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Anotacija

Interese par cietajiem $kidumiem uz Na,,Bi,,TiO; (NBT) bazes pamata
saistita ar iespéju iegut bezsvina segnetoelektriskus savienojumus vai seg-
netoelektriskus savienojumus ar zemu svina saturu, kas buatu perspektivi no
praktisko pielietojumu viedokla. Pievérsot uzmanibu elektromehanisko ipasibu
uzlabosanai, mazak véribas ir pievérsts citiem iespéjamiem pielietojumu virzie-
niem, ka ari pétijumiem par $o savienojumu ipasibu fizikalo dabu. Promocijas
darba meérkis ir jaunu, uz NBT bazétu savienojumu sintéze un izpéte, kas lautu
paplasinat prieksstatus par to pielietosanas iespéjam, ka ari fazu pareju un relak-
soru stavokla dabu, kas biezi vien tiek novérots sados savienojumos.

Ir atklata un izpétita jauna cieto $kidumu sisttma NBT-SrTiO;-PbTiO;, kura
relaksoru ipasibas, izejot cauri dazadiem relaksoru stavokla stabilitates lime-
niem, mainas plagaka spektra neka citam zinamajam segnetoelektrisko relakso-
ru cieto Skidumu sistémam. Veikti padzilinati dielektrisko ipasibu pétijumi, gan
pievérsot uzmanibu plasi pielietotajiem Fogela-FulCera un pakapes likumiem,
gan piedavajot jaunu pieeju dielektriskas dispersijas kvantitativam aprakstam,
izmantojot relaksacijas laiku sadalijuma funkcijas visa temperatiiru diapazona,
kura eksisté relaksoru stavoklis. Relaksoru stavokla aprakstam izmantotas ari
polarizacijas, termiskas izplesanas un elektromehaniskas ipasibas, ka ari elek-
trokaloriskais efekts. Veikti méginajumi noteikt Bérnsa temperatiru, novértéta
dielektriska nelinearitate. Veicot musdienas plasi pielietoto termodinamisko
sakaribu kritisku analizi, paradits, ka tas, lai gan labi apraksta elektrokalorisko
efektu segnetoelektrikos, relaksoru stavokli nav piemérojamas. Izpétot dazadas
aizvieto$anas perovskita A- un B-apaksrezgi ietekmi uz NBT-SrTiO;-PbTiO,
cietajiem $kidumiem, paradits, ka relaksoru stavokla stabilizé$ana bez dazadas
valences/izméru jonu sadalijjuma viena perovskita ABO, apaksrezgi svariga loma
NBT-BaTiO, un NBT-CdTiO,, precizéjot $o cieto $kidumu fazu diagrammas un
fizikalas ipasibas. legtitie rezultati sniedz iesp&ju izdarit butiskus secinajumus
attieciba uz fazu parejam tira NBT, kas ir plasu diskusiju objekts.

DaZiem no pétitajiem sastaviem konstatétas augstas elektrokaloriska
efekta vertibas, kas padara tos interesantus jauniem uz $o efektu balstitiem
pielietojumiem. Visi darba aplakotie savienojumi nesatur svinu vai satur to tikai
neliela koncentracija. Lidz ar to ir iegata jauna informacija par svinu saturo$o
segnetoelektrisko materialu iespéjamu aizvieto§anu ar jaunajiem materialiem
dazadiem pielietojumiem.
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Ievads

Darba motivacija

Misdienas liela praktiska nozime ir segnetoelektriskajiem materialiem. Tos
plasi pielieto aktuatoros, sensoros, transformatoros, ka ari izmanto nelineara
un integrala optika, kondensatoru, atminas elementu, ultraskanas parveidotaju
izgatavo$ana u.c.

Paglaik pasaules tirgh ka segnetoelektriski materiali dominé savienojumi ar
augstu svina saturu, tadi ka svina cirkonata titanats (PZT) un ta modifikacijas
ar lantanu (PLZT), svina magnija niobata un svina cinka niobata cietie skidumi
ar svina titanatu (PMN-PT un PZN-PT) u.c. Tomér $o materialu izgatavosanas,
izmanto$anas un atkritumu parstrades rezultata apkartéja vide tiek izdaliti svinu
saturo$i savienojumi, kam raksturigs augsts toksiskums. Tadeé] apsvérumi, kas
saistiti ar apkartéjas vides aizsardzibu un pasaules iedzivotaju veselibu, stimulé
jaunu alternativu segnetoelektrisku materialu, kas nesaturétu svinu vai saturétu
to tikai neliela koncentracija, intensivu izpéti.

Vieni no perspektivikiem materialiem $ada nozimé ir Na,,,Bi,,TiO; (NBT)
un uz ta bazes veidoti cietie $kidumi, kas uzraditu dazadas no praktisko pie-
lietojumu viedokla interesantas Ipasibas. Ta ka lielaka dala pétijjumu ir virzita
galvenokart uz elektromehanisko ipasibu uzlabosanu, lidz pat pédéjam laikam ir
atstati novarta citi iespéjami pielietojumu virzieni, ka ari pétijumi par So savie-
nojumu Ipasibu fizikalo dabu. Tadé] liela nozime ir jaunu, uz NBT bazétu savie-
nojumu sintézei un fizikaliem pétjjumiem, kas lautu paplasinat prieksstatus par
to izmanto$anas iespéjam plasa pielietojumu spektra, sakot ar tradicionalajiem,
kuros tiek izmantots pjezoelektriskais efekts, un beidzot ar diezgan eksotiskiem
pielietojumiem, kuri saistiti ar elektrokaloriska efekta izmanto$anu, ka ari fazu
parejam un relaksoru stavokla dabu, kas, pieméram, §1 darba iestradé konstatéts
NBT-SrTiO;-PbTiO; cietajos $kidumos.

Relaksoru stavokla pétijumi ir otrs loti svarigs NBT cieto $kidumu pétijumu
aspekts, jo musdienas §i ir viena no aktualakajam témam segnetoelektriku fizika.
Neskatoties uz intensiviem lidz $im zinamo segnetoelektrisko relaksoru pétiju-
miem, to fizikala daba un rasanas iemesli joprojam ir plasu diskusiju objekts.
Tapéc jaunu segnetoelektrisku relaksoru saimju, ka, pieméram, NBT-SrTiO,-Pb-
TiO,, kuras biitu novérojama pakapeniska pareja no relaksoru uz klasisku seg-
netoelektriku ipasibam atkariba no cieta $kiduma komponensu koncentracijas,
izejot cauri virknei raksturigu starpstavoklu, izpéte sniegtu butisku ieguldijumu
segnetoelektrisko relaksoru fizika.

Vél viens butisks NBT cieto $kidumu pétijumu aspekts ir prieksstatu
papildinasana par tiru NBT, kura fazu pareju daba, neskatoties uz plasajiem
pétijumiem, lidz pat $im bridim nav pilnigi skaidra.



Darba merkis un uzdevumi

Promocijas darba mérkis ir iegit un izpétit uz NBT bazes veidotus cietos
$kidumus ar noliku papildinat prieksstatus par fazu parejam un ipasibam ne
tikai pétitajas cieto $kidumu saimeés, bet ari tira NBT un gat papildus infor-
maciju par segnetoelektriskajiem relaksoriem, ka ari novértét pétito materialu
iespéjamos pielietojumus.

Izvirziti sekojosi darba uzdevumi:

o Veikt jaunu wuz NBT bazes veidotu cieto Skidumu rindu
NBT-SrTiO,-PbTiO; (NBT-ST-PT) struktaras, dielektrisko un polariza-
cijas ipasibu mérjjumus un analizi;

o Precizét fazu diagrammu un fizikala stavokla raksturu NBT-BaTiO;
un NBT-CdTiO;, balstoties uz struktiiras, dielektrisko un polarizacijas
ipasibu pétijjumiem;

o Izpétit relaksoriem raksturigas ipasibas un to aprakstu NBT-ST-PT
cietajos skidumos (Fogela-Fulcera likums, pakapes likums, relaksacijas
laiku sadalijums, Bérnsa temperatara, dielektriska nelinearitate);

o Izpétit dazadas aizvietoSanas perovskita A- un B-apaksrezgi (Li, K, Ag,
Ca, NaNbO;, PbMg, ;Nb,,;0;) ietekmi uz NBT-ST-PT cietajiem $kidu-
miem;

o Veikt elektrokaloriska efekta un elektromehanisko ipasibu izpéti NBT-
ST-PT;

o Interpretét fazu parejas NBT.

Autores ieguldijums

Lielaka dala no pétjjumiem ir veikta Latvijas Universitates Cietvielu fizikas
institata. Pétitie materiali ir izgatavoti LU Cietvielu fizikas institata Segnetoelek-
triku nodalas Sintézes un tehnologijas laboratorija, to strukttiras mérijumi tika
veikti LU Cietvielu fizikas institata Segnetoelektriku nodalas Rentgenstaru ana-
lizes laboratorija. Darba autore ir veikusi dielektriskas caurlaidibas, polarizacijas
un elektromehanisko Ipasibu mérijumus, datu apstradi un analizi, apstradajusi
un analizéjusi rentgenstaru difrakcijas mérijumu datus, dala no kuriem ieguti
LU Fizikas un matematikas fakultates studenta R. Ignatana bakalaura darba ie-
tvaros, ieguvusi pétamo paraugu mikrostruktiiras attélus ar skenéjosas elektronu
mikroskopijas palidzibu.

