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Anotacija

Darbs izstradats Latvijas Universitates Cietvielu fizikas institita (CFI) un
Austrijas univeritaSu Atominstititd Vin€ perioda no 1983 — 2005. gadam. Darbs
uzrakstits anglu valoda ar anotaciju anglu un latvieSu valoda, tam pievienotas galveno
publikaciju kopijas. Darba zinatniskais vaditajs: Dr.hab.phys., Prof. Guntis Liberts,
zinatniskais konsultants: Dr.hab.phys. Prof. Andris Krumins.

Sini darba veikti kompleksi optisko un elektrofizikalo fpasibu eksperimentali
petijumi heterostrukturétos FE materialos, kuros binaro sistému vairuma gadijumu
viena komponente tika izvEleta stingri polara, bet otra ka paraelektriska vai
antisegnetoektriska, multikomponentas sistemas lielako tiesu bija daudzslanu
segnetoelektriskie (SE) materiali un analogu perovskitu struktiiru planas kartinas.
Darba galvenie uzdevumi: petijumu metodikas attistiSana, kas var veidot saikni starp
pielietojumiem un fizikalam ipaSibam, nelineari optisko metozu izstrade fizikalo
lauku vizualizeéSanai, eksperimenti ar dazada tipa SE planajam kartipam un to
strukttram.

Galvenas promocijas darba pétniecibas metodes (laika posma 1982.-2005.g.)
attiecas uz nelineari optiskajiem, optiskajiem, dielektriskajiem un elektrofizikalajiem
mérjjumiem. Nelineari optiskie petljumi pamata bija otras optiskas harmonikas
generacijas (OHG) efekta analize, kas tika attistita sekojoSos virzienos: divkanalu
OHG signalu mérisana ar stroboskopisko integréSanu un signalu normalizaciju
attieciba pret kvarca etalonu; vaju OHG signalu divkanalu registracija ar
stroboskopisku fotonu skaitiSanu. laika izskirSanas OHG eksperimenti (ns); OHG
temperattras un elektriska lauka atkaribu pétiSana (77 - 800 K), OHG polarizacijas
eksperiments; OHG termografijas eksperiments (HARMOSKAN projekts); lidzas tam
tika veikti kompleksi elektrofizikalie eksperimenti, kuros tika izmantoti modulacijas
tipa Maikelsona tipa interferometrs mazu deformaciju un elektrostrikcijas petiSanai;
dielektrisko, deformacijas, OHG histerézes cilpu uznemsSana, datorvadams
dielektriskais spektrometrs Hewlett Packard LRC meter 4284A darbam spektra
apgabala 60 Hz - 200 MHz., ATSV vadamibas mériSanas ¢etrzondu metodes iekarta.

Izstradata kompleksa dielektrisko un optisko mérjjumu metodologija un
aparatira heterogénu FE materialu pasibu pétijjumiem. Lietojot nelineari optiskas
metodes, konstatets lokalo polarizacijas klasteru termoaktivacijas universalais
raksturs, termiski cirkul&jot depolarizétus un elektriski polariz&tus paraugus. PLZT
X/70/30 paraugiem atrasta relaksoru/dipolu stikla tipa uzvediba plasa argja elektriska
lauka intensitdSu un temperatiiras diapazona. Dielektriskas polarizacijas un
caurlaidibas relaksacijas detalizéti petijumi uzrada divas Tpatnibas: 1) polarizacijas
sabrukSanai pec elektriska lauka izmainas ir daudz mazaka laika konstante ka péc
temperatiiras izmainas; 2) temperatras izraisito polarizacijas sabrukumu neietekmée
elektriskais lauks (eksperimentos izmantotajos laika intervalos), eksist€joso polaro
stavokli nesagrauj elektriskais lauks E < Ey, Relaksoru SE planajas kartinas stiklveida
(dipolu stiklu) uzvedibu apliecina sekojosais: Fogela — FulCera sakaribas izpildiSanas,
atkapes no Kiri-Veisa likuma dielektriskajai caurlaidibai, lokalas sakartotibas
modelparametra temperatiiras atkariba, treSas kartas dielektriskas caurlaidibas
maksimums, tresas kartas relativas dielektriskas caurlaidibas pieaugums.

Sol-gel PZT kartinu neitronu un gamma apstaroSanas noteikta iek$€jo nobides
lauku ietekme uz polarizacijas hister€zes cilpu veidu. Novérotos efektus var attiecinat
uz kustigo ladinnesgju sakerSanu uz defektiem (graudu robezas, virsmas). Elektronu
un gamma radiacijas induc@tos defektus SE kartinas var noverst atkarsgjot materialu



lidz 420 — 570 K, radiacijas induc&to polaro pasibu aktivacijas energija ir 0.1 — 0.3
eV.

Lazera starojuma inducéti termooptiski efekti izmantoti vadiSanai, PLZT
plaksnei atrodoties lazera rezonatora ka Fabr1 — Pero interferometram ar termoptisko
nobidi.

Izveidota jauna OHG termografijas metode, ta parbaudita uz modela, kas
parklats ar FE saturoSu krasu. Sintezéti FE — poliméru OHG jutigi kompoziti
materiali darbam temperatiiras diapazona 77 - 800 K. Aktivas FE pildvielas uz
perovskita struktiiras svina — stroncija titanata un barija — stroncija titanata cieto
Skidumu bazes var lietot ka OHG vizualizatorus un drosibas Iidzeklus ps un fs
impulsu lazeru sisteémas.

