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1 EINLEITUNG

1.1 Motivation der Arbeit

Ferroelektrika beschaftigen bereits seit einigen Jahrzehnten sowohl die Grundlagenforschung
als auch die Materialentwicklung. Ihre vielen hervorragenden Eigenschaften machen sie fur
industrielle Anwendungen sehr attraktiv. Unter anderem beeinflu3t durch die Entwicklung nicht-
fliichtiger ferroelektrischer Speicher wurde in den letzten Jahren den nichtlinearen Eigenschaften,
insbesondere dem dielektrischen Umschaltverhalten, verstarktes Interesse gewidmet. Die fur das
Umschaltverhalten verantwortlichen Prozesse sind jedoch sehr komplex, und es gelang bisher nur
in Einzelfallen eine gute quantitative Modellierung der experimentellen Daten.

Daher ist es naheliegend, zunéchst Systeme zu untersuchen, bei denen der Umschaltprozel3 auf
maglichst einfache Weise vonstatten geht. So haben viele Dielektrika yomA BX -Typ, wie z.B.
Rb,ZnCly-Kristalle, in ihrer ferroelektrischen Phase eine eindimensionale Doméanenstruktur.
Diese resultiert aus der incommensurablen Modulation der der ferroelektrischen Phase voran-
gehenden IC-Phase. Die Eigenschaften solcher Kristalle sind allerdings stark von der Konzen-
tration an Defekten abhangig, und so sind trotz der einfachen Doméanenstruktur das
Umschaltverhalten und die dielektrischen Eigenschaften der in dieser Arbeit untersuchten
hochreinen Rp ZnGl -Kristalle nur zum Teil verstanden.

Eine neuartige Herangehensweise zur experimentellen Untersuchung von nichtlinearen
Materialeigenschaften ergibt sich durch die Integration eines Ferroelektrikums in einen nicht-
linearen Serienschwingkreis. Dieses System zeigt viele bekannte Phanomene der nichtlinearen
Dynamik wie Bifurkationen und chaotisches Verhalten. Durch die sehr empfindliche Reaktion
dieser Mel3methode auf geringste Parameteranderungen ist es zugleich ein leistungsstarkes und
hochempfindliches Detektionssystem fir Verdnderungen von Materialeigenschaften. In der
Vergangenheit wurden bereits phdnomenologische Modelle entwickelt, die das experimentelle
Verhalten des nichtlinearen Serienschwingkreises sehr gut beschreiben. Die Korrelation der
Koeffizienten dieses phanomenologischen Ansatzes mit materialspezifischen Parametern ist
jedoch ein noch nicht vollstandig gelostes Problem.

Ziel dieser Arbeit ist es, ein Modell zur Beschreibung des quasistatischen und dynamischen
Umschaltverhaltens von Ferroelektrika mit eindimensionaler Domanenstruktur aufzustellen. Das
Modell wird experimentell am Beispiel von hochreiner, Rb ZnCl -Kristallen tberpruft. Aus dem
Vergleich von Modell und experimentellen Ergebnissen werden weitere Erkenntnisse tber die in
diesen Kristallen ablaufenden Prozesse gewonnen. Die Anwendung dieses Modells auf den nicht-
linearen Serienschwingkreis demonstriert die erfolgreiche Verknupfbarkeit von Material-
parametern mit aus der phdnomenologischen Beschreibung erhaltenen Koeffizienten.
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1.2 Uberblick tiber die Arbeit

Nach der Einleitung wird im Kapitel 2 der aktuelle Stand der Forschung vorgestellt. Im ersten
Teil wird ein Uberblick tiber die Eigenschaften von Ferroelektrika gegeben, Domanenstruktur
und Modelle zum Umschaltverhalten bilden Schwerpunkte. Der zweite Teil beschaftigt sich mit
incommensurablen und Lock-in Phasen, insbesondere der Doméanenstruktur dieser Kristalle und
ihrer Bedeutung fur die dielektrischen Eigenschaften und das Umschaltverhalten. Der dritte Teil
behandelt grundlegende Phanomene der Nichtlinearen Dynamik und die Bedeutung der Ferro-
elektrika fur dieses Forschungsgebiet.

Im Kapitel 3 werden die verwendeten Untersuchungsmethoden vorgestelit.