Termiskas izplesanas mérijumi veikti Vines Universitaté sadarbiba ar Prof.
A. Fuitu. Darba autore ir piedalijusies eksperimentalajos mérijumos, aptuveni
meénes$a garuma atrodoties Vines Universitaté, un veikusi visu mérijumu datu
apstradi un analizi. Elektrokaloriska efekta mérjjumi veikti Oulu Universitaté
sadarbiba ar Dr. tech. ]. Hagbergu un M. Sc. (tech.) J. Perantjé. Autore ir vei-
kusi iegiito mérijjumu datu apstradi un analizi. Darba autore ir analizéjusi un



izmantojusi ari dielektriskas spektroskopijas datus plasa frekvencu diapazona,
kas ieguti Vilnas Universitaté sadarbiba ar Dr. habil. Prof. J. Bani, M. Sc. M. Iva-
novu un M. Sc. S. Svirskas.

Pétijumu analize ir veikta un secinajumi izdariti, autorei apspriezot iegttos
rezultatus ar darba kolégiem. Darba autore ir prezentéjusi $1 darba ietvaros iegii-
tos rezultatus vietéjas un starptautiskas konferenceés, kopa ar kolégiem veidojusi
zinatniskos rakstus.

Darba zinatniska novitate

Darba ietvaros sintezéti un izpétiti jauni uz NBT bazes veidoti materiali,
ka arl papladinati prieksstati par literatira ieprieks pieminétiem $ada veida
savienojumiem. Pirmo reizi ir iegtta sastavu rinda ar relaksoru ipasibam (NBT-
ST-PT), kura segnetoelektriska stavokla stabilitate mainas plasaka spektra neka
citiem lidz §im zinamajiem segnetoelektriskajiem relaksoriem. Darba ir izman-
tota kompleksa eksperimentala pieeja relaksoru stavokla izpété. Iegutie rezultati
sniedz jaunu informaciju par segnetoelektriskajiem relaksoriem, ka ari paplasina
prieksstatus par pétamo materialu pielieto$anas iespéjam (ari jauniem pielieto-
jumiem, kas balstiti uz elektrokalorisko efektu). Pirmo reizi, izmantojot Fréliha
modeli, ir piedavats vienots dielektriskas dispersijas apraksts visa temperatiru
diapazona, kura eksisté relaksoru stavoklis. Pétamie materiali ir bezsvina mate-
riali vai materiali ar zemu svina saturu. Lidz ar to ir iegtta jauna informacija par
svinu saturodo segnetoelektrisko materialu iespéjamu aizvietoSanu ar jaunajiem
materialiem tradicionalajiem pielietojumiem.



1. Literatiiras apskats

1.1. Fakti un hipotézes par NBT un ta cietajiem $kidumiem

Natrija bismuta titanats Na,,Bi,,Ti0O; (NBT), perovskita struktiiras ABO,
savienojums, kas satur heterovalentus jonus ekvivalentas (A-apaksrezga) pozi-
cijas, tika atklats 1961. gada [1]. Pie istabas temperataras §is materials ir segne-
toelektriska stavokli, ta ka uzrada lielu paliekoSo polarizaciju (P, = 38 uC/cm?)
un koercitivo lauku (E. = 73 kV/cm) [1, 2]. Sim savienojumam ir raksturiga
ipatnéja dielektriskas caurlaidibas temperataras-frekvencu atkariba (1.1. attéls).
Pie saméra augstas temperatiiras T, (aptuveni 320 °C) tam piemit izpladis
dielektriskas caurlaidibas maksimums, kura pozicija nav atkariga no frekvences.
Savukart pie zemakam temperatiram (aptuveni 200 °C) paradas no frekvences
atkarigs dielektriskas caurlaidibas plecs [1, 3]. Si pleca rajona pie depolarizacijas
temperattiras T, iepriek§ polarizétiem paraugiem notiek polarizéta stavokla
sabruksana [4-7]. Galvenais uzdevums, veicot pétijumus, ir iegit labu no pie-
lietojuma viedokla pjezomaterialu un, pirmkart, samazinat E. un paaugstinat T,
(5, 8].
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L.1. attéls. Dielektriskas caurlaidibas realas dalas atkaribas no temperatiras pie
dazadam frekvencém NBT [3]

Saskana ar rentgenstaru difrakcijas un neitronu difrakcijas pétijumiem NBT
fazu diagramma ir divas strukturalas fazu parejas — starp augsttemperatiras
kubisko fazi un tetragonalo fazi ar fazu koeksistences apgabalu no ~500 °C lidz
~540 °C un starp tetragonalo fazi un romboedrisko fazi ar fazu koeksistences
apgabalu no ~255 °C lidz ~400 °C [4-11]. Pie tam dubultlausanas pétijumi [10]
norada uz iespéju, ka tetragonalas un romboedriskas fazes simetrijas ir nesavie-
tojamas, ka rezultata pareja var notikt caur kadu starpfazi ar kubisku simetriju.
Ka tas ir redzams 1.2. attéla, pie fazu parejas starp tetragonalo un kubisko fazém



dazadu fizikalo ipasibu anomalijas korelé ar strukturalajam izmainam. Turpreti
pie fazu parejas starp romboedrisko un tetragonalo fazém $adu korelaciju biezi
neizdodas atrast [12]. Sads korelacijas trikums noved pie pretrunigiem prieks-
statiem par fazu raksturu un neparliecinosam fazu diagrammam.
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1.2. attéls. Dazadu NBT ipasibu anomalijas atkariba no temperatiiras: a) elastiskas
ipasibas; b) dielektriskas ipasibas; c¢) no neitronu difrakcijas iegiitas oktaedru
rotacijas; d) no neitronu difrakcijas iegtitas katjonu nobides; e) no neitronu izkliedes
iegiitas fazu tilpumu attiecibas [12]

Ir arl daudzas citas neskaidribas attieciba uz NBT. Liela méra tas ir saistitas
ar temperatiru diapazonu starp T,, un T, pie kuras netiek novérotas nekadas
makroskopiskas strukttiras izmainas, lai gan dazadu ipasibu anomalijas norada
uz fazu pareju [4, 6, 9]. Nav pilnigas skaidribas ari par struktaru pie istabas
temperatiras. Ir gatas liecibas par polaru klasteru eksistenci nepolara matrica,
lokalas monoklinas struktiiras vai romboedrisku bloku un ortorombisku slanu
klatbatni utt. [7, 13, 14]. Liela nozime ir arl sarezgitajai doménu morfologijai
un neskaidribam attieciba uz fazi ar tetragonalo struktaru virs T,, u.c. [4, 9, 11].
Kopuma NBT vél aizvien ir plasu diskusiju objekts un pétijumi, kas palidzétu



izprast ta struktiru un fizikalas ipasibas, vél aizvien ir aktuali un piesaista lielu
interesi.

Ar mérki uzlabot NBT ipasibas praktiskiem pielietojumiem un atklat jaunus
bezsvina segnetoelektriskus materialus vai segnetoelektriskus materialus ar
zemu svina saturu, kas varétu konkurét ar masdienas plasi pielietotajiem svinu
saturo$ajiem segnetoelektriskiem materialiem, ir veikti plasi NBT cieto $kidumu
pétijumi. NBT cieto $kidumu izpéte var ari palidzét labak izprast NBT notie-
kosos procesus, izskaidrot dazadu dielektrisko un citu anomaliju paradiSanas
iemeslus un sniegt informaciju par taja notiekoso fazu pareju dabu, tadéjadi
atrisinot dazadas pretrunas, kas saistitas ar NBT struktaras un fizikalo ipasibu
interpretaciju.

Diezgan labi ir izpétiti NBT binarie cietie skidumi ar K,,Bi,,TiO; (KBT),
BaTiO, (BT), SrTiO, (ST), Li,,Bi,,TiO; (LBT), Na,,La,,TiO; (NLT), NaNbO,
(NN) un PbTiO; (PT) ka otro komponenti, ka ari dazadu piedevu ietekme uz
$o cieto $kidumu struktaru un ipasibam. Ir veikti pétijumi ari daziem ternariem
cietajiem $kidumiem, pieméram, NBT-KBT-BT, NBT-LBT-KBT u.c. [15-18].
Daudziem no $iem sastaviem ir novérotas interesantas ipasibas, t.sk., relaksoru
ipasibas, kas miisdienas piesaista lielu interesi.

1.2. Prieksstati par segnetoelektriskajiem relaksoriem

Ta ka NBT cietie $kidumi ir cie$i saistiti ar segnetoelektrisko relaksoru
jédzienu, tad to izpété liela nozime ir prieksstatiem par So paradibu.

TiK)

1.3. attéls. Dielektriskas caurlaidibas realas dalas temperatiiras un
frekvencu atkaribas €'(T,f) [19]

Segnetoelektriskos relaksorus var nosaciti definét ka segnetoelektriskus
materialus, kam raksturigs izpladis dielektriskas caurlaidibas maksimums
atkariba no temperatiras €'(T,f), kas nobidas uz augsto temperataru pusi, palie-
linoties mérlauka frekvencei (1.3. attéls), bez makroskopiskas simetrijas mainas

10



dielektriskas caurlaidibas maksimuma temperatiras rajona [19-22]. Pie augstam
temperatiram $iem sastaviem paradas novirze no Kiri-Veisa likuma, kas rak-
sturo klasiskos segnetoelektrikus [23]. Savukart polarizacijas mérijumi atkariba
no elektriska lauka uzrada t.s. ,tievas” cilpas (slim loops) ar niecigu paliekoso
polarizaciju un koercitivo lauku [24]. Segnetoelektrisko relaksoru stavokli
izraisa dazadas valences vai izméra jonu atrasanas ekvivalentas kristaliska rezga
pozicijas [19-20].