Darba aktualitate un petijumu meérkis

Jaunas tendences segnetoelektriku (SE) pielietosana rada, ka monokristaliski
SE materiali (arvien plasak Austrumeiropa agrak lietota termina segnetoelektriki vieta
tiek lietots starptautiski pienemtais vards — ferroelektriki (FE) , kam prieksSroka dota
arT Saja darba) tiek aizstati ar nanoizméru FE sisttmam, kompozitiem, keramiskiem
un ar loti dazadiem t.s. inteligentajiem (smart) FE materialiem , kuri galvenokart tiek
sintez€ti ar jau iepriek§ uzdotu heterogénu struktiru. Uz klasisko jautajumu par
spontanas polarizacijas stabilitati $ajas struktiiras ir iegiitas parsteidzoSas atbildes,
nanoizméru FE — polarizacijas Tpasibu stabilitate tiek parbaudita plasas laiciskajas un
telpiskajas dimensijas. FE materialu agrinajos petijumos heterogenitate tika saistita ar
defektiem, graudiem, doméniem vai koncentraciju fluktuacijam, bet miisdienas tiek
diskut@ts par starpslanu vai virsmas ietekmi uz polaram ipasibam, ka ar1 par stiklveida
FE (analogi spinu un dipolu stikliem).

Teorétiki ir nonaku$i pie nanoizm&ru FE Tipasibu aprékiniem izejot no
pirmajiem principiem da hoc , kas pats par sevi ir pretruna ar t.s. Kenciga apgabalu
klasiskajam FE stabilitates robezam, taja pasa laika tikstoSiem eksperimentalu darbu,
kas veltiti nesakartotiem vai heterogéniem FE, balstas uz tiri empirisku pieeju jauno
nanoskopisko struktiiranalizes metoZu lietojuma.

Sini darba veikti kompleksi optisko un elektrofizikalo ipasibu eksperimentali
petijumi heterostrukturétos FE materialos, kuros binaro sist€tmu vairuma gadijumu
viena komponente tika izvEleta stingri polara, bet otra ka paraelektriska vai
antiferrroelektriska, multikomponentas sist€émas lielako tiesu bija daudzslanu FE un
analogu perovskitu struktiiru planas kartinas.

MeriSanas metoZzu pamata esam izvelg§jusies elektrooptiskos un nelineari
optiskos efektus, ka visvairak saistitus ar spontanas polarizacijas dabu, (piem&ram,
Beérnsa modela aprobacija balstas uz kvazistatisku klasteru spontanas polarizacijas
izsauktajiem elektrooptiskajiem, elastooptiskajiem un nelineari optiskajiem efektiem).
Savukart, vairak izteiktas makroskopiskas polarizacijas nestabilitates un relaksoru
1pasibas tiek pétitas izmantojot zemfrekvences pjezoelektriskos, dielektriskos un citus
efektus, tie arT ciesi saistiti ar moderno FE materialu galvenajiem pielietojumiem.
Nelineari optiskie otras optiskas harmonikas generacijas (OHG) mérfjumi skaidri
uzrada lokalo klasteru polarizaciju, termooptiskas ipaSibas - lokalas polarizacijas
pirmskritisko uzvedibu lazera ierosinatas termiskas uzsilSanas apstaklos, apstaroSanas
efekti stipri ietekmé t.s. iesaldétos lokalos elektriskos laukus, zemfrekvences argjie
elektriskie lauki un mehaniskie spriegumi galvenokart izpauZas ka neergodiskas dabas
sakartoSanas procesi.



Promocijas darba merkis ir - elektrofizikalu un nelineari optisku paradibu
petijumi misdienigos heterogénos perovskitu struktiiras materialos: kompozitos,
segnetoelektrikos ( turpmak —ferroelektrikos), augsttemperatiiras supravaditajos).

Ka galvenie uzdevumi minami - petijumu metodikas attistiSana, kas var veidot
saiti starp pielietojumiem un fizikalam Tpasibam, nelineari optisko metoZu izstrade
fizikalo lauku vizualiz€Sanai, eksperimenti ar dazada tipa segnetoelektriku planajam
kartinam un to struktiiram.

Darba struktiira.

Promocijas darbs sastav no: ievaddalas, pétito paraugu detaliz€ta apraksta
(nesakartoti ferroelektriki (FE) ar perovskita tipa skabekla oktaedrisko struktiiru,
kupratu augsttemperatiiras supravaditaji (ATSV),dazadi dopeti triglictnsulfata
monokristali, litija tetraborata monokristali, poliméru kompoziti ar FE),
eksperimentalas iekartas, kas veidota un ekspluatéta no 1983 — 2005. gadam Tsa
apraksta; rezultatu un diskusijas sadalas, rezultatu kopsavilkuma un publicéto darbu
saraksta. Darba pielikuma dotas nozimigako publiceto darbu kopijas.

Darba apjoms 56 lpp, 22 atteli. Citetas literatiras saraksta 50 nosaukumi, public&to
darbu saraksta vairak par 70 darbiem.

Darba rezultati attiecas uz nelinearas optikas mérfjjumiem (otras optiskas harmonikas
generacija (OHG), elektrooptisko un termooptisko efektu mérjjumiem PLZT
keramika, dielektrisko spektroskopiju PLZT un relaksoru planas kartinas, originalu
OHG termografijas sistemu. Galvenie rezultati formuléti 4 t€zes.