Zu Beginn des Kapitels 4 wird ein Modell fur das Umschaltverhalten ven Rb, ZnCl -Kristallen
bei beliebigen Anregungsbedingungen aufgestellt. Dabei werden Schwankungen von Probenpara-
metern innerhalb des Kiristalls mitbericksichtigt.

Im Kapitel 4. 2 wird aus den experimentellen Hysteresekurven eine “Masterkurve” rekon-
struiert, die die Wechselwirkung zwischen den Domanenwanden widerspiegelt. Unter Aus-
nutzung dieser Rekonstruktion wird der Temperaturverlauf verschiedener Probenparameter, wie
z.B. der Domanenwanddichte, bestimmt und diskutiert.

Das Kapitel 4. 3 beschétftigt sich mit der Dynamik des Umschaltverhaltens. Die numerischen
Losungen der Modellgleichung werden bezuglich ihrer Wiedergabe der Form der Hysterese-
kurven und der Frequenzabhangigkeit von Koerzitivfeldstarke und remanenter Polarisation
untersucht. Ein analytisch losbares, vereinfachendes Modell wird verwendet, um die
beobachteten Frequenz- und Temperaturabhangigkeiten der charakteristischen Grof3en qualitativ
zu verstehen.

Die Ergebnisse der Kapitel 4. 2 und 4. 3 werden im letzten Teil des Kapitels 4 auf das Ver-
halten von Rp ZnGl -Kristallen im nichtlinearen Serienschwingkreis tbertragen. Die aufgestellte
Modellgleichung wird zum einen numerisch geldst, zum anderen durch vereinfachende
Annahmen auf einen bereits bekannten Ansatz reduziert. Beide Losungen werden mit experi-
mentellen Ergebnissen verglichen.

AbschlieRend werden die Ergebnisse im Kapitel 5 zusammengefal3t und Ideen zur Fortsetzung
dieser Arbeit vorgestellt.
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2 FERROELEKTRIKA UND NICHTLINEARE DYNAMIK

2.1 Ferroelektrische Phasenumwandlungen

2.1.1 Grundlegende Eigenschaften von Ferroelektrika

Unter den 32 Kristallklassen gibt es 21 nichtzentrosymmetrische, von denen wiederum elf
singular polare Richtungen aufweisen /1/. In solchen Kristallen kann auch ohne ein auf3eres
elektrisches Fel& eine elektrische Polarisatiéhexistieren, man spricht in diesem Fall von einer
spontanen elektrischen Polarisat®gt. Da diese sich im allgemeinen mit der Temperatur
andert, werden derartige Kristalle als Pyroelektrika bezeichnet. Eine Untergruppe der Pyroelek-
trika sind die ferroelektrischen Kristalle. Diese sind spontan polarisierte Dielektrika, innerhalb
derer sich Gebiete mit unterschiedlicher Richtung der spontanen Polarisation ausbilden /1, 2/.

In den meisten Fallen tritt eine Phasenfolge paraelektrische Hochtemperaturphase -
ferroelektrische Tieftemperaturphase auf. Es kdnnen, wie im BaTiO , auch Phasenumwand-
lungen zwischen mehreren ferroelektrischen Phasen auftreten.

In der ferroelektrischen Phase kann die spontane Polarisation mehrere gleichberechtigte
Orientierungen einnehmen. Allgemein ist die Zahl der méglichen Orientierungen der spontanen
Polarisation gleich dem Verhaltnis der Zahl der Symmetrieelemente der paraelektrischen zu
derjenigen der ferroelektrischen Phase /2, 3/. Ist das Auftretelf waur in einer Richtung (mit
zwei verschiedenen Orientierungen) moglich, so spricht man von einem einachsigen oder
uniaxialen Ferroelektrikum, andernfalls von einem mehrachsigen Ferroelektrikum.

In der paraelektrischen Phase wird dicht oberhalb der Phasenumwandlungsteriigaratur
ein QURIE-WEISs Gesetz fur die Dielektrizitatskonstartgefunden /4/:

K
€=€_+

. 2.1
R Er (2.1)

Dabei sindT . die QRIE-TemperaturK die QURIE-Konstante und:_ die optische Dielektri-
zitatskonstanteT . und T, liegen nahe beieinander oder sind bei einer Phasenumwandlung
zweiter Art sogar gleich, so dafin der Nahe voil , stark wachst und theoretisch unendlich
grof3 werden kann. Oft hat die Dielektrizitatskonstante mit sinkender Temperatur noch bis weit
in die ferroelektrische Phase einen hohen Wert.