Tiek uzskatits, ka pie augstam temperataram segnetoelektriskie relaksori
atrodas paraelektriska stavokli [25, 26]. Temperatiirai pazeminoties, pie tempe-
rataras Tj, ko pienemts saukt par Bérnsa temperataru [27, 28], sak paradities
t.s. polarie nanoapgabali, kas visbiezak tiek uzskatiti par raksturigo relaksoru
ipasibu iemeslu. Dielektriskas caurlaidibas maksimums pie temperataras T, tiek
skaidrots ar polaro nanoapgabalu mijiedarbibas strauju palielinaganos, tempe-
ratirai pazeminoties [20, 29, 30]. Temperaturu diapazona starp Ty un T, €'(T,f)
aprakstam biezi vien tiek pielietotas dazadas empiriskas sakaribas, no kuram
pazistamaka ir pakapes likums [23].

Daziem segnetoelektriskajiem relaksoriem tiek novérota spontana fazu
pareja starp relaksoru un segnetoelektrisko stavokliem pie temperattras T, < T,
kur tiek novérots €'(T,f) léciens [31]. Ka ari biezi tiek uzskatits, ka segne-
toelektriskajiem relaksoriem ir svariga vél viena raksturiga temperatara Ty, pie
kuras notiek polaro nanoapgabalu iesalSana [32, 33]. Parasti tiek uzskatits, ka
§1 temperatiira sakrit ar Fogela-Fulcera temperattiru, kuras eksistenci postulé
Fogela-Fulcera likums, visbiezak izmantots dielektriskas dispersijas aprakstam
T, rajona un zem T,, [32, 33].

Misdienas segnetoelektriskie relaksori ir plasu diskusiju objekts. Pieméram,
nav skaidrs, vai paties$am notiek iesal$ana pie temperataras T, jo pie $is tempe-
rataras neparadas struktaras un fizikalo ipasibu izmainas, kas par to liecinatu.
Atkaribas, ar kuru palidzibu tiek aprakstita €'(Tf), ir empiriskas - tam nav
stingra fizikala pamatojuma. Pastav dazadi viedokli par polaro nanoapgabalu
strukttru - piedavatos modelus nosaciti iedala divas grupas: 1) kur tie tiek uz-
skatiti par nanoizméra polaram ,,salipam” nepolara kubiska matrica; 2) kur tie
tiek uzskatiti par nanoizméra polariem doméniem, kurus atdala platas nepolaras
doménu sienas. Polaro nanoapgabalu veido$anas mehanisms nav skaidrs. Ja
polarie nanoapgabali atrodas nepolara matrica, nav lidz galam skaidrs, kada ir
§1s matricas loma un ka ar to mijiedarbojas polarie nanoapgabali utt. Tadeé] pas-
laik segnetoelektrisko relaksoru izpéte ir viens no aktualakajiem jautajumiem
segnetoelektriku fizika.
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2. Eksperimentala dala

2.1. Pétamie paraugi

Pétamie NBT cieto $kidumu paraugi keramikas forma tika izgatavoti LU
Cietvielu fizikas institata Segnetoelektriku nodalas sintézes un tehnologijas
laboratorija.
Visi pétamie paraugi tika ieguti cietfazu reakcijas cela no augstas tiribas pa-
kapes (99,0-99,9%) oksidiem un karbonatiem, tadiem ka Na,CO;, Bi,O,, SrCOs,
PbO, TiO,, Nb,O;, MgO, Ag,0, K,CO;, Li,CO;, BaCO,, CaCO;, CdO. Pielietota
divpakapju sintéze. Pirma sintéze veikta pie 850-1000 °C 2 h, otra sintéze — pie
950-1070 °C 2-3 h, savukart apdedzinasana - pie 1120-1410 °C 2-6 h (atkariba
no sastava).
Izgatavotas sekojosas cieto $kidumu sistémas:
«  0,4Na,,Bi,,TiO-(0,6-x)SrTiO;-xPbTiO, (x = 0,00...0,25);
«  (0,4-x)Na,,Bi,,Ti0;-0,68rTiO;-xPbTiO, (x = 0,00...0,30);
« (1-x)(0,4Na,,,Bi,;;,Ti0;-0,4SrTi0;-0,4PbTiO,;)-xNaNbO,
(x = 0,00...0,10);

« (1-x)(0,4Na,,,Bi,,,Ti0;-0,4SrTi0;-0,4PbTiO;)-xPbMg, ;Nb,;0;
(x = 0,00...0,10);

o 0,4(Na, Me,,,),,Bi,,TiO0;-0,4SrTiO;-0,4PbTiO; (Me': Li, K un Ag)
(x = 0,00...0,375);

e 0,4Na,,,Bi,,Ti0;-(0,4-x)SrTi0;-0,2PbTiO,-xCaTiO; (x = 0,00...0,40);

e (1-x)Na,,,Bi,,TiO;-xBaTiO; (x = 0,10...1,00);

e (1-x)Na,,,Bi,,TiO;-xCdTiO, (x = 0,00...1,00);

«  (1-x)Na,,Bi,,TiO,xCaTiO, (x = 0,03...0,40);

. 0,24Na,,Bi,,TiO;-0,56Sr, ,Bi,, TiO;-0,2PbTiO,.

Mérjjumiem tika izvéléti paraugi, iegiti ar optimalajiem izgatavo$anas
rezimiem.

Papildus pétamajam sastavu grupam salidzinajumam tika aplakoti ari labi
zinamie materiali (1-x)PbMg, ;Nb,,0,-xPbTiO; ((1-x)PMN-xPT) ar x = 0,1 un
x = 0,08, kas izgatavoti ar tadu pasu metodi ka visas pétamas sastavu rindas,
un Pb, La (Zr)eTigs5)1.405 (PLZT-x) ar x = 0,09 un x = 0,0925, kas izgatavoti,
veicot divu pakapju karsto preséSanu.

2.2. Pétijumu metodes

NBT cieto $kidumu sistému pétijumiem tika izmantots plass eksperimenta-
lo metozu klasts. Lielaka dala mérijumu veikta LU Cietvielu fizikas institata, bet
dala - sadarbiba ar Oulu Universitati, Vines Universitati un Vilnas Universitati.
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Struktiiras analize veikta, izmantojot rentgenstaru difraktometru PANalyti-
cal X’Pert PRO (izmantots vara anoda starojums ar vilna garumu 1,541874 A).
Detalizétakiem struktiras pétijjumiem, pielietota Ritvelda metode [34, 35].
Mikrostruktaras pétijumi veikti ar skenéjoso elektronu mikroskopu Zeiss
EVO 50.

Ipasa uzmaniba veltita dielektrisko ipasibu pétisanai. Dielektriskas caurlai-
dibas realas dalas €' un dielektrisko zudumu lenka tangensa tgA temperatiiras
un frekvencu atkaribas diapazona 100 Hz - 1 MHz uznemtas, izmantojot LCR
meéritaju HP4284A. Veikti mérijumi, sildot un dzeséjot ar temperatiras izmai-
nas atrumu < 2 °C/min. Plasaka frekvenéu diapazona dielektriskas ipasibas
aplikotas sadarbiba ar Vilnas Universitati, izmantojot koaksialas linijas metodi
(1 MHz - 3 GHz) un vilnvada metodi (8-40 GHz).

Polarizacijas atkaribas no elektriska lauka jeb histerézes cilpas iegitas ar
Soijera-Tauera metodes palidzibu (frekvence 0,005 Hz).

Sadarbiba ar Oulu Universitati veikti tie$i elektrokaloriska efekta (EKE)
meérjjumi. Taisnstarveida (3,25 s) vai trijstarveida (20 s) elektriska impulsa ge-
neré$anai izmantots funkcijas generators Agilent 33120A, savienots ar sprieguma
pastiprinataju Radiant RT6000HVA. Savukart termopara termo-EDS mérisanai
ar 0,125 s periodu tika izmantots multimetrs Agilent 34420A. Vienlaicigi mérita
arl polarizacija ar multimetra Agilent 34411A palidzibu. Visi mérijumi veikti
ESPEC BTZ175E vai Memmert UFP400 krasni un kontroléti ar datora palidzibu.

Termiskas izple$anas meérijumi veikti sadarbiba ar Vines Universitati, iz-
mantojot Perkin Elmer dinamisko mehanisko analizatoru DMA7e. Datu analizei
izmantoti dzesé$anas mérijumi, iegiti ar atrumu 2 °C/min.

Ir veikti ari elektromehanisko ipasibu pétijjumi ar modificétu interferomet-
rijas metodi, kas detalizéti aprakstita darba [36], ka ari ar rezonanses-antirezo-
nanses metodi, izmantojot impedances analizatoru HP4194A.
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3. Rezultati un diskusija

3.1. NBT-ST-PT cietie skidumi

Darba ir atklata jauna segnetoelektrisko relaksoru sisttma NBT-ST-PT
(Na,,Bi,,TiO5-SrTiO;-PbTiO;), kura relaksoriem raksturigas ipasibas mainas
plasaka spektra neka citam zinamajam segnetoelektrisko relaksoru cieto skidu-
mu sistémam [37, 38].

Ir aplikotas divas cieto $kidumu grupas: 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT un (0,4-x)
NBT-0,6ST-xPT. Rentgenstaru difrakcijas rezultati uzradija, ka visi pétamie
sastavi ir 100% perovskiti bez sekundaras fazes. Pie istabas temperataras abas
cieto Skidumu grupas pie zemam PT koncentracijam novérojama kubiska simet-
rija. Savukart, palielinoties PT saturam, paradas tetragonalitate, kas monotoni
aug lidz ar x. Mikrostrukttiras pétijumi paradija, ka visi sastavi ir bliva keramika
ar labi attistitu graudu struktiiru (vidéjais graudu izmérs — 3-10 um).