Galvenie pétijumu objekti un to iss raksturojums

Skabekla oktaedra tipa perovskita struktiras ferroelektriki (FE) jau daudzus
gadus (1962-2005) ir galvenais pétijumu objekts Prof. Voldemara Fricberga (1926-
1982) dibinataja Latvijas Universitates Cietvielu fizikas institiita Segnetoelektriku
fizikas nodala (LU CFI SFN). Perovskiti ir TpasSi svariga FE materialu grupa, to
svarigums izriet ne tikai no tehnologiskiem plasa spektra FE aktivu cieto $kidumu
masveida raZoSanas apsveérumiem, bet arT tiri fundamentalu problému uzstadijuma
del, vispirms jaatzimé strukturalo fazu pareju mehanisms un simetrijas kroplojumi
(symmetry breaking).

Sadi simetrijas kroplojumi centrosimetriska paraelektriska fazé rezga defektu

un/vai spontanas polarizacijas fluktuaciju rezultata rada pastiprinatas termooptiskas,
nelinearas dielektriskas un pjezoelektriskas Tpasibas, ka ar1 ta saukto simetrijas
aizliegto otras optiskas harmonikas generaciju (OHG).
Visas Seit aprakstitas kompleksas FE sisteémas tika projektetas un kimiski sintez&tas
uz kompleksu FE cieto Sskidumu bazes (galvenokart binaro ar svina titanatu)., kas
izrada ekstrému jutibu pret ar€jiem elektriskiem laukiem. Pieméram, elektriskais
lauks ar intensitati tikai dazi V/cm var jiitami ietekmét dielektriskas, pjezoelektriskas
u. c. Tpasibas, dazkart ar izteiktu histerézi , ko pavada plaSs dielektriskas polarizacijas
relaksacijas laiku spektrs. Relaksacijas platjoslas raksturs biitiski ietekméjis ari
jaunizveidojusos So materialu raksturojoso terminologisko bazi. Ta, Sodien terminus—
FE ar izsméretu fazu pareju un sastava fluktuacijas ( compositional fluctuations), kas
bija aktuali 30 gadus atpakal, visas jomas nomaina jédzieni — relaksoru FE, dipolu
stikli, bet zemajas temperatiiras —kvantu ferroelektriba.

Misu pétijjumiem tika izv€létas sekojoSas FE klases: 1) klasiskie FE
monokristali, 2) nesakartoti FE monokristali ar izsmérétu fazu pareju, 3) ar La



modificeta svina cirkonata-titanata (PLZT) caurspidiga keramika un 4) kompoziti un
slanveida plano FE un/vai kupratu perovskitu ATSV kartinu struktiiras.

Ipasa uzmaniba tika pievérsta elektrofizikalo Tpasibu pétijumiem sekojosos ar

svina titanatu aizvietotos heterogénos FE: PbMg;;3Nb,303 (PMN), PbScsNbys0;3
(PSN), PbSco_sTaO,503 (PST), un PbLU()_sNb()jO?, (PLN)
Slanveida perovskita struktiiras Bi-Ba-Pb-O supravados$as ipasibas pie 15 K, kuras
atklaja Sleits , tika vispusigi pétitas art LU CFI SFN, to daudzus gadus veica
A.Gajevskis un L.Sebanovs. Tadgjadi parslégsanas uz ATSV tematiku pec 1987.g.
bija iespgjama nekavgjoties, tika izve€leta specializacija uz ATSV kompozitiem,
elektrodiem un radiacijas efektiem (lazeri, neitroni, gamma stari.

Izveletas Y-Ba-Cu-O un Bi,TI u.c. saturoSo ATSV keramiskas plaksnites vai
planas kartinas var kalpot ka elektrodi dazadas FE ieric€s ( atminas, sensori,
aktuatori). ATSV savietojamiba ar SE, ka armT minimala signalu dispersija ATSV
vilnvadu Iinijas parada So materialu lielas perspektivas THz tehnika .

Perovskita tipa FE struktiiras neviendabiba (heterogenitate) var tikt attiecinata
uz rezga defektiem, kas saistami ar FE aktivo jonu polaru ( acentrisku) nobidi,
kimiskas dabas nesakartotibu — sastava fluktuaciju izpratng, klasiskas FE fluktuacijas
fazu parejas tuvuma, virsstruktiiras cietajos Skidumos, graudu robezas un domé&nu
sienas. Miisu pétijums ir virzits gan uz monokristali, gan nesakartotu FE izpéti, tomer
velams izskirt Sajos apakSgadijumos divas iespgjas — materialus ar pasvielas (intrinsic)
defektiem vai nesakartotibu, un materialus ar maksligi raditu struktiiru (extrinsic) $aja
jédziena ieklaujot arT nesakartotibu.

PMN un KTL monokristali tiek attiecinati uz t.s. modelkristaliem, Kkuros
mégina noskaidrot dazada veida idealas struktiiras defektu ietekmi uz polarajam
ipasibam. PMN kristals, kur§ labi zinams ka FE ar izteikti izpliduSu fazu pareju,
paslaik tiek raksturots ka relaksoru tipa FE. KTL un KTN ( attiecigi kalija tantalata
cietie Skidumi ar Li un Nb) sistémas tika ievestas, lai sistematiski aizvietojot Li un Nb
jonus attiecigajos kristaliska rezga mezglos, varétu izsekot polaro ipasibu attistibai.
Pateicoties Li-off centra modelim KTL beidzamajos 20 gados stridigas diskusijas
attistijusies dipolu stiklu fizika, zinama méra to ietekmé&ja OHG eksperimenti, kas ir
ar1 81 darba sastavdala.

