного подхода. Небольшое отличие формы ис-
ходных и отожженных петель объясняется вкладом необратимых механизмов 
усталости, например образования микротрещин [6]. 

    
Рисунок 10. Эволюция петель (а) механической деформации и (б) пьезоэлектрического 

коэффициента при циклическом переключении в объемной ЦТС керамике. 

        
Рисунок 11. Пространственная неоднородность петель гистерезиса (а) механической де-

формации и (б) малосигнального пьезоэлектрического коэффициента в объ-
емной ЦТС керамике. Измерения в разных точках образца после 107 циклов. 

      
Рисунок 12. (а) Изменение дисперсии Eb, и dof при циклическом переключении; (б) зави-

симость измеренных локальных значений dof от Eb после различного количе-
ства циклов переключения в объемной ЦТС керамике. 

(а) (б)

(а) (б)

(а) (б)
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Рисунок 13. Восстановление свойств образца после отжига. Петли гистерезиса (а) поляри-

зации, (б) деформации, (в) тока переключения: исходные, после 106 циклов 
переключения и последующего отжига. Объемная керамика ЦТС. 

Следует отметить, что увеличение амплитуды переключающего поля 
после длительного циклического переключения приводит к частичному вос-
становлению исходных характеристик. Показано, что при переключении во 
внешнем электрическом поле с увеличенной в полтора раза амплитудой на-
блюдается существенное уменьшение асимметрии, увеличение остаточной 
поляризации и амплитуды деформации.  

Шестая глава посвящена исследованию циклического переключения в 
тонких сегнетоэлектрических пленках ЦТС. Очевидно, что эти исследования 
представляют наибольший практический интерес. Показано, что кроме эф-
фекта усталости при циклическом переключении в тонких сегнетоэлектриче-
ских пленках наблюдается предшествующий ему эффект формовки – увели-
чение остаточной поляризации (рис. 14б), сопровождающийся значительным 
увеличением максимального значения тока переключения (рис. 14б), что со-
ответствует модельному случаю полидоменного полностью экранированного 
начального состояния. В согласии с результатами компьютерного моделиро-
вания (глава 4, рис. 7) на стадии формовки происходит слияние двух пиков в 
токе переключения (рис. 15а), соответствующих переключению в областях с 
разным знаком Eb. По аналогии с циклическим переключением в объемной 
керамике ЦТС стадия усталости сопровождается уменьшение максимального 
значения тока переключения (рис. 14в) и увеличение его полуширины w 
(рис. 15в), характеризующей дисперсию Eb. Показано, что зависимость w от 
N успешно аппроксимируется (рис. 15б) степенной зависимостью вида: 
 1 2(0)w w A N= + ⋅ , (10) 
где A – константа. 

Физический смысл выбранной зависимости объясняется сходством 
эволюции пространственного распределения Eb и процессов диффузии. По-
лученная оценка дисперсии Eb позволяет, основываясь на формализме Прей-
заха, рассчитать изменение переключаемого заряда при циклическом пере-
ключении: 

 ( )
( )

0
02

m c
s A

E EQ w N Q erf Q
w N

⎛ ⎞−
= ⋅ +⎡ ⎤ ⎜ ⎟⎣ ⎦ ⎜ ⎟

⎝ ⎠
, (11) 

где QA, Q0 – константы, Em – амплитуда поля, Ec0 – коэрцитивное поле.  

(а) (б) (в)
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(а)     (б)  

Рисунок 14. Зависимость (а) переключаемой поляризации и (б) максимального значения 
тока переключения от количества циклов переключения в золь-гель тонких 
пленках ЦТС. Аппроксимация выражениями (11) и (12) соответственно. 

 
Рисунок 15. Эволюция тока переключения при тестировании в процессе циклического пе-

реключения: (а) стадия формовки, (б) стадия усталости; (в) увеличение полу-
ширины тока переключения на стадии усталости. 

Экспериментальные зависимости остаточной поляризации Pr успешно 
аппроксимированы предложенной зависимостью (рис. 14а). Максимальное 
значение тока переключения jmax пропорционально амплитуде функции рас-
пределения Eb и, следовательно, зависимость jmax(N) может быть описана 
следующим выражением: 
 ( ) ( )max 0Aj w N j w N j= +⎡ ⎤⎣ ⎦ , (12) 
где jA и j0 – константы. 

С использованием (11) и (12) была получена связь между jmax и Qs, ко-
торая может быть использована для ускоренного тестирования устойчивости 
сегнетоэлектрических тонких пленок к циклическому переключению, что яв-
ляется актуальной практической задачей. 

ОСНОВНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ И ВЫВОДЫ РАБОТЫ 

Проведенное детальное исследование кинетики доменной структуры в 
сегнетоэлектрических монокристаллах, объемной керамике и тонких пленках 
при циклическом переключении поляризации позволяет сделать следующие 
основные выводы.  

1. Объяснение всех полученных результатов проведено в рамках единой 
кинетической модели, рассматривающей кинетику доменной структу-
ры как результат зародышеобразования, вероятность которого опреде-
ляется локальным значением электрического поля, изменяющегося 
при циклическом переключении. Особое внимание уделено эффекту 

(а) (б) (в) 
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запаздывания объемного экранирования, приводящему к самосогласо-
ванному формированию неоднородного внутреннего поля смещения.  

2. Методами компьютерного моделирования выявлены закономерности 
изменения пространственного распределения внутреннего поля сме-
щения при учете объемного экранирования остаточного деполяри-
зующего поля в процессе циклического переключения.  

3. Экспериментально (в монокристалле молибдата гадолиния) и метода-
ми компьютерного моделирования исследовано циклическое переклю-
чение поляризации за счет смещения одиночной плоской доменной 
стенки. Показано, что увеличение амплитуды смещения стенки (эф-
фект формовки) и изменение формы тока переключения обусловлены 
самосогласованным уменьшением внутреннего поля смещения. Выяв-
лена связь формы тока с пространственным распределением внутрен-
него поля смещения.  

4. Справедливость предложенной модели подтверждена совпадением 
экспериментально измеренных энергий активации для эффектов фор-
мовки и старения (закрепления статической доменной структуры). 

5. При исследовании переключения за счет двумерного роста доменов 
методами компьютерного моделирования дополнительно выявлен эф-
фект усталости, вызванный размытием функции распределения внут-
реннего поля и образованием кинетически "замороженных" доменов. 
Установлено, что переход от стадии формовки к стадии усталости со-
провождается качественным изменением геометрии доменной струк-
туры. 

6. Разработанный метод анализа формы тока переключения в объемной 
керамике и тонких пленках позволил показать, что эффекты формовки 
и усталости обусловлены изменениями функции распределения внут-
реннего поля смещения, соответствующими результатам компьютер-
ного моделирования. 

7. Экспериментальное измерение локальных петель деформации и мало-
сигнального пьезоэлектрического отклика в объемной сегнетоэлектри-
ческой керамике подтвердило, что эффект усталости вызван формиро-
ванием пространственно неоднородного внутреннего поля смещения. 
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