Wenn die Orientierung der spontanen Polarisation mit experimentell erreichbaren Feldstarken
umgeschaltet werden kann, tritt als typisches Merkmal eines Ferroelektrikums die & RAbb.
schematisch dargestellte dielektrische Hysterese auf /2/: Wird ein zeitlich verénderliches
elektrisches Feld an den Kristall angelegt, findet man einen nichtlinearen und hysteretischen

! Im weiteren soll auf die explizite Bezeichnung “elektrisch” verzichtet werden, so daf unter

Polarisation die elektrische Polarisation, unter Feld das elektrische Feld usw. zu verstehen sind. Auch auf die
explizite Kennzeichnung vektorieller und tensorieller GréRen wird soweit wie mdglich verzichtet
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Zusammenhang zwischen Polarisation und Feldstarke.
Zur grundlegenden Beschreibung der dielek-

trischen Hysteresekurve (kurz Hysteresekurve)

werden einige charakteristische Grof3en ange-

geben: Die KoerzitivfeldstarkeE. ist die

Feldstarke, bei deP = O ist; die remanente

PolarisationPy ist die Polarisation bet = O.

Die spontane Polarisatid?, kann durch eine

Extrapolation des bei grolR3en Feldstéarken

linearen Verlaufs der Kurve auf die- Achse

gewonnen werden. Diesen hysteresefreien =7

Bereich bei hohen Feldstarken bezeichnet ma

als Sattigungszweig oder kurz Sattigung. IfPP- 2. 1 Schematische  Darstellung  der

dielektrischen Hysterese

Gegensatz zur spontanen Polarisation hangen

die Koerzitivfeldstarke und die remanente Polarisation von den Anregungsbedingungen wie

Form, Frequenz und Amplitude des externen Feldes ab.

2.1.2 LaNnDAU-Theorie ferroelektrischer Phasenumwandlungen

Umwandlungen aus einer paraelektrischen in eine ferroelektrische Phase kdnnen im Rahmen
der LANDAU-Theorie verstanden werden /5, 6/. Bei einer Phasenumwandlung zweiter Ordnung
andert sich die Anordnung der Atome im Kristall stetig, und die Symmetrie des Kristalls &ndert
sich am Umwandlungspunkt sprunghaft. Zur Beschreibung dieses Ordnungsprozesses wird ein
Ordnungsparamet&) eingefluhrt, der in der h6hersymmetrischen paraelektrischen Phase gleich
null und in der niedersymmetrischen ferroelektrischen Phase von null verschieden sein soll. Kann
die Polarisation selbst als Ordnungsparameter verwendet werden, so spricht man von einem
eigentlichen Ferroelektrikum. Ist dies nicht der Fall, wird der Kristall als uneigentliches
Ferroelektrikum bezeichnet. In der Umgebung der Phasenumwandlungstemperatur ist der
Ordnungsparameter klein. Dann kann eine thermodynamische Potentialfunktion des Kristalls,
z.B. das @Bssche Potentidb, in eine Potenzreihe nahentwickelt werden:

G=G,+ E 196G o 2.2)
i ! aQ'

Wegen der Symmetrieeigenschaften der paraelektrischen Phas& rga@entber einer
Inversion vonQ invariant sein, so dal3 die Glieder mit ungerademGl. 2. 2 verschwinden
mussen. Die Ubrigbleibenden Koeffizienten geradzahliger Ordnung, éieBI€ (i = 2, 4, 6)
usw. bezeichnet werden, sind temperatur- und druckabhangig.
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Fur eine Beschreibung des Verhaltens einer Phasenumwandlung zweiter Ordnung ist es hin-
reichend, Gl. 2. 2 bis zum Glied vierter Ordnung zu entwickeln. Zur Sicherung der Existenz eines
globalen Minimums des Potentials muB positiv sein. Dieser Koeffizient wird als
temperaturunabhangig angenommen. Der erste KoeffiAemtird in eine Potenzreihe nadh
entwickelt und die Entwicklung nach dem ersten, linearen Glied abgebrochen:

A=A(T-T,) . (2.3)
Fur eigentliche Ferroelekirika ergibt sich dann aus Gl. 2. 2

G=G,+A,(T-T)P?+BP*. (2. 4)
Wird zunachst vorausgesetzt, daf? kein externes Feld vorhanden ist, kann der thermodynamische
Gleichgewichtswert fiP aus der Minimierung des Potentials ermittelt werden:

dG

a—P:E:ZAO(T—TO)P+4BP3:O, (2.5)
2
ZZ—E:%:ZAO(T—TO)+1ZBP2>O . (2. 6)

Es ergibt sich sowohl oberhalb als auch unterhalblyain QRIE-WEISs-Gesetz flre, und
T, und T sind identisch. In der paraelektrischen Phase ist nur der ZustaRtitstabil.
Dagegen existieren in der ferroelektrischen Phase zwei stabile Zustande mit gleichem, von null
verschiedenem Betrag, aber unterschiedlichen Vorzeichen der spontanen Pol&jsation

Ein nichtverschwindendes Feld in GI. 2. 5 fuhrt zu einer kubischen Beziehung zwisahen
P, der formal eine dielektrische Hysterese zugeordnet werden kann. Diese Beziehung ist in
Abb. 2. 2 graphisch dargestellt. Die durchgezogene Linie entspricht dem Zusammenhang nach
Gl. 2. 5. Es wurde angenommen, daf3 sich der Kristall in der ferroelektrischen Phase befindet,
d.h., es gilfT <T,,.

Betrachtet man das Potential, so lassen sich IIPI/
zwei Félle unterscheiden:

Im globalenMinimum haberP undE immer
das gleiche Vorzeichen, und nur = 0 kann
die Polarisation die beiden energetisch gleich-
berechtigten ZustandePg und P, annehmen.
Dann wird die Kurve in der Reihenfolge-1 1
— V — |V durchlaufen, und die Koerzitiv-

|

|

|

|

|
feldstarke ist somit gleich 0. /I'V v

Lokale Minima sind dagegen auch auf den

. Abb. 2. 2 Zusammenhang zwische? und E
Abschnitten 1> 1l und V > VI vorhanden. bei einem Ferroelektrikum mit Phasenumwandlung

Sie entsprechen metastabilen Zustanden. Dmwveiter Ordnung

yi14

|44
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Stabilitdtsgrenzen dieser Zustande kann eine formale Koerzitivfeldstarke zugeordnet werden
(Abschnitte VI-> 1 und Ill — V). Diese laf3t sich aus dem Verschwinden der zweiten partiellen
Ableitungen des Potentials nach der Polarisation (&) 8rmitteln:
—44n [_A
EC-J_rEA ~ (2.7)

In diesem Fall wird die Hysteresekurve in der Reihenfolgelll — IV — VI durchlaufen.

Aus der Anwendung derahDAU-Theorie fur Phasenumwandlungen zweiter Ordnung kdnnen
also Aussagen uber die Stabilitdtsgrenzen eines homogen polarisierten Zustands des Kristalls
gegenuber einem aul3eren elektrischen Feld gewonnen werden.

Die LANDAU-Theorie ist unter bestimmten Voraussetzungen auch auf Phasenumwandlungen
erster Ordnung anwendbar. Gehen bei einer solchen Phasenumwandlung die Symmetrie-
eigenschaften der einen Phase unmittelbar aus denen der anderen hervor, kdnnen die
Eigenschaften des Kristalls beiderseits des Umwandlungspunktes mit ein- und derselben
Potentialfunktion beschrieben werden. Dies bedeutet mikroskopisch, dal3 die geordnete Phase
aus der ungeordneten durch eine kleine, aber sprunghafte Verzerrung des Gitters hervorgeht /2/.
Genau dann kénnen Phasenumwandlungen erster Ordnung mitneyu-Theorie beschrieben
werden. Der KoeffizienB hat ein negatives Vorzeichen, und in Gl. 2. 2 mussen Glieder bis zu
sechster Ordnung(positiv) beriicksichtigt werden:

G=G,+AP?+BP*+CP°®. (2. 8)

Ebenso wie bei einer Phasenumwandlung zweiter Ordnung kann aus Gl. 2UIEH\EISS
Gesetz fur die Dielektrizitatskonstante abgeleitet werden. Hier stimmen jEgoaok T . nicht
miteinander Gberein. FUF < T, ist wiederum eine der dielektrischen Hysterese ahnliche
Beziehung zwischen Polarisation und Feldstarke ableitbar, wobei sich eine durch die
KoeffizientenA, B undC bestimmte formale Koerzitivfeldstarke ergibt.