Viena no Sodienas FE nanofizikas problémam saistas ar mezoskopiskiem (
submikronu izméra) lokalas polarizacijas klasteriem, kuru stabilitatei ir loti liela
praktiska nozime, tapat ka tas alternativai — parslegSanas sp&jai. Milziga polaro
1pasibu atSkiriba pieliekot argjos laukus vai termiski ciklgjot (histeréze) tiek pamata
interpretéta ar So dipolu sistemu neergodisko raksturu (Ergodiskas hipotezes autors ir
Lars Onzagers, tas pielietojums heterogéniem FE likts prieksa italu grupas darbos
pirms 10 gadiem). Ka sekas tam ir daudz pretrunigu eksperimentalo datu , galvenokart
tad, kad nav korekti veikta termiska cikléSana vai parpolarizacija ar¢ja lauka.

Visaugstakas kvalitates (optiski caurspidigas, kas atlauj veikt Ramana
izkliedes, NLO un citus optiskos mérijumus) FE keramika radita modific€jot svina
titanata/cirkonata keramiku ar La un izmantojot karstas preséSanas tehnologiju , kas
pilniba apgiita LU CFI SFN. Saja darba tika izmantotas komplicétas keramikas
sintézes gan dazadas Zr/Ti attiecibas iegisanai PLZT, gan ari sarezgitu FE cieto
Skidumu un savienojumu iegtisanai. PLZT X/70/30 keramika tika izv€l&ta tapéc, ka
Seit ertak mainit polaro/antipolaro ipasibu izpausmes, salidzindjuma ar PLZT
X/65/30, kas atrodas tuvak morfotropajai fazu robezai.

Veidojot originalu distances nelineari optisko termografijas sistému, radas
nepiecieSamiba izveidot OHG aktivu FE parklajumu ar izteiktu kvadratiskas optiskas
nelinearitates  temperatiiras  atkaribu  vairakiem temperatiiru  diapazoniem.



Termojitigajam parklajumam tika izveidoti kompoziti: FE-polimérs. Ka aktivais
termojiitigais elements tika izveleti dazada granulometriska sastava FE perovskita tipa
cieto Skidumu pulveri. Ka visatbilstosakie péc nelineari optiskajam un
termooptiskajam Tpasibam tika pielietoti Ba,Sr; «TiO3, Pb,Sr;TiOs cietie Skidumi,
kuriem izpauZas pietiekami asas fazu parejas temperatiiru diapazona no 77 K Iidz pat
800 K un augstak. Ka saistviela tika izmantoti PMMA un PMB(butil)A poliméri, ka
arT epoksida sveki un nitroceluloze.

Savukart kompozita ferroelektrikis — augsttemperattiras supravaditajs izveidei
bija pavisam cits pamatojums., proti, tika izmantotas divas originalas teorétiskas
idejas. Pirma attiecas uz ATSV kritiskas stravas vertibas palielinasanu izmantojot
ATSV aktivas komponentes iespieSanu ar telpiski aptveroSu FE vidi spontanas
deformacijas dgl, attiecigi saskanojot abu komponentu Kirl temperatiiras. Otra ideja
saistas ar izostrukturalu perovskitu elektrodu izveidoSanu segnetoelektriskajam
iericem. Perovskita tipa supravadoss elektrods biitu ideals daudzos pielietojumos, jo
tas labi saskanojas péc termiskas izpleSanas un kristaliska reZga parametriem
perovskita tipa FE, pie tam supravadosam elektrodam praktiski nepiemit zudumi un
frekvencu dispersija, kas ir biitiski superjaudigu datoru krioelektroniskajas atminas un
procesoros.

Darba ietvaros praktiski tika realiz€ta min&tas idejas par cieta kompozita SE-ATSV
radiSanu un slanveida. heterostruktiru ATSV-FE dielektrisko un elektrostriktivo
test€Sanu. Jautajums par korektu FE un ATSV Tipasibu identifikaciju ar telpisku
izSkirSanu likas loti sarezgits, jo Iidz §im spontanas polarizacijas un vadamibas
izzuSanas (ATSV) mérfjumi kompozitos nekur nebija Tstenoti., jo izmérit spontano
polarizaciju ideali vados$a vid€ pirmaja mirkl1 skiet absurdi.

Lai arT rezga parametri abam komponent€m ir attiecigi salagoti, ATSV un SE
komponentém ir vienlidz svarigi, lai abu komponentu termiskas savienoSanas procesa
(900°C) nenotiktu to degradacija, piem. skabekla migracija no vieniem skabekla
oktaedriem (par ATSV atbild noteikta skabekla jonu un to vakancu sakartoSanas
bazalaja plakn€) uz citiem, ka rezultata izzustu supravadiSana vai stipri izplastu FE
fazu pareja. Lidz ar to aktuala ir agrak min€ta So pamatipaSibu saglabasanas kontrole
dazadas paraugu un iericu izgatavosanas stadijas.