3.1.1. NBT-ST-PT dielektriskas un polarizacijas ipasibas

0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT  sisttma pie zemam PT koncentracijam
0,00 < x < 0,05 (3.1. a attéls) dielektriskas caurlaidibas temperattiras-frekvenc¢u
atkaribai €'(T,f) ir izteikta relaksoriem raksturiga uzvediba visa aplikotaja
temperattru diapazona zem T, [21, 22]. Visa aplukotaja temperataru diapazona
noveérotas tikai ,tievas” polarizacijas histerézes cilpas, kas norada uz to, ka $iem
sastdviem nav iespéjams inducét pareju segneteoelektriska stavokli, pieliekot
elektrisko lauku (skat. 1.2. apaksnodalu).

12} ()
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T(C) T(C)

3.1. attels. Dielektriskas caurlaidibas &' atkaribas no temperatiiras pie vairakam
fiksetam frekvencem 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT cietajiem $kidumiem ar PT
koncentracijam x = 0,05 (a), x = 0,15 (b), x = 0,25 (c) (dzesésanas liknes)

Ari sastaviem koncentraciju diapazona ap x = 0,10 ir izteikta relaksoriem
raksturiga uzvediba (3.1. b attéls). Tacu Siem sastaviem ir iespéjams inducét
segnetoelektrisko stavokli, pieliekot elektrisko lauku, par ko liecina novérotas
dubultas polarizacijas histerézes cilpas noteikta temperatiaru diapazona, ka ari
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pie zemakam temperatiram - segnetoelektriskajam stavoklim raksturigas po-
larizacijas histerézes cilpas (3.2. a attéls). No dubultajam polarizacijas histerézes
cilpam iegutajiem kritiskajiem elektriskajiem laukiem E,; un E,,, pie kuriem
notiek pirma veida fazu parejas atbilstosi no relaksoru segnetoelektriska un no
segnetoelektriska relaksoru stavokli, tika noteikta temperatiiras atkariba. Tika
paradits, ka E,,(T) atkaribai ir kvazilinears raksturs un vienmér eksisté tempera-
tara, pie kuras E,, = 0 (3.2. b attéls). Pie §is temperatiiras (T,;) notiek spontana
segnetoelektriska stavokla sabruksana pie E = 0, ko noveéro ari ka €'(T,f) lécienu,
sildot ieprieks polarizétu paraugu (3.1. b attéls).

30
ol (@ | is} (b)
<« 10} —
5 E, 10t
g o0 3
& ol Yl
—— pie 20°C T,
-20 ——pie 101°C
—— pie 120°C
-30 " " L N 0 ) L L L "
-20 -10 0 10 20 15 20 25 30 35 40
E (kV/cm) T(C)

3.2. attéls. a) Polarizacijas histerézes cilpas (P(E)) sastavam 0,4NBT-0,45ST-0,15PT
pie vairakam temperatiiram; b) kritisko elektrisko lauku E,, un E,, atkaribas no
temperatiiras sastavam 0,4NBT-0,45ST-0,10PT

Savukart atkariba E,,(T), pazeminoties temperatarai, aizvien vairak noliecas
no E,(T) (3.2. b attéls). Noliece pieaug ari, pazeminoties PT koncentracijai, un
pie x = 0,10 E(T) acimredzot iziet caur minimumu E ;. > 0. Tas nozimé, ka
pie attiecigas koncentracijas segnetoelektrisko stavokli var inducét, tikai pielie-
kot elektrisko lauku E > E, (T). Sastavam ar x = 0,15 E,,(T) atkariba sasniedz
E,, = 0 pie noteiktas tamperataras (T,,), kas nozimé spontanu fazu pareju no
relaksoru segnetoelektriska stavokli. Uz $adu fazu pareju pie T, norada léciens
€'(T,f) atkariba, novérots pie $is temperataras, veicot dzesésanu (3.1. b attéls).

Visbeidzot pie lielam PT koncentracijam 0,20 < x < 0,25 (3.1. ¢ attéls)
noveérojama uzvediba, kas tuva klasiskai segnetoelektriskai fazu parejai. Dielek-
triskas caurlaidibas liknei ir saméra ass maksimums pie T, kas nav atkariga no
frekvences. Dielektriskas caurlaidibas dispersija paradas tikai Saura temperatiru
diapazona T,, tie$a apkartné. Fazu parejas temperataras T,, un T,, praktiski sakrit
ar maksimuma temperataru T,

3.3. attéla ir paradita 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT cieto $kidumu sistémas
fazu diagramma. (0,4-x)NBT-0,6ST-xPT sastavu rindai attieciba uz di-
elektriskajam un polarizacijas ipasibam tika izdariti lidzigi novérojumi ka
0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT.
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3.3. attels. 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT cieto Skidumu sistémas fazu diagramma: fazu
parejas temperataras T, sildot (T,;) un dzeséjot (T,,) un dielektriskas caurlaidibas
maksimuma temperatiira T,, dzeséjot (T,,,) atkariba no koncentracijas x (pie
1 kHz). Sastavam ar x = 0,10 temperatira T,, novérojama tikai ieprieks polarizétam
paraugam

Dielektriskas ipasibas ir aprakstitas ar masdienas plasi pielietotajiem paka-
pes likumu [23], kas apraksta &'(T) virs T, un Fogela-Fulcera likumu [32, 33],
kas kopa ar platu relaksacijas laiku sadalijumu apraksta €'(T,f) dispersiju T,
rajona. legitas $o likumu parametru koncentracijas atkaribas. Saskana ar iegiita-
jam pakapes likuma parametru vértibam &'(T) izplidums sasniedz maksimumu
pie x = 0,10 un tikai tad samazinas. Aproksimacijas ar Fogela-Fulcera likumu
paradija, ka, pieaugot PT saturam, aktivacijas energija E, samazinas no 0,15 eV
gandriz lidz 0 eV, frekvence f, mainas robezas no ~10" Hz lidz ~10° Hz, savu-
kart Fogela-Fulcera temperatara T; palielinas.

3.1.2.Relaksoru stavokla apraksts

Kaut ar1 dielektriskas dispersijas aprakstam segnetoelektriskajos relaksoros
galvenokart tiek izmantots Fogela-Fulcera likums, ta pielietojums rada jautaju-
mu par dielektriskas dispersijas interpretaciju zem iesal$anas temperatiras Ty
Nav skaidra ari pasa iesal$anas procesa interpretacija, relaksacijas laikam pieau-
got arpus reala eksperimenta laika skalas jau pie temperatiram ievérojami virs
T, Tapat ir apSaubami méginajumi sasaistit T; ar fazu parejas temperataru T,
ka tas tiek darits PMN gadijuma [39]. Tadé] $aja promocijas darba tiek aplukota
cita pieeja dielektriskas dispersijas aprakstam.

Esam paradijusi, ka dielektrisko dispersiju visa temperatiiru diapazona,
kur ta tiek novérota, iespéjams aprakstit viena relaksacija mehanisma ietvaros.
Ir izmantots Fréliha modelis potenciala barjeru sadaljumam G(H), no kura
iespéjams iegut relaksacijas laiku T sadalijumu:

C=const, T, <T<T,,,
g(Int)= {

0, T<T,,, VaiT> T, G.1)

cmin
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Ja apliikotas frekvences atrodas diapazona T, << 1/w << Ty, Kur T, un
Toa IF relaksacijas laiku sadalijuma apakséja un augséja robezas, no $i sadaliju-
ma seko, ka:

e'(0,T)=A(T)-B(T) - Inw

2
€"(m, T) = const (3.2)

Taka 1,,,, pieaug, pazeminoties temperatirai, bet paliek galigs visa tempera-
taru diapazona, tad pie pietiekos$i zemam temperatiiram jebkurai eksperimenta
pieejamai frekvencei w, 1/w << Ty, izteiksme (3.2.) bus spéka visa mérijuma
frekvenc¢u diapazona, kur izpildas nevienadiba 1/w >> 1,,,. Koeficientus A(T) un
B(T) var izteikt caur G(H) parametriem un starpibu starp dielektrisko caurlaidi-
bu zem un virs dispersijas apgabala (g-¢..):

B(T) = (e, —&,) <L (33)
Vo
A(T)=¢,—B(T)-Int, (3.4)
T
&= : B (3.5)

kur v, - G(H) sadaljjuma platums.
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3.4. atteéls. £"(T,w) dzesé$anas liknes sastaviem a) 0,4NBT-0,5ST-0,1PT un

b) 0,9PMN-0,1PT

Esam paradijusi, ka $adu vienkarsu pieeju var paplasinat visa dielektriskas
dispersijas temperatiiru apgabala, kur relaksacijas sadalijjuma funkcija var tikt
uzskatita par platu, t.i., pie nosacjjuma T, >> T, Pirmkart, $is pienémums ir
balstits uz biezi aplikoto €"(T,w). Ka més esam konstatéjusi sastavam 0,4NBT-
0,5ST-0,1PT (3.4. a attéls) un ka tas ir redzams ari no citu autoru publicétajiem
rezultatiem [33, 40], segnetoelektriskajiem relaksoriem eksisté ,pamatlikne”
¢"(T,w) zemo temperatiiru apgabala, kam raksturiga no frekvences neatkariga
€"(T) frekvencu diapazona, kur§ pieaug uz zemo frekvencu pusi, pazeminoties
temperatirai. Pie zemam temperatiram $is diapazons ir pietiekosi liels, lai
ietvertu visas eksperimentali izmantotas frekvences.
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Atbilstosa &' uzvediba ir shematiski paradita 3.5. a attéla. Si atkariba
kvalitativi atbilst reali novérotajai €'(Inw) atkaribai, pienemot, ka robeza starp
¢'(Inw)~In(w) un €'(Inw) = const ir izpladusi (3.5. b attéls). Ir svarigi nemt véra,
ka piedavatais apraksts nevar tikt apvienots ar iesal$anu (t>e0), lai izvairitos
no neierobezotas ¢, palielinaganas, pieaugot 1. Protams, ka tas seko no ieprieks
izdaritajiem pienémumiem, apraksts, kas ietver izteiksmes (3.1) un (3.2), var
tikt izmantots temperatiru un frekvencu diapazona, kur izpildas nosacijums
Toin << l/w << 1

max*

Py —B—120°C—e—0C
v —0—110C—A—-10C

—A—100°C—~y—20°C
—y—90°C —¢—-30°C

eA . (a) 8
&.(T) s
&.(T)