Die LANDAU-Theorie vermag eine Reihe von experimentellen Resultaten wie die Eigenschaften
der paraelektrischen Phase, Unterschiede zwischen Phasenumwandlungen erster und zweiter
Ordnung oder die Temperaturabhangigkeit der spontanen Polarisation in der ferroelektrischen
Phase zu beschreiben. Im allgemeinen versagt diese Theorie jedoch bei der quantitativen
Beschreibung von in der ferroelektrischen Phase auftretenden Phanomenen. Dies trifft
insbesondere auf die Wiedergabe der dielektrischen Hysteresekurven zu.
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2.1.3 Domanen und Umschaltverhalten

In der LANDAU-Theorie wird angenommen, daf der Kristall in der ferroelektrischen Phase
vollstandig in einer der moglichen Richtungen polarisiert ist. Tatsachlich spaltet der Kristall
jedoch in Doménen auf. Doménen sind homogen polarisierte Gebiete innerhalb des Kristalls. Sie
unterscheiden sich in der Richtung der spontanen Polarisation und sind durch Bereiche getrennt,
in denen sich die Polarisation kontinuierlich &ndert. Diese Bereiche werden Domé&nenwéande oder
kurz Wande genannt. Die Geometrie, Grof3e und Lagebeziehungen der Domanen und der Wande
wird als Domanenstruktur bezeichnet.

Eine Ursache fur das Aufspalten in Domanen ist die Existenz depolarisierender Felder. Die an
der Oberflache eines eindoménigen Kristalls entstehenden Ladungen wirden zu starken
elektrischen Feldern fuhren. Durch die Aufspaltung in Domanen kann die Starke dieses
energetisch ungunstigen Feldes vermindert werden. Jedoch kostet die Bildung von Domanen-
wanden oft ebenfalls Energie, so dal’ im einfachsten Fall die Domanenstruktur durch das Gleich-
gewicht zwischen der Wandenergie und der Energie des depolarisierenden Feldes bedingt ist /2/.

Im Experiment ist der Kristall meist mit Elektroden bedeckt und kurzgeschlossen, so daf3 keine
depolarisierenden Felder auftreten kdnnen. Jedoch entstehen auch in diesem Fall allein durch die
unterschiedliche Keimbildung in den einzelnen Regionen des Kristalls verschiedene Doménen /1/.

Im allgemeinen wird die Ausbildung der Doméanenstruktur durch eine Vielzahl weiterer
Faktoren bestimmt, von denen hier zwei wesentliche vorgestellt werden.

e Sind im Kristall keine Raumladungen vorhanden, liefern di&\WELL schen Gleichungen
divP~divD =0, (2. 9)

wobei hier die fir Ferroelektrika meist gut erfiillte BeziehuhgD ausgenutzt wurde
(D...dielektrische Verschiebung). Aus dieser Bedingung ergibt sich z.B., daR 180°-Wande
und 90°-Wande senkrecht bzw. im Winkel von 45° zur Richtung der spontanen Polarisation
der jeweiligen Domanen stehen muissen.

® In der ferroelektrischen Phase entsteht zusatzlich zur spontanen Polarisation immer eine
spontane Dehnung. Unterscheiden sich die spontanen Dehnungen benachbarter Domanen, so
fuhrt dies zu mechanischen Spannungen innerhalb der Doméanenwéande, die deren Bildungs-
energie erhthen und damit die Ausbildung der Doménenstruktur beeinflussen.

Die Doméanenstruktur beeinflu3t in starkem MaRRe die makroskopischen Eigenschaften des
Kristalls, z.B. die Dielektrizitdtskonstanten und die elastischen Nachgiebigkeiten. Eine besonders
groRe Rolle spielen die Doméanen fur die Polarisationsumkehr, die fast immer Uber eine

2 Eine Winkelbezeichnung vor “Wand” besagt, dal3 sich die Richtungen der spontanen

Polarisation der beiden durch die Wand getrennten Doméanen um diesen Winkel unterscheiden.
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Nukleation von glnstig orientierten Domanen, deren Wachstum und Verschmelzen verlauft.