Eksperimentalas metodes

Galvenas promocijas darba petniecibas metodes, kas attistitas 1982-2005.gg.
LU CFI un komand&juma laika Viné ( Austrijas Universitasu Atominstitlitd) attiecas
uz nelineari optiskajiem, optiskajiem, dielektriskajiem un elektrofizikalajiem
mérjjumiem. Nelineari optiskie petljumi pamata bija otras optiskas harmonikas
generacijas (OHG) efekta analize, kas tika attistita sekojoSos virzienos:
1) Divkanalu OHG signalu meériSana ar stroboskopisko integréSanu un signalu
normalizaciju attieciba pret kvarca etalonu;
2) Vaju OHG signalu divkanalu registracija ar stroboskopisku fotonu skaitiSanu
3) Laika iz8kirSanas OHG eksperimenti ( ns );
4) OHG temperatiiras un elektriska lauka atkaribu pétiSana (77-800 K)
5) OHG polarizacijas eksperiments;
6) OHG termografijas eksperiments (HARMOSKAN projekts);
Lidzas tam tika veikti kompleksi elektrofizikalie eksperimenti ar sekojo$am iekartam:
T)Modulacijas tipa Maikelsona tipa interferometrs mazu deformaciju un
elektrostrikcijas pétiSanai
8) Dielektrisko, deformacijas, OHG histerézes cilpu uznemsana,



9) Datorvadams dielektriskais spektrometrs Hewlett Packard LRC meter 4284A
darbam spektra apgabala 60Hz -200 MHz.
10) ATSV vadamibas mériSanas ¢etrzondu metodes iekarta.

OHG eksperimentu istenoSanai tika modificeti darbam superiso impulsu
rezima standarta YAG:Nd lazeri LTI-501. Tika izmantots dubultas rezonatora labuma
sléga un modu sinhronizacijas rezims, kas lava iegiit 1 MW lazerimpulsus (100 ps) ar
augstu sekoSanas frekvenci (SkHz), tad€jadi nodroSinot optimalus nosacijumus
mérdatu vid€joSanai un apstradei. Izmantojot LU CFI esosas iestrades (J. Jansons)
fotonu skaitiSanas joma un termiski delikato ps impulsu lazerstarojumu (minimala
passilSana absorbgjosos paraugos), OHG merkompleksam faktiski piemita galgja
jiitibas robeza, kas tika novertéta ka 10" no kvarca etalona signala. Sada jiitiba at]auj
pett vajus nelineari optiskus efektus, piem&ram defektus centrosimetriskas vielas (t.s.
aizliegtie OHG signali).

Lokalas polarizacijas petijumi heterogenos FE un paraelektrikos

Pirms miisu OHG eksperimentiem segnetoelektriku paraelektriskajas fazes
valdija uzskats, ka polarizacijas fluktuacijas ir noteicosas optiskajas Ipasibas virs Kirl
temperatiras un daudzas optiskas paradibas (fotoelastiba, elektrooptiskais efekts,
lauSanas koeficienta temperatiiras atkariba, Ramana izkliede u.c.) tika trakttas no
klasiskam kritisko paradibu pozicijam. Tafu jau pirmajos OHG, NMR, Ramana
izkliedes eksperimentos paradijas nepiecieSamiba parafazes optisko paradibu
skaidrojuma ieklaut defektu (off-centru), termoaktivétas lokalas (klasteru)
polarizacijas, fundamentalas dabas relaksaciju un dipolu stiklu jédzienus.

Pat nominali tiros barija titanata monokristalos ar Iidzsvara defektu
koncentraciju 10" cm™ . ar OHG intensitates temperatiira atkaribas analizi paradita
termoaktivétas FE klasteru polarizacijas klatbiitne parafaze. Visparzinams, ka FE
kristalos ar defektetu kristalisko struktiiru un ar7 cietos §kidumos, kur jau izsenis ir
strids par defektu definiciju ka tadu, lokala polarizacija ir a priori saistama ar
defektiem.

Saja zina attaisnojas off-centru ideologija KTL monokristalos, kur tiek
diskuteta termoaktiveta ar Li saistita klasteru relaksacija dipolu stiklu pieejas ietvaros
un klasiska FE (LiTaOj3 raksturiga) sakartosanas. KTL monokristalos ( 3,8%Li) mums
pirmajiem izdevas ar OHG metodi atrast lokalas polarizacijas termoaktivacijas
izpausmes, kas v€lak apstipringjas ari citu autoru analogiskos OHG eksperimentos.
Polarizacijas klasteriem ar OHG metodi noteikta termiskas aktivacijas energijas
vertiba KTL (0,6 eV) bez ar&ja elektriska lauka labi sakrita ar citos eksperimentos
noteiktajam analogiskam veértibam necentrala Li jona aktivacijai. Svarigi atzimét, ka
OHG metode pieder pie t.s. nulles lauka metodeém, bet dielektriskie mérijumi ar mazu
mérlauka intensitati plasa spektra diapazona dod izteikti plaSu relaksaciju spektru, kas
butiski atskiras no klasisko FE un paraelektriku uzvedibas (Kiri-Veisa likums).

Ka 1paSs nesakartota FE piemérs jamin svina magno-niobata (PMN)
monokristals, kura lokalas polarizacijas mehanisms ir loti sarezgits, jo kristala ir
veérojama vairaku necentrosimetrisku fazu koeksistence, izteiktas zemfrekvencu
polarizacijas relaksacijas eksperimentos ar ar€ju elektrisko lauku. Tapec 1pasi svarigi
atkal bija veikt eksperimentus nulles lauka reZima, ko ideali nodroSina OHG tehnika
ar savu izcilo jiitibu pret centrosimetriskas parafazes matricas polariem klasteriem
(symmetry breaking). V&l jo 1pasi jaatzimé, ka Sajos kristalos butiski noteikt
necentrosimetrisko struktiiru simetriju. Miisu OHG eksperimentos (temperatiiras,



laika un elektriska lauka, ka arT polarizacijas atkaribas, tika pirmoreiz iegtti rezultati,
kas atlava identificEt gan simetrijas tipu nomainu zemajas temperatlras, gan
termoaktivacijas polarizacijas ieslégSanas temperatiiru intervalus., gan ar atbilsto$as
aktivacijas energijas vértibas ( 0,02 eV un 0,04 eV).