£x10°

0 ul il l . wul . il
10° 10 10° 10° 10" 10° 10°
o(Hz)

3.5. attéls. a) €'(w) shematiska reprezentacija, kas ilustrée dielektriskas dispersijas
galvenas ipasibas; b) €'(w) sastavam 0,4NBT-0,5ST-0,1PT

Lai paplasinatu masu secinajumus arpus vienas konkreétas segnetoelektrisko
relaksoru sistémas, augstak aprakstito pieeju esam izmantojusi ne tikai 0,4ANBT-
(0,6-x)ST-xPT, bet arl 0,9PMN-0,1PT (3.4. b attéls) un PLZT-0,09 dispersijas
aprakstam un ieguvam lidzigus rezultatus. Ari gadijuma, ja augstak aprakstitais
¢"(T,w) raksturs neatbilst visiem eksperimentalajiem rezultatiem, kas ieguti
segnetoelektriskajiem relaksoriem, uzskatam, ka tas ir diezgan tipisks un sniedz
iespéju piemérot vienu un to pasu relaksacijas aprakstu abas pusés formali
ekstrapolétai temperatarai T;. Pie tam var pienemt, ka ari citu €"(In(w)) eksperi-
mentalo rezultatu, kas satur izplidusu maksimumu, aprakstam $1 pieeja var tik
izmantota un g(Int) maksimumam ir nebutiska loma.

3.1.3.Dielektriska nelinearitate

Darba ir aplukota ari 0,4ANBT-(0,6-x)ST-xPT cieto $kidumu dielektriska
nelinearitate salidzinajuma ar plasi pazistamajiem segnetoelektriskajiem relak-
soriem 0,92PMN-0,08PT un PLZT-0,0925.

Ir aplakotas gan dielektriskas caurlaidibas realas dalas, gan imaginaras dalas
nelinearitate. Sastavam 0,4NBT-0,5ST-0,1PT konstatéta izteikta dielektriskas
caurlaidibas atkariba no elektriska lauka €(E), kas péc sava rakstura ir lidziga
0,92PMN-0,08PT novérotajai. Tas atbilst polarizacijas atkaribai no elektriska
lauka - P(E) ir raksturiga kvazilineara dala pie zemam E vértibam un izteikta
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noliek$anas (piesatinasanas) pie augstakam E vértibam, kas norada uz pareju
stavokli, kad visi polarie nanoapgabali ir vérsti lauka virziena. P(E) nelinearitate
pie augstam E vértibam palielinas, temperatarai samazinoties.
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3.6. atteéls. Starpiba starp €", noméritu pie dazadam nobides lauka vértibam E_= 0, un

€", noméritu pie E_= 0, atkariba no frekvences sastaviem 0,92PMN-0,08PT, 0,4ANBT-

0,5ST-0,1PT un PLZT 9,25/65/35 pie tris dazadam temperatiram: virs T,, T,, rajona
un zem T,, (elektriska lauka vértibas uzrakstos ir dotas kV/cm)

Elektriska lauka iedarbibas uz relaksacijas laiku sadalijumu izpétei piemeé-
rotaka ir dielektriskas caurlaidibas imaginaras dalas frekvenc¢u atkariba &"(Inf)
(3.6. attéls), kas tiesi raksturo sadalijuma funkcijas formu 3.1.2. apaks$nodala
aprakstita dielektriskas dispersijas apraksta ietvaros. Pie temperatiram, kas ieve-
rojami augstakas par T,, 0,4ANBT-0,5ST-0,1PT un 0,92PMN-0,08PT ¢" vértibas
un lidz ar to ari elektriska lauka izraisita izmaina ir nieciga. T,, tuvuma izmainas
Ae"(Inf) = €"(E,Inf)-€¢"(E = 0,Inf) absolata vértiba Siem sastaviem ievérojami
palielinas, pieaugot laukam. Pie tam §1 izmaina palielinas, frekvencei pieaugot
(izteikta anomalija $aura frekvencu apgabala virs 100 kHz varétu but saistita ar
elektriska lauka izraisito elektromehanisko rezonansi). Temperataru apgabala
zem T, elektriska lauka izraisita izmaina Ae"(Inf) ievérojami samazinas un atka-
riba no frekvences ir neliela. Sads dielektriskas nelinearitates raksturs neatbilst
nelinearitates raksturam, kads izriet no superparaelektriska modela [42], saskana
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ar kuru lielakdm izmainam buatu janotiek spektra dala ar lielakiem relaksacijas
laikiem, kas atbilst zemaku frekvencu diapazonam.

Ka parada iegutie rezultati, PLZT-0,0925 nelinearitates raksturs ievérojami
atskiras no 0,4NBT-0,5ST-0,1PT un 0,92PMN-0,08PT, kas var tikt skaidrots ar
lielu iekséjo lauku klatbttni $aja savienojuma [42].

3.1.4. Termiska izplesands un elektromehaniskas ipasibas

Saja darba ir veikti ari termiskas izplesanas dl/l = (I(T)-lp)/l,, kur I, ir
parauga lineara dimensija mérijuma sakuma, temperattras atkaribu meérijumi
0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT sastaviem (3.7. a attéls), lai noskaidrotu Bérnsa tempera-
taru [27, 28] $aja cieto $kidumu sistéma.

Parasti paraelektriska stavokli ir sagaidams no temperatiras neatkarigs
vai vaji atkarigs termiskas izplesanas koeficients a, kas atbilst (kvazi)linearai
termiskas izplesanas atkaribai no temperattras [43, 44]. Bérnsa temperatira
tiek identificéta ka temperatiira, pie kuras sakas nozimiga novirze no $ada
rakstura uzvedibas zemo temperatiru virziena, un tiek interpretéta ka lokalas
elektrostrikcijas ieguldijums, veidojoties polarajiem nanoapgabaliem [43, 45].
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3.7. attéls. Termiskas izplesanas (a) un termiskas izplesanas koeficienta (b)
temperatiras atkaribas NBT-ST-PT sastaviem ar dazadam PT koncentracijam x

Termiskas izpleSanas un termiskas izpleSanas koeficienta temperatiiras
atkaribu rapiga izpéte 0,4ANBT-(0,6-x)ST-xPT neuzrada temperataras apgabalu,
kas varétu tikt uzskatits par paraelektrisko fazi, kaut ari pieaugot temperatarai,
termiskas izplesanas koeficenta atkariba no temperataras samazinas (3.7. attéls).
Taja pasa laika, salidzinot a(T) paraugiem ar dazadam PT koncentracijam, var
konstatét sekojosas kopigas iezimes:

o air vaja atkariba no koncentracijas pie augstam temperatiram,

o izteiktas a atSkiribas atkariba no koncentracijas sak paradities tempera-

taras T = 400°C tuvuma,

o joaugstaka ir PT koncentracija savienojuma, jo izteiktaka ir a(T) sama-

zinaganas zemo temperatiiru virziena.
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Saja gadijuma paraelektriskajam stavoklim atbilstosa uzvediba varétu tikt
saistita ar temperatiru apgabalu, kura termiskas izple$anas koeficients a ir vaji
atkarigs no PT koncentracijas. Pienemot, ka $adi noteikto T} varétu identificét
ar Bérnsa temperataru, sagaidamas paraelektriskam stavoklim raksturigas uz-
vedibas trikums varétu but saistits ar faktu, ka Ty ir diezgan tuvu mérijumu
temperatiiru diapazona augséjai robezai. Ta ka termiska izplesanas ir propor-
cionala polaro nanoapgabalu koncentracijai n un polaro nanoapgabalu dipola
momenta kvadratam p,? [27, 43, 45], un nemot véra, ka n samazinas, pieaugot
PT saturam, jo notiek tuvos$anas normalai segnetoelektriskai fazu parejai, lielaka
noliek$anas no augsttemperataru uzvedibas pie lielakam PT koncentracijam x
liecina par . palielinasanos.
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3.8. attels. EKE temperatiiras izmainas AT atkariba no temperatiiras pie
E =20 kV/cm 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT sastaviem ar dazadam PT koncentracijam x

Elektromehanisko ipasibu pétijumi paradija, ka longitudinalas deformacijas
u,,(E) raksturs pie istabas temperatiras ir atkarigs no konkréta sastava atraganas
vietas fazu diagramma. Pie x < 0,10, t.i., sastaviem, kas ir relaksoru stavokli pie
istabas temperatiiras, u,, ir proporcionala polarizacijas kvadratam P2 Savukart
sastaviem ar augstaku PT saturu, ir novérota segnetoelektriskajam stavoklim
raksturiga taurinveida u,,(E) atkariba. Sastaviem ar x > 0,15 novérojamas aug-
stas u,,(E) maksimalas vértibas - lidz 0,06%.