Es existieren Modelle auf der Basis einfacher Annahmen fur diese Prozesse, die das
Umschaltverhalten beschreiben und charakteristische Beziehungen wie die Frequenz- und
Feldstarkeabhangigkeit der Koerzitivfeldstarke und der Umschaltzeit vorhersagen /7, 8, 9/.

Eine einfache, geometrisch - statistische Theorie ist dieMEGOROV-AVRAMI-Theorie
/10, 11/, die vondHiBASHI und TAKAGI /12/ speziell auf uniaxiale Ferroelektrika angewandt
wurde. Diese Theorie nimmt an, dal3 die Nukleation beim Anlegen eines elektrischen Feldes
schlagartig vonstatten geht. Unmittelbar nach ihrem Entstehen erstrecken sich die Doméanen
sofort durch die ganze Dicke des Kristalls. Dabei werden der homogene Fall, bei dem die
Nukleation mit einer konstanten Wahrscheinlichkeit pro Flachen- und Zeiteinheit vonstatten geht,
und der inhomogene Fall, bei dem alle Domanen unmittelbar bei Einschalten des Feldes nukleiert
werden, unterschieden. Fur das der Nukleation folgende seitliche Wachstum der Domanenwande
werden ebenfalls zwei verschiedene Mdglichkeiten in Betracht gezogen. Zum einen kdnnen sich
streifenformige Doménen nach ihrem Entstehen in einer lateralen Richtung bereits durch den
ganzen Kristall erstrecken, so dal3 sich die Domanenwande nur in einer Richtung weiterbewegen
(Dimensionalitat 1). Zum anderen werden die Doméanen als zunachst punktférmig angenommen,
um anschlieend in zwei Richtungen kreisformig weiterzuwachsen (Dimensionalitat 2). Die
Wandgeschwindigkeit wird als konstant und feldstarkeunabhangig angenommen. Mit diesen
Annahmen kdnnen Aussagen uber die Schaltzeiten in Rechteckfeldern getroffen werden, die teils
gut mit experimentellen Ergebnissen Ubereinstimmen /12/.

Obwohl die KKLMOGOROWAVRAMI -Theorie gegenuber derNDAU-Theorie eine verbesserte
Beschreibung des Umschaltverhaltens liefert, sind ihre Annahmen meist zu einfach, um eine gute
guantitative Wiedergabe von Hysteresekurven zu ermdglichen.

Daher wurden erweiterte Ansatze untersucht: Zum Beispiel ergibt sich fir den Zusammenhang
zwischen Wandgeschwindigkeft,,, und Feldstarke aus dem eindimension&&Modell eine
Proportionalitat /13/. Andererseits benutza&th fur numerische Berechnungen von Hysterese-
kurven eine empirische Abhangigkeit /14, 15/

Vo= V. exp(—%) , (2. 10)

wobeive UndEp Koeffizienten sind.

Zwischen Doméanenwanden und Kristalldefekten wird haufig eine anziehende Wechselwirkung,
das sogenannte “Pinning”, beobachtet. Theoretische Untersuchungen der Dynamik getriebener
Grenzflachen, als die Domanenwande angesehen werden kdnnen, liefern einige interessante
Ergebnisse. Fir treibende Krafte, die etwas grof3er als eine Pinnirl?gdgeﬁind, wird zwischen
vpw und auf die Wand wirkender Kréft ein kritisches Verhalten vorhergesagt:
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0 F<F

=" Pin

VDW

_ (2. 11)

Pin

~(F-F)° FzF

Der Exponentf kann dabei sowohl kleiner /16/ als auch gré3er eins sein /17/. Fir sehr grof3e
Krafte wird wiederum eine (angenommene) Proportionalitat zwisehend v, erwartet,

jedoch werden Uber das Verhalten im “Cross-Over”-Bereich zwischen den beiden Gebieten nur
wenige Aussagen getroffen.