TreSais misu pétjjumu objekts FE grupa ar lielu reZga nesakartotibu un
metastabilu lokalo klasteru polarizaciju ir PLZT keramika. PLZT keramika detalizeti
OHG eksperimenti agrak tika veikti pie cirkonija-titana attiecibas 65/35, kur pie
lantana koncentracijam 6 at.% lidz 12 at.%) tika noverot izteikts termoaktivets lokalas
polarizacijas raksturs. Lai precizétu lokalas polarizacijas mehanismu, tika izveleti
keramikas sastavi PLZT X/70/30, kur X- La saturs tika piemekl&ts ta, lai arT istenotos
FE un antisegnetoelektrisko (AFE) apgabalu jaukts stavoklis, bet talak no morfotropas
fazu robezas.. Sada pieeja lava parbaudit priek§status par dazadas jauktas dipolu
sakartotibas izpausmi PLZT, ka ar1 domingjoSo termoaktivacijas un relaksaciju
raksturu klasteru polarizacija. Papildus eksperimenti ar ar&ju elektrisko lauku
(elektriski induc@ta OHQG) apstiprinaja miisu pienémumu par termoaktivetas klasteru
polarizacijas universalo dabu $ajos materialos.

Rezumgjot OHG datus PLZT var teikt, ka tika novérotas izteiktas stikliem
(dipolu)
raksturigas Tpasibas, ka dipolu konfiguracijas iesalSana (freezing) zemas temperattras,
termoaktivacijas tipa relaksacijas ar plaSu relaksacijas laiku sadalijumu un noteiktam
aktivacijas energijam.

Lai salidzinatu polari aktivus materialus, respektivi FE, ar idealu
centrosimetrisku vidi, kura atrodas definéti rezga kroplojumi, ka modelobjekts tika
izraudzits aditivi krasots un optiski orient€ts NaCl monokristals ar eliptiskiem Na
koloidiem (vid€jais izmérs - 50 nm ). Mums pirmoreiz izdevas atrast korelaciju starp
termoaktivétu defektu transformaciju (koloidu sabrukSanu un F - centru (ari citu
centru ) veidoSanos) un agrak neievérotu OHG raksturigajiem maksimumiem OH
signdla temperatiiras atkariba . Termoaktivéta koloidalo centru sabrukSana lazera
(1064nm)stara fokusa ir loti sarezgita paradiba, misu analiz€ aprobeZojamies ar
V .Zirapa dotajiem NaCl termostimul&to stravu spektriem.

Relaksoru FE dielektriskas ipasibas

Pb(B'B'")O3 perovskitu un svina titanata balstitas binaras sisteémas
(Pb(B'B"")0O3 )1 x-(PbTi03)x, x<xc, ir pazistamas ka materiali ar visvairak izteiktam t.s.
Megs veicam sistematiskus So RFE dielektriskos p&tijumus ievietojot B’'un B’’ jonu
pozicijas sekojoSus elementus:

(B"=Mg, Zn, Ni, Sc, In ..., B” =Nb, Ta, W ...)
Sie RFE raksturojas ar loti augstiem sekojosiem koeficientiem:
Linearais elektro-optiskais koeficients  rs; ~460 pm/V
pjezo-optiskais koefficiens 33 ~ 20-10"* m*/N
dielektriska caurlaidiba &~ 104 - 105,
efektivais pjezoelektriskais koeficients d33 ~ 2500 pm/V,
elektromehaniskas saites koeficients k ~ 90-97%,

Salidzinajumam — vecas paaudzes PZT keramiskajiem materialiem dielektriska
caurlaidiba ir 100 reizes mazaka,, bet d33 = 200 pm/V



So REF materialu planajas kartinas tika novérotas stikliem (dipolu stikliem)
raksturigas dielektriskas Tpasibas, kas izpauZas sekojosas formas:

Fogela —Fulcera sakariba

Atkapes no Kiri-Veisa likuma,

Ipasa temperatiiras atkariba lokalajam kartibas parametram (mode]a ietvaros)
Ipasa temperatiiras atkariba relaksacijas laiku sadalfjumam

Maksimums tresas kartas dielektriskajai uznémibai

Pieaugums normétajai (scaled) tresas kartas dielektriskajai uznémibai

Apstarojot sol-gel tehnologija iegiitas PZT planas kartipas ar neitroniem un gamma
stariem, tika izveidoti lieli iek$gjie elektriskie lauki, kas biitiski deformgja histerézes
cilpu formu . Noverotos efektus var izskaidrot mobilo ladinu nes€ju sakerSanu uz
defektiem (graudu robezas, starpslani). PLZT keramika elektronu un gamma staru
apstarotos paraugos radusos defektu atkarséSana notiek pie 420-570 K, aktivacijas
energijas vertibas radiacijas inducétajam polarajam ipaSibam tika novértétas 0,1-0,3
eV.

Makroskopiskas dabas ieks€ji lauki tika izveidoti PLZT plaksnés, kuras atradas Ar
lazera rezonatora ka Fabri-Pero termooptiski skangjami interferometri, $aja gadijuma
lazerstarojums izraisija parauga passilSanu.