3.1.5.Elektrokaloriskais efekts

0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT sastaviem ir novérots izteikts elektrokaloriskais
efekts (EKE). EKE lielums un raksturs ir loti atskirigs atkariba no PT koncen-
traciju diapazona (3.8., 3.9. attéli). Zemo koncentraciju diapazona EKE vértibas
ir loti zemas, AT(T) nepartraukti palielinas, temperatarai pieaugot, visa péta-
maja temperatiru diapazona. Tuvojoties PT koncentraciju apgabalam, kur tiek
noverota elektriska lauka inducéta fazu pareja no relaksoru uz segnetolektrisko
stavokli, AT(T) atkariba paradas maksimums fazu parejas temperataras T,
rajona (3.8. attéls).
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Atskiribas paradas ari AT(E) atkaribas (3.9. attéls). Pie zemam PT koncen-
tracijam AT(E) ir aptuveni proporcionala E* (3.9. a attéls). Savukart pie augsta-
kam koncentracijam $ada atkariba visa elektriska lauka diapazona tiek novérota
tikai pie T >> T, bet, tuvojoties T, — tikai mazu elektrisko lauku diapazona.
Pie lielakiem laukiem AT(E) atkariba klast vairak izteikta un paradas izsméréts
léciens, elektriskajam laukam E sasniedzot kritisko lauku E,, (3.9. b attéls).
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3.9. attéls. EKE temperatiiras izmainas atkariba no elektriska lauka AT(E) pie
dazadam temperatiaram sastaviem 0,4NBT-0,6ST (a) un 0,4NBT-0,45ST-0,15PT (b)
(meérijumi veikti, elektriskajam laukam mainoties no 0 lidz dazadam lauka vértibam)

Zem T, kur segnetoelektriskais stavoklis paliek stabils péc lauka nonem-
$anas, léciens AT(E) atkariba klast neatgriezenisks, paradoties tikai tad, kad
lauks tiek pielikts termiski depolarizétam paraugam. Sastavam 0,4NBT-0,5ST-
0,1PT, kur segnetoelektriskais stavoklis, lidzigi ka PMN, var tikt izraisits tikai ar
elektrisko lauku, ir noveérots labi izteikts AT(E) léciens depolarizétam paraugam
pirmas elektriska lauka pieliksanas laika, kas saglabajas visa temperatiiru diapa-
zona no T\, rajona uz zemo temperatiru pusi. Savukart sastaviem ar augstakam
PT koncentracijam $is léciens izzad, ja temperatiira tiek pazeminata zem fazu
parejas temperataras T, atspogulojot spontanu pareju segnetoelektriskaja sta-
vokli pat bez elektriska lauka pielik§anas (3.10. attéls). Augstakas EKE vértibas
sasniegtas savienojumiem 0,4NBT-0,4ST-0,2PT un 0,4NBT-0,35ST-0,25PT, lidz
pat ~1,1 °C pie 160 °C un 210 °C atbilstosi (pie elektriska lauka 20 kV/cm).
Elektriska lauka diapazona, kur ir stabils segnetoelektriskais stavoklis, AT(E) ir
tuva linearai.

Nemot véra termodinamisko sakaribu plaso pielietojumu EKE novértéSana
segnetoelektrikos, tika parbaudits, cik liela meéra tas ir derigas pétitaja cieto
$kidumu sistéma un, iespéjams, ari segnetoelektriskajiem relaksoriem kopuma.
Ir paradits, ka ar Klauziusa-Klapeirona izteiksmi [46] fazu parejai no segne-
toelektriska uz relaksoru stavokli aprékinatas entropijas vértibas ir aptuveni
divas reizes lielakas salidzinajuma ar eksperimentali noteiktajam. Sada atikiriba
var tikt skaidrota ar to, ka Klauziusa-Klapeirona izteiksme apraksta fazu pareju
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no viendabigas segnetoelektriskas uz viendabigu nepolaro fazi, tacu reali dala
segnetoelektriskas fazes — polarie nanoapgabali — nepariet nepolaraja faze.
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3.10. attéls. Atgriezenizkas AT un neatgriezeniskas AT}...., temperatiiras izmainas
(meritu pie pirma pielikta elektriska lauka termiski depolarizétam paraugam,
korigeétu attieciba uz histerézes siltumu), ka ari maksimala P, (pie 20 kV/cm) un
paliekosa P, polarizacijas atkariba no temperatiiras sastaviem
0,4NBT-0,5ST-0,1PT (a) un 0,4NBT-0,45ST-0,15PT (b)

Saskana ar Ginzburga-Devonsira fenomenologisko aprakstu elektriska lauka
inducéta polarizacija, precizak tas kvadrats (P?), ir AT mérs. Abu eksperimentali
iegato ipasibu atkaribas no koncentracijas sniedz iespéju izpétit So tendenci. Ir
paradits, ka EKE maksimala vértiba AT, (x) mainas daudz straujak par P, *(x).
No ta var izdarit secinajumu, ka ievérojama dala no kopéjas P(E) (~8 uC/cm?
noveértéjot no 0,4NBT-0,65T) nedod ieguldijjumu entropija. Acimredzot ta ir ta
dala, kas ir saistita ar polaro nanoapgabalu parorientaciju lauka iespaida.

3.2. Modificéti NBT-ST-PT cietie $kidumi

NBT-ST-PT veido cietos $kidumus ari ar daudzam citam komponentém.
Darba tika aplukoti ¢etrkarsie 0,4ANBT-0,4ST-0,2PT cietie $kidumi ar NaNbO,
(NN) un Pb(Mg,sNb,;5)O; (PMN), CaTiO;, ka ari sastavi, kuros Na ir aizvietots
ar Li, Kun Ag.

Dielektrisko ipasibu pétijumi uzradija, ka NN un PMN veicina relaksoru
stavokla attistiSanos 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT sistéma, izejot cauri tiem pasiem
starpstavokliem ka 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT, pieaugot PT saturam, bet pretéja
virziena. Tas ir labi redzams 3.11. attéla, kur paraditas dielektriskas caurlaidibas
temperaturas-frekvencu atkaribas sastaviem ar NN. Sastaviem ar PMN novérota
lidziga tendence. T, (x) samazinas un starpiba T, - T, palielinas, pieaugot gan NN,
gan PMN saturam. Uz relaksoru stavokla attisti$anos, pieaugot NN vai PMN
koncentracijai, norada ari polarizacijas histerézes cilpu pétijumi $iem sastaviem.

Ieprieks ir paradits, ka NN pievienosana A**B*O; tipa segnetoelektrikiem
nobida fazu pareju uz zemaku temperatiru pusi un nozimigi nomac segne-
toelektriskas ipasibas [47]. Aplakojot cieto $kidumu komponensu ietekmi
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uz relaksoru ipasibam, bez jonu nesakartotibas, kas ietekmé pamata lokalo
apkartni, acimredzot janem véra ari to ietekmi uz makroskopiskam ipasibam,
kas raksturo segnetoelektrisko stavokli, ka spontana polarizacija P,, spontana
deformacija u, un segnetoelektriskas fazu parejas temperattra T.. To apstiprina
T, P, u, atkaribas no komponensu koncentracijam tados segnetoelektriskajos
relaksoros ka Pb, ,La(Zr,,Ti,)O, (PLZT), Ba(Ti, Zr,)O; (BTZ) un Ba(Ti,Sn,)
O, (BTS).
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3.11. attéls. Dielektriskas caurlaidibas &' atkaribas no temperataras pie vairakam
fiksétam frekvencém (1-x)(0,4NBT-0,4ST-0,2PT)-xNN cietajiem $kidumiem ar
NN koncentracijam x = 0,00 (a), x = 0,04 (b), x = 0,10 (c) (dzesésanas liknes)

Fazu parejas dabas maina 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT sistéma atkariba no Sr/Pb
koncentraciju attiecibas ari apstiprina $adu viedokli attieciba uz relaksoru ipa-
§ibu attistibu.

Veicot pétijumus cetrkarsaja cieto $kidumu sistéma 0,4NBT-(0,4-x)ST-
0,2PT-xCaTiO;, rentgenstaru difrakcijas rezultati pie istabas temperatiiras
paradija, ka elementaras $tinas tilpums V(x) monotoni pazeminas, pieaugot Ca
koncentracijai. Nemot véra jonu izmérus, tas norada, ka Ca ABO, perovskita
aizvieto tiesi jonus A-apaksrezgl. Taja pasa laika tetragonalitate nav atkariga no
CaTiO, koncentracijas lidz pat x = 0,15 (3.12. attéls).
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3.12. attéls. Elementaras $unas tilpuma un tetragonalitates atkaribas no
koncentracijas 0,4NBT-(0,4-x)ST-0,2PT-xCaTiO; cietajiem $kidumiem



Dielektriskas caurlaidibas temperatiiras atkaribas €'(T) pie fiksétas frekven-
ces uzrada izteiktu dielektriskas caurlaidibas maksimalas vértibas €', samazi-
nasanos, Ca koncentracijai pieaugot (3.13. a attéls). Savukart €'(T) maksimuma
temperatira T, (x) (T, - sildot, T, — dzeséjot) un fazu parejas temperatiira T,(x)
(T, - sildot, T,, - dzeséjot) loti vaji samazinas lidz Ca koncentracijai x = 0,25 un
x = 0,10 attiecigi (3.13. b attéls).

3.13. attéls. a) Dielektriskas caurlaidibas temperaturas atkaribas
€'(T) 0,4NBT-(0,4-x)ST-0,2PT-xCaTiO, sastaviem (iegiitas dzeséjot pie 1 kHz),
b) 0,4NBT-(0,4-x)ST-0,2PT-xCaTiO, fazu diagramma: fazu parejas temperatiiras
Ty Ty, un €'(T,f) maksimuma temperatira T, atkariba no koncentracijas x
(pie frekvences 1 kHz). Sastaviem ar CaTiO; koncentracijam x = 0,20 un x = 0,25
temperatara T,, novérojama tikai ieprieks$ polarizétam paraugam

Polarizacijas histerézes cilpu P(E) meérjjumi uzradija, ka paliekosa un
maksimala polarizacijas P, un P, nav atkarigas no Ca koncentracijas pie
istabas temperataras lidz pat x = 0,30, pie augstakam koncentracijam tas strauji
samazinas.