SHUR und Mitarbeiter fuhrten sehr ausfihrliche theoretische und experimentelle Unter-
suchungen zum Umschaltverhalten verschiedener Ferroelektrika durch /18, 19, 20/. Dabei
wurden insbesondere die Nukleationsmechanismen der Doménen néher betrachtet. Die in situ
Beobachtung der Veradnderung der Doméanenstruktur wahrend des Umschaltens zeigte, daf3
selbst bei ein- und demselben Kristall z.B. in Abhangigkeit von der Feldstéarke unterschiedliche
Prozesse dominieren, welche vollkommen verschiedenen Gesetzen unterworfen sind. Die nume-
rischen und analytischen Berechnungen zeigten eine gute Ubereinstimmung mit den experimentell
bestimmten Verlaufen von Polarisation und Schaltstrom. Jedoch kann in Anbetracht der Vielzahl
von auftretenden Koeffizienten und den je nach untersuchtem System variierenden Mechanismen
kein allgemeingultiges Modell zur Beschreibung des Umschaltverhaltens abgeleitet werden.



Kapitel 2. 2 Rb ZnCJ - ein Ferroelektrikum mit incommensurabler Zwischenphase 10

2.2 RbpzZnClgy - ein Ferroelektrikum mit incommensurabler
Zwischenphase

2.2.1 Incommensurable Phasenumwandlungen

Eine besondere Gruppe unter den Phasenumwandlungen paraelektrisch - ferroelektrisch sind
die Phasenumwandlungen mit incommensurabler Zwischenphase (IC-Phase). Dabei geht der
Kristall beim Abkihlen unterhalb einer Temperatuaus der paraelektrischen Phase zunachst
in eine incommensurable Phase Uber. In dieser ist eine physikalische Grof3e des Kristalls raumlich
moduliert, wobei der Wellenvektok  der Modulation in keinem rationalen Verhéltnis zum
reziproken Gitterabstand steht. Damit geht in mindestens einer der Kristallrichtungen die
Translationssymmetrie verloren, und man kann in der IC-Phase im eigentlichen Sinne nicht mehr
von einem Kristall sprechen. Bei einer Temperafpur< T, findet eine “Lock-in” Phasen-
umwandlung statt, bei déf  bei einem rationalen Vielfacpeilaghen) des urspriinglichen
reziproken Gitterabstandes einrastet. In der als Lock-in Phase bezeichneten Tieftemperaturphase
zeigt der Kristall wieder in allen Richtungen eine Translationssymmetrie.

Incommensurable Phasen sind keineswegs auf Kristalle mit anschlieRender ferroelektrischer
Phase beschrankt. Andere bekannte Materialien mit einer IC-Modulation sind die “charge density
wave” - Systeme oder der Quarz. Im weiteren wird sich jedoch auf Dielektrika yom,A BX -Typ
(A=K, Rb, NH,, ...; B = Se, Be, Cu, Zn, Co,...; X = Cl, Br, F, ...) beschrankt, die haufig eine
Sequenz paraelektrische Phaseindimensional modulierte IC-Phaseferroelektrische oder
ferroelastische Lock-in Phase aufweisen.

Der Wellenvektork der Modulation liegt auch in der IC-Phase nahe@&iohen des rezi-
proken Gittervektors der paraelektrischen Phase. Uber die Differenz zwischen diesen beiden
Vektoren wird ein Misfitparametes, . definiert, durch den sich die IC-Modulation gut charak-
terisieren 1a3t. Unter Verwendung des Misfitparameters ergibt sich fir den Wellenvektor der
Modulation der Ausdruck (hier sei di@ -Achse der paraelektrischen Phase mit dem
Gitterabstan@; die Modulationsrichtung)

K= 2n((1—6Mf)aL, 0,0". (2. 12)

Der Misfitparameter lai3t sich gut mit Hilfe rontgenographischer /21, 22/ oder radiospektro-
skopischer Untersuchungsmethoden /23-27/ bestimmen.,in Ry ZnCl  sfyingtiterhalbr,

auf 0.028 /24/. Er sinkt bei weiterem Kuhlen und fallt bei Annaherung, astetig oder
sprunghaft auf null /24/. In der IC-Phase wird zwischen Kihlen und Heizen eine thermische
Hysterese vow®,, gefunden /22/, deren Weite stark von der Konzentration an Verunreinigungen
abhangt. Diese thermische Hysterese und der Einflu3 von Defekten sind eine universelle Erschei-
nung in IC-Systemen, sie wurden z.B. auch in charge density wave - Systemen beobachtet /28/.