Elektrodu struktiiru lazer-rakstiSana PLZT keramika un indija trioksida.

Ka viena no vienkar$akam heterogénam FE vidém jamin elektrodéti FE, jo vairuma
gadifjumu tas ir acimredzami nepiecieSams lai izveidotu kondensatoru, aktuatoru
utt.Lai izveidotu sarezgitas konfiguracijas elektrodus PLZT keramikas plaksnites
elektrooptisko modulatoru iericem un In,Os stikla struktliram gazu sensoriem, tika
veikti lazerablacijas eksperimenti ar impulsu Nd lazeriem. Pirmaja gadijuma ar
lazerablacijas palidzibu iegttie tilpuma elektrodu celini (vélak aizpilditi ar Ag) atlava
biitiski uzlabot elektriska lauka homogenitati elektrooptiska modulatora aktivaja dala .
Izmantojot CW kvazinepartrauktu impulsu lazeri LTI-502 ar lazerablacijas metodi
tika veikta indija trioksida slanu strukturéSana uz K-8 stikla virsmas. Tika atrasti
optimali lazerapstrades reZimi jutigu pretestibas-kapacitates tipa gazu sensoru
iegliSanai .

Siltuma lauku pétiSana ar OHG termografijas metodi uz objektu virsmas

Prieksgja skata IR termovizijas sist€émas (FLIR), kuras lielako tiesu izmanto
no objekta emitéta infrasarkana starojuma detekt€Sanu ar piroelektriskajiem vai
pusvaditaju detektoriem, tiek plasSi lietotas industrialos, kosmosa un medicinas
eksperimentos. Tomér biezi vien rodas dazadas ekstremalas situacijas, kad ming&tas
sisttmas principa nestrada, vai ar1 dod maldinoSus rezultatus,pieméram klasiska
termovizija nedarbojas zemas temperatiiras, kad Planka formula melna kermena
starojumam principa nosaka niecigo IR fotonu skaitu un zemo signals/troksnis
attiecibu.), tapat biezi nakas meérit siltuma laukus pliismas ar dazadu fona starojumu,
Iidz ar to rodas nekontrol€jamas kliidas. Miisu uzdevums bija attistit t.s. aktivas
termografijas metodi, kurai nebiitu FLIR ierobezojumu. Mg&s attistijam originalu
nelineari optisku distances termografijas sistému, kuru raksturo aktiva lazera stara
skan€Sana pa pétama objekta virsmu, kas parklata ar ferrolektrisku krasu, kura,
savukart, optimizéta efektivai otras optiskas harmonikas generéSanai. Otras optiskas
harmonikas spektralais spoZums ir nesalidzinami lielaks (tapat ka lazeriem) par



jebkuru termiskas izcelsmes starojumu, pie tam izveloties atbilstoSas FE vielas, OH
signals var biit ievérojams jebkura nepiecieSama temperatiiru intervala no hélija
temperatiram lidz objekta kuSanas temperatiirai. Saiti ar klasisko termometriju nosaka
ktmiski reproduc€jamas fazu pareju temperatiiras ar piesaisti pie etalona, piem. fidens
trikritiska punkta Siinas.

Termografiskais parklajums tika veidots ka caurspidigs heterogéns (divu
komponentu) kompozits materials, kur viena komponente bija FE OH genergjoss
pulveris, bet otra - poliméra saistviela. OHG analizei $adas vid€s ir piem&rojama
Kurca un Perri pieeja nelineari optisku pulveru analize, jo perovskitu FE raksturigie
gaismas lausanas koeficienti ir ap 2,5 , bet polimériem ap 1,5 , kas principa neatskiras
no gadijuma perovskitu kristaliti / gaiss. Galvenie secinajumi no OHG analizes
pulveros attieciba uz termojiitigd FE parklajuma pasibu optimizaciju ir sekojosi:

1) OHG intensitate ir proporcionala aktivas SE komponentes tilpuma koncentracijai;
2) Kristalitiem, kuriem neizpildas OHG fazu sinhronisma nosacijumi, maksimala
OHG efektivitate ir pie videjam grauda izm&ra veribam, kas sam&rojamas ar
koherences garumu; SE kristalitiem, kuriem izpildas fazu sinhronisma nosactjumi,
OHG signals sasniedz piesatinajumu pie graudu izm@riem, kas lidzinas 5 koherences
garumiem;

3) OH gaisma genergjas neatkarigi no tuvakas apkartnes;

4) OHG intensitates lenkiska indikatrise atbilst Lamberta starotaja indikatrisei;
Termojitigajiem parklajumiem tika separ€tas tas pulveru frakcijas, kas atbilda pec
izmériem koherences garumam, vai bija ta daudzkartpi. Segnetoelektrisko 1paSibu
stabilitate un fazu parejas asums ( nosaka parklajuma termojiitibu ) saglabajas vid&jo
graudu lielumu diapazona 1-20 mikrometri, ko noteicam ar OH signala temperatiiras
atkaribu merijjumiem. Izmantojot par aktivo termojiitigo pildjjumu FE, kuriem piemit
II veida fazu parejas, izdodas iegiit linearu OH intensitates atkaribu no temperatiiras
[*°~T-T.. Miisu petijumos tika izveleti SE materiali ar I veida fazu parejam, kuriem
raksturiga noteikta histeréze. Termografijas eksperimentos tika lietoti svina-stroncija
titanata un stroncija-barija titanata cietie Skidumi, kuriem piemita loti augstas optiskas
nelinearitates parametri, ka ar7 bija iespgjams, mainot Pb vai Ba koncentracijas, €rti
mainit parklajumu darba diapazonu. Ar minétajam vielam tika parklats temperatiiru
diapazons no 77 K Iidz 800K.