Aplikojot kritisko elektrisko lauku E,, un E,, temperattiras atkaribas sasta-
vam ar CaTiO, koncentraciju x = 0,25, tika paradits, ka E,,(T) ir atkarigs no
parauga priek$véstures un gadijuma, ja paraugs ir termiski depolarizéts, tam
ir augstakas vértibas un pat vél vajaka temperatiras atkariba salidzinajuma ar
mérijumiem bez termiskas depolarizacijas starp mérjjumu temperatiram. So at-
$kiribu ir iespéjams skaidrot ar dazadu mezoskopisko struktiru abos gadijumos,
paraugam neatgustot sakotnéjo stavokli péc elektriska lauka nonemsanas.

Strauja dielektriskas caurlaidibas vértibu samazinasanas, no vienas puses, un
temperatiru T, T, T, un polarizacijas stabilitate, palielinoties Ca koncentraci-
jai 0,4NBT-(0,4-x)ST-0,2PT-xCaTiO, (lidz noteiktai koncentracijas robezai), no
otras puses, lauj pienemt, ka §is tendences ir saistitas ar atskirigiem fizikaliem
mehanismiem. Parasti tiek pienemts, ka mehanisms, kas dod lielako ieguldiju-
mu dielektriskas caurlaidibas vertiba, ir saistits ar polarajiem nanoapgabaliem.
Iegutie rezultati var tikt skaidroti, pienemot, ka apgabali, kas satur Ca** jonus, ir
energétiski izdevigaki polaro nanoapgabalu attistibai. Lidz ar to zemo CaTiO,
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koncentraciju apgabala Ca®* joni atrodas parsvara polaro nanoapgabalu ieksie-
né, neietekméjot apkart eso$o matricu.

Aplikojot 0,4NBT-0,4ST-0,2PT cietos $kidumus, kur Na ir pakape-
niski aizvietots ar vienu no vienvertigajiem metaliem - Li, K vai Ag -
(0,4(Na, Me,,,),,,Bi,,,Ti0;-0,4ST-0,4PT (Me'*: Li, K un Ag)), paradits, ka
$ada aizvieto$ana lidz par 37,5 mol% mazak ietekmé iegito sastavu ipasibas
(struktaru, dielektrisko caurlaidibu, polarizaciju) salidzindgjuma ar analogisku
aizvietoSanu tira NBT. Dielektrisko ipasibu pétijumi uzradija pretéjas T, (x)
tendences Li un Ag, kas korelé ar $o elementu atommasam.

3.3. NBT cietie Skidumi ar BT un citiem savienojumiem

(1I-x)NBT-xBT cietie $kidumi paslaik tiek plasi pétiti, lielako uzmanibu pie-
vérsot koncentraciju diapazonam morfotropas fazu robezas tuvuma (x = 0,06).
Saja darba ir veikti (1-x)NBT-xBT pétijumi plasa koncentraciju diapazona virs
morfotropas fazu robezas (0,10 < x < 0,97), par kuru ir maz informacijas.

Rentgenstaru difrakcijas mérjjumi uzrada, ka visi pétitie (1-x)NBT-xBT
pie istabas temperatiiras ir ar tetragonalu struktiru. Maksimala tetragonalitate
c/a = 1,020 novérota pie BT koncentracijas aptuveni x = 0,2 un ir ievérojami
lielaka neka tira BT keramika, kur c/a = 1,010 [25]. Talak palielinot BT saturu
(x > 0,3), tetragonalitate samazinas, lai gan tiesi BT varétu tikt uzskatits par
atbildigu tetragonala stavokla stabilizésana. Difrakcijas ainas atkariba no tempe-
ratiras norada uz pareju starp fazém ar tetragonalu un kubisku simetrijam. Pie
tam noteikta temperattiru diapazona novérojama fazu koeksistence. Difrakcijas
ainas apstradei tika pielietota ari Ritvelda metode, kas uzradija, ka fazu koeksis-
tence pastav pat plasaka temperataru diapazona.

Dielektriskas spektroskopijas pétjjumi sastaviem ar zemu BT saturu
(x < 0,25) uzrada dielektriskas ipasibas, lidzigas tiram NBT, t.i., no frekvences
neatkarigu dielektriskas caurlaidibas maksimumu, ka ari raksturigu plecu
temperatiras atkariba (3.14. a, b attéli). Labi izteiktais €'(T) léciens, kas atro-
das pleca zemo temperatiiru dala, nav atkarigs no frekvences, un tam piemit
termiska histeréze. Savukart pleca augsttemperataru dalai, kur €'(T,w) ir tikai
nedaudz atkariga no temperatiras, piemit atkariba no frekvences, kas ir vairak
izteikta, kad €'(T,w) mérijjumi tiek veikti dzesé$anas laika. €'(T) léciens kopa ar
termisko histerézi norada uz pirma veida fazu pareju starp segnetoelektrisko un
kadu nesegnetoelektrisko fazi.

Sastavam 0,9NBT-0,1BT no frekvences neatkarigais léciens tiek noveérots
tikai sildiSanas laika, savukart dzesé$anas laika plecs ir izpladis un tam piemit
relaksoriem raksturiga uzvediba visa temperattru apgabala uz zemo temperata-
ru pusi. Veiktie rentgenstaru difrakcijas mérijumi, uzradot lielu kubiskas fazes
koncentraciju uzreiz péc atdzesésanas lidz istabas temperatiirai, ka ari dielek-
triskas caurlaidibas novecosanas pétijumi liecina, ka dzesé$anas laika notiek ne-
partraukta polaro nanoapgabalu augsana un izsméréta pareja segnetoelektriska
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stavokli atkariba no temperatiras vai pat atkariba no laika, pateicoties lénai
relaksacijai uz segnetoelektrisko stavokli.
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3.14. attels. Dielektriskas caurlaidibas temperatiras-frekvencu atkaribas, iegiitas
dzesésanas laika, (1-x)NBT-xBT sastaviem ar BT koncentracijam
a)x=0,1,b) x=0,2,¢) x=0,4,d) x=0,9

Sastaviem koncentraciju apgabala 0,3 < x < 0,8 (3.14. ¢ attéli) novérojama
uzvediba, kas tipiska segnetoelektriskiem relaksoriem. Savienojumiem ar augstu
BT saturu (x = 0,9) tiek sasniegts segnetoelektriskas-paraelektriskas fazu parejas
raksturs, kas ir novérojams ari tirai BT keramikai (3.14. d attéls).

Dielektriskas caurlaidibas maksimuma temperataras T,, (T, - sildot, T,, -
dzesgjot) un fazu parejas temperataras T, (T,, - sildot, T,, - dzeséjot) koncentra-
cijas atkaribas ir paraditas 3.15. b attéla. Visticamak dielektriskas caurlaidibas
maksimums, kas tiek novérots zemo BT koncentraciju apgabald (x < 0,25),
nevar tikt saistits ar relakséjosas dabas maksimumu pie augstika BT satura. Si
no frekvences neatkariga maksimuma augstums samazinas, un tas visticamak
izzud, palielinoties BT koncentracijai (3.15. a attéls).

Sakot ar koncentraciju apgabalu, kur dielektriskas caurlaidibas maksimums
uzrada relaksoru uzvedibu (x = 0,30), T, samazinas, pieaugot BT saturam, savu-
kart T\, un it ipasi T, plasa BT koncentraciju apgabala paliek praktiski nemainiga
(3.15. b attéls). Pie tam temperatira T, atbilst fazu koeksistences apgabalam, kas
noteikts no rentgenstaru difrakcijas mérijumiem (sildot).
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3.15. attéls. a) Dielektriskas caurlaidibas temperaturas atkaribas (1-x) NBT-xBT ar

dazadam BT koncentracijam (dzesé$anas liknes pie 1 kHz); b) €'(T,f) maksimuma

un fazu parejas temperataru T, (T, T,,) un T, (T,;, T,) koncentracijas atkaribas,
kas iegiitas pie 1 kHz (1-x)NBT-xBT (izceltais apgabals atbilst no rentgenstaru
difrakcijas sildiSanas mérijumiem noteiktajam fazu koeksistences apgabalam)

¢'(T) aproksimacijas ar pakapes likumu [23] sastaviem ar 0,1 < x < 0,25
uzradija ievérojami augstakas raditaja y vertibas neka sastaviem ar relaksgjosas
dabas ¢'(T,f) maksimumu. Tas apstiprina pienémumu, ka €'(T) maksimums, kas
paradas $aja koncentraciju apgabala, nevar tikt identificéts ar relakséjosas dabas
maksimumu, kas tiek novérots pie augstakam koncentracijam.

Visiem (1-x)NBT-xBT savienojumiem tika novérotas diezgan augstas palie-
kosas P, un maksimalas P, polarizacijas vértibas pie 90 kV/cm. Augstakas
P (virs 30 pC/cm?) un P, (virs 40 uC/cm?) vértibas tika novérotas sastaviem
koncentraciju apgabala x = 0,15-0,25, kas atbilst tetragonalitates koncentraciju
atkaribas maksimumam. Savukart augstakas koercitiva lauka E_ vértibas tika
novérotas koncentraciju apgabala 0,3 < x < 0,6.

Interesanti rezultati ir ieghti arl attieciba uz NBT binarajiem cietajiem
$kidumiem ar CdTiO,. Paradits, ka $iem sastaviem ir tris morfotropas fazu
robezas, kas noskir romboedrisko, kubisko, tetragonalo un ortorombisko fazes.
Augstakas vértibas maksimalai polarizacijai P,,,,, paliekosai polarizacijai P, un
elektromehaniskajam ipasibam novérotas tetragonalaja fazé kubiskas-tetragona-
las morfotropas fazu robezas tuvuma.