Kapitel 2 Ferroelektrika und Nichtlineare Dynamik 11

2. 2.2 LaNDAU-Theorie incommensurabler Phasenumwandlungen

Eine Folge paraelektrische PhasdC-Phase~ Lock-in Phase kann thermodynamisch im
Rahmen der ANDAU-Theorie beschrieben werden. Der Ordnungsparaniger ist dabei
komplex und ortsabhangig. Fur uneigentliche Ferroelektrika wje Rb,ZnCl ist die Polarisation ein
sekundarer Ordnungsparameter, und die freie Energiedi{ghteann durch

09=2QQ"+£(QQ -2 - L3, £ O

-L(Q+Q #he(QPQP+L—-PE 2.13)

Xo
dargestellt werdend* ...konjugiert komplexer Ordnungsparameter) /29, 30/. Der Koeffizient
a = a(T-T) wird als temperaturabhangig, dagegen die optische Suszeptgjlitéitd die
ubrigen mit griechischen Buchstaben bezeichneten Koeffizienten als konstant angenommen. Im
folgenden wird nur der fir Rb Zngl relevante fpedt 3 betrachtet.

In der Entwicklung der freien Energiedichte kbnnen auch weitere Summanden, z.B. propor-
tional zu QQ")3 /31/ undQQ" P2 /32/ beriicksichtigt werden. Jedoch fiihrt dies fir die in dieser
Arbeit zu untersuchenden Phdnomene zu keinen relevanten Unterschieden. Daher wird die freie
Energiedichte in der in GI. 2. 13 gegebenen Form weiterbetrachtet.

Der dritte Summand in Gl. 2. 13, derFgHITZ-Term, “treibt” die Phasenumwandlung
paraelektrisch - incommensurabel, wohingegen die Anisotropie-Terme, namlich flinfter und
sechster Summand, fir die Lock-in Phasenumwandlung verantwortlich sind.

Es erweist sich als guinstig, den Ordnungsparameter in Polarkoordinaten darzustellen:

Q(x) =r(x) exp(i ¢(x)) . (2. 14)
Die Einfuhrung dieser Koordinaten in Gl. 2. 13 ergibt

f(x) = %r 2*% 4-dr 2@/+%<r 211 297)-yr Scos(6p)

2
+2Er 3Pcos(3p) ++— -PE. (2. 15)
2%,
Ein Strich bedeutet die Ableitung der jeweiligen Grof3e nach der Ortskoordindde
Polarisation kann durch eine Minimierung der mittleren freien EnergiediatehP eliminiert

werden [, ist die Lange der Probe in Modulationsrichtung):
IP

fo 1
f= » {f(x)dx (2. 16)
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5_:; =0 => P= —ZXOEr 3COS(3p) +%oE - (2.17)

Man erhalt fur die freie Energiedichte

f(x =£I’2+EI’4—6I’2 I+ K 24r2pP) 4 yr 6
(=21 ¢ 2( %) +y

+§X0(2&r Scos(3p)-E)?. (2. 18)

Die bei einer weiteren Minimierung nacfx) und ¢(x) entstehenden Gleichungen lassen sich
nur im Fall der "constant amplitude approximation” (CAA) analytisch I6sen. Diese nimmt an, daf3
die Phasep eine raumliche Modulation aufweist, der Betrag des Ordnungsparametefs
dagegen konstant ist. Diese Naherung beschreibt viele experimentelle Ergebnisse recht gut,
obwohl ein Verlassen der CAA zu drastischen Effekten wie einem Wechsel von einer konti-
nuierlichen zu einer diskontinuierlichen Lock-in Phasenumwandlung fihren kann /33/. Einige
wesentliche mit der CAA erhaltene Resultate sollen vorgestellt werden:

In der IC-Phase kdnnen fii 4 und kleine Feldstarken die Anisotropie-Terme dicht unterhalb
T, vernachlassigt werden /30/. Man erhalt aus GI. 2. 18

2
-8 rozz%(Ti_T), Ti:TL+6_' (2. 19)

o K

Sowohl der Ordnungsparameter (Gl. 2. 14) als auch die Polarisation (Gl. 2. 17) sind sinusférmig
moduliert. Diese Modulation wird als plane-wave-Regime bezeichnet. Mit sinkender Temperatur
treten zunehmend héhere Harmonische in der Modulatiomo\