Sakotngji OHG termografijas metode tika izstradata temperatiiras sadalijuma
noteikSanai uz modelu virsmas, kuri tika ievietoti aerodinamiskaja caurulé (CAGI,
Zukovska). Sim eksperimentam tika sagatavoti specidli parklajumi, kuros aktiva SE
komponente bija svina-stroncija titanats ar 36-38 % svina koncentraciju. Tas
nodrosinaja maksimalo parklajuma termojitibu temperatiiru diapazona no -60° C 1idz
+ 50° C. Tika realizéts ari termografiskais eksperiments ar barija titanata pildvielu,
kas bija optimala temperatiiru diapazonam 360- 420 K.

Katram parklajumam tika veikta kalibracijas OHG temperatiiras atkaribu
mérfjumi optiskaja kriostata. Uzklajot realu parklajumu ar pulverizatoru vai otu , ta
slani, radas OH signala nevienmériba pa parauga virsmu, ko bija iesp&jams novertet
katrreiz eksperimenta sakuma. Ar datora palidzibu izdarot katra skan€Sanas punkta
signala normalizaciju, bija iespgjams So uzklasanas biezuma nevienméribas ietekmi
novérst. Lazera stara skanéSanas sistéma tika izveidota no diviem elektromehaniski
vadamiem spoguliem, kas darbojas saskanoti ar lazera baroSanas bloka taimeri. OH
signali caur Saurjoslas 532 nm interferences filtriem (pusplatums 3 nm) tika registréti
ar fotoelelektronu pavairotaju FEU-77 stroboskopiska reZzima. Principa metodes jiitibu
un telpisko izSkirSanu nosaka ps impulsu sekoSanas frekvence un So impulsu jauda.
Misu eksperimenta tika lietoti 1 MW impulsu jaudas un sekoSanas frekvences kHz

10



diapazona. Tadgjadi pie relativi ilgiem (Iidz miniitei) kop€jas termiskas sc€nas
skangSanas laikiem un makroskopiskiem paraugu izmériem (20 cm x 50 cm) tika
izmérits temperatiras sadalfjums ar precizitati ap 1 K. Lietojot saftra:Ti fs lazeri
iespgjams par 5 decimalam kartam palielinat sekoSanas (ari skang€Sanas frekvenci)
saglabdjot ievérojamu ierosino$o impulsu jaudu. Ar fs lazeriem aprakstitas OHG
termografijas sist€émas parametri tadgjadi var tikt butiski uzlaboti.

Vienlaikus ar OH 2D foto vai videoregistraciju, par siltuma lauku zinamu
priekSstatu var git arT tiri vizuali, nov@rojot ar FE parklato virsmu dalgji aptumsota
istaba. Ja lietotais lazerstarojums ir ar mainamu vilpa garuma, papildus iesp&jama
aptuvena ST starojuma vilna garuma noteikSana vizuali. Zinamos apstaklos, kad
lazersistéemu elementu un telpu sienu virsmas ir parklatas ar $adu OHG krasu, tiek
biitiski uzlabota acu un darba drosiba.

Promocijas darba tezes

1. Izstradata kompleksa dielektrisko un optisko mérijumu metodologija un aparatiira
heterogénu FE materialu un iericu galveno tpasibu petijumiem.

2. Lietojot augstjutigas nelineari optiskas metodes (otras optiskas harmonikas
generaciju - OHG) konstatéts lokalo polarizacijas klasteru termoaktivacijas
universalais raksturs termiski cikl&jot depolariz&tus un elektriski polariz&tus paraugus.

3. Izpetot ar sol-gela metodi iegiitu PZT kartinu dielektriskas ipasibas pec neitronu un
gamma apstaroSanas, novérota iek$€jo nobides lauku ietekme uz polarizacijas
histerézes cilpu veidu. Noverotie efekti var tikt izskaidroti ar kustigo ladinnes&ju
sakerSanu uz defektiem, graudu robezam un virsmas. Secinats, ka elektronu un
gamma radiacijas inducgtos defektus PZT kartinas var noverst, atkarséjot materialu
Iidz 420 — 570 K temperatiirai, un radiacijas induc@to polaro ipaSibu aktivacijas
energija ir 0,1 — 0,3 eV robezas.

4. Izveidota jauna OHG termografijas metode, ta parbaudita uz modela, kas parklats
ar (FE) segnetoelektrisku materialu saturoSu krasu. Sintez&ti (FE) — poliméru OHG
jutigi kompoziti materiali darbam temperatiiras diapazona 77 - 800 K. Aktivas FE
pildvielas uz perovskita struktiiras svina — stroncija titanata un barija — stroncija
titanata cieto Skidumu bazes var lietot ka OHG vizualizatorus un drosibas Iidzeklus
ps un fs impulsu lazeru sist€mas.

Pétijumu novitate

Jaatzimge, ka detalizéti OHG pétijumi heterogenu FE modelkristalos PMN, KTL un
PLZT keramika vispirms tika veikti LU CFI SFN Nelinearas optikas grupa. legiitas 2
autorapliecibas par PLZT modulatoru elektrodiem un OHG termografiju. Autora
ieguldijums tapat bija noteicosais dielektriskas spektroskopijas eksperimentos PLZT
un relaksoru FE planas kartinas.
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