3.4. Fazu pareju interpretacija tiram NBT un NBT ar nelielu
modifikatoru koncentraciju
legutie rezultati par cietajiem $kidumiem uz NBT bazes lauj izdarit
secinajums par fazu parejam ari tira NBT un NBT ar nelielu modifikatoru
koncentraciju. Ka jau tika minéts literatiras apskata (skat. 1.1. apaksnodalu),
NBT depolarizacijas temperatiira T, tradicionali tiek identificéta ar fazu pareju
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starp romboedrisko un nezinamo, iespéjams, antisegnetoelektrisko fazém. Re-
lakséjoso plecu T, rajona (1.1. attéls 1.1. apaksnodala) parasti ari saista ar $o
fazu pareju. Savukart dielektriskas caurlaidibas maksimuma temperatara T,
biezi tiek uzskatita par fazu parejas temperatiiru starp nezinamo, iespéjams,
antisegnetoelektrisko un tetragonalo segnetoelastisko fazém.

Saja darba tika paradits, ka no frekvences atkarigais €'(T;f) plecs, kas tira
NBT tiek novérots pie temperatiram, kas zemakas par dielektriskas caurlaidibas
maksimuma temperataru T,, var transforméties par lécienveida €'(T) izmainu
pie temperatiiras T,, kur izteikta dielektriska dispersija saglabajas tikai tempe-
ratiru diapazona T, < T < T,,. Sada transformacija konstatéta, veicot izturésanu
laika pie T < Ty cietajam $kidumam 0,9NBT-0,1BT. Citu autoru darbos ta ir
noverota, ari polarizéjot paraugu [48, 49]. Relaksoru ipasibas dielektriskas caur-
laidibas plecam var pastavét ne tikai romboedriska fazé, ka tas ir tiram NBT, bet
ari tetragonala faze, uz ko norada 0,9NBT-0,1BT iegutie rezultati.

Veicot pétijumus NBT cietajiem $kidumiem ar CaTiO,, esam paradijusi,
ka NBT romboedriskas fazes apgabala augséjai robezai atbilst &'(T) strauja iz-
maina un tas termiskajai histerézei — €'(T) termiska histeréze. Savukart, veicot
pétijumus NBT cietajiem $kidumiem ar Sr,,Biy,TiO; (SBT) un PT, sastavam
0,24NBT-0,56SBT-0,2PT novérojam, ka plecam, kuram piemit izteikta dispersija
atkariba no frekvences zemo temperatiru pusé, raksturiga termiska histeréze
temperattru rajona, kur ta nav atkariga no frekvences (T < T,).

No frekvences neatkarigais €'(T) maksimums, kas tira NBT novérojams
tetragonalas fazes pastavé$anas temperatiiru diapazona, 0,8NBT-0,2BT gadiju-
ma ir noveérots temperatiiru apgabala, kura saskana ar rentgenstaru difrakcijas
pétijumiem pastav kubiska faze.

Minétie novérojumi liecina par to, ka relaksoru ipasibas tira NBT un NBT
ar nelielu modifikatoru saturu paradas lidz ar polaro fazi, kaut ari tas nav atka-
rigas no konkrétas polara stavokla simetrijas. €'(T) plecam atbilstosais relaksoru
stavoklis médz bat nestabils, laika pakapeniski transforméjoties segnetoelek-
triska stavokli. Segnetoelektriskais stavoklis nojauc €'(T) plecam raksturigo
dielektrisko dispersiju. Pie tam polarizacijas sabruksana pie Ty tiram NBT un
NBT ar nelielu modifikatoru koncentraciju (kas izskatas ka ass léciens €'(T)
pleca zemo temperatiiru dala) ir lidziga polarizacijas sabruksanai segnetoelek-
triskajos relaksoros pie T,, kas izskaidro ari makroskopiskas simetrijas, kas noveé-
rota pie T < T, saglabasanos nepolarizétam paraugam temperatiiru rajona virs
dispersijas apgabala, t.i., virs €'(T) pleca. Kopuma vieniga konstatéta atskiriba
no klasiskiem segnetoelektriskajiem relaksoriem ir ta, ka aplukotais dispersijas
mehanisms izpauzas uz NBT raksturiga, no frekvences neatkariga ¢'(T) fona ar
maksimumu pie T,
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Secinajumi

Darba ir iegita un izpétita jauna segnetoelektrisko relaksoru cieto $kidumu
rinda NBT-ST-PT, kura relaksoru iIpasibas, izejot cauri dazadiem relaksoru
stavokla stabilitates limeniem atkariba no PT koncentracijas, mainas plasaka
spektra neka citam zinamajam segnetoelektrisko relaksoru cieto $kidumu sisté-
mam. Izveidota §s cieto $kidumu sistémas fazu diagramma.

NBT-ST-PT cietajos skidumos noteikta Bérnsa temperatara, ka ari tradicio-
nali relaksoru stavokla aprakstam izmantojamo Fogela-Fulcera likuma un paka-
pes likuma parametri. Paradits, ka segnetoelektriskajos relaksoros dielektrisko
dispersiju ir iespéjams aprakstit ar vienu relaksacijas mehanismu visa tempera-
taru apgabala, kur ta novérojama, nepostuléjot polaro nanoapgabalu iesal$anu.
Analizé&jot dielektrisko nelinearitati NBT-ST-PT nav atrasta ¢"(lnw) atkariba no
nobides lauka, kas atbilstu superparaelektriskajam modelim.

Sastaviem ar mazu relaksoru stavokla stabilitates apgabalu, ko raksturo
starpiba starp dielektriskas caurlaidibas maksimuma temperatiru un fazu
parejas temperataru T,-T, piemit augstas elektrokaloriska efekta vértibas, kas
parsniedz 1°C un ir saistitas ar elektriska lauka inducétu fazu pareju starp
relaksoru un segnetoelektrisko stavokliem. NBT-ST-PT ar lauku inducétas
polarizacijas un elektrokaloriska efekta atkariba no koncentracijas liecina par
dazadu polarizacijas mehanismu ieguldijumu. Sastaviem ar PT koncentraciju
lidz x = 0,05 polarizacija dominé elektriska lauka izraisita polaro nanoapgabalu
parorientacija.

Ar Ca modificétos NBT-ST-PT cietajos $kidumos dielektriskas caurlaidibas
maksimuma un fazu parejas temperatiiras pie zema Ca satura nav atkarigas no
Ca koncentracijas, savukart dielektriskas caurlaidibas maksimuma vértiba izteik-
ti samazinas visa koncentraciju diapazona. To ir iespéjams interpretét, pienemot,
ka Ca parsvara koncentréjas polaro nanoapgabalu ieksiené, stabilizéjot tos.

NBT-ST-PT cieto $kidumu modificésana ar NN un PMN veicina relaksoru
stavokla stabilizé$anos. Savukart NBT-ST-PT Na aizvietoSana ar vienvértigiem
metaliem (Li, K, Ag) maz ietekmé fizikalas ipasibas salidzinajuma ar analogisku
aizvieto$anu tira NBT. Relaksoru stavokla stabilizé$ana bez dazadas valences/
izméru jonu sadalijuma viena perovskita ABO, apaksrezgi svariga loma ir seg-
netoelektriska stavokla pavajinasanai jonu aizvietoSanas rezultata.

Ir uzlabota fazu diagramma NBT-BT cieto skidumu sistéma virs morfotropas
fazu robezas. Konstatéts, ka BT koncentraciju rajona 0,2 < x < 0,3 T,, apkartné
notiek polara stavokla rakstura maina un, pieaugot BT saturam, plasa koncen-
traciju intervala novérojama relaksoriem raksturiga €'(T,f) uzvediba. Mainoties
polara stavokla raksturam, tetragonalitate sasniedz maksimalo veértibu.

Balstoties uz veiktajiem pétijjumiem, ir paradits, ka atskiriba no klasiskiem
segnetoelektriskajiem relaksoriem NBT gadijuma relaksoriem raksturigais dis-
persijas mehanisms darbojas uz NBT raksturiga, no frekvences neatkariga €'(T)
fona ar maksimumu pie T,,.
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Aizstavamas tézes

Ir atklata jauna cieto $kidumu sistéma 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT, kura relakso-
ru ipasibas, izejot cauri dazadiem relaksoru stavokla stabilitates limeniem,
mainas plagaka spektra neka citam zinamajam segnetoelektrisko relaksoru
cieto skidumu sisttmam. Relaksoru stavokla stabilizésana bez dazadas
valences/izméru jonu sadalijuma viena perovskita ABO; apaksrezgi svariga
Dielektrisko dispersiju visa temperatiru diapazona segnetoelektriskos
relaksoros iespéjams aprakstit viena relaksacijas mehanisma ietvaros, ne-
postuléjot iesalSanas temperatiiru, pie kuras relaksacijas laiku sadalijuma
mala T,,>. Sada pieeja novérs problémas, kas rodas, relaksoru stavokla
aprakstam izmantojot Fogela-Ful¢era likumu.

Veikti labojumi (1-x)NBT-xBT fazu diagramma. Koncentraciju rajona
x = 0,20-0,30 notiek fazu parejas dabas un dielektrisko ipasibu maina,
parejot no NBT raksturigajam uz segnetoelektriskiem relaksoriem rakstu-
rigajam atkaribam. Sis koncentracijas rajona tetragonalitite un polarizacija
sasniedz augstas vértibas.

Cieto skidumu sistéma 0,4NBT-(0,6-x)ST-xPT elektrokaloriska efekta rak-
sturs ir atkarigs no konkréta sastava vietas fazu diagramma. Sastaviem ar
0,20 < x < 0,25 piemit augstas elektrokaloriska efekta vértibas (lidz ~1 °C
pie 20 kV/cm) relaksoru-segnetoelektriskas fazu parejas rajona. Elektro-
kaloriska efekta aprakstam segnetoelektriskajos relaksoros tradicionalie
termodinamikas priek$stati nav piemérojami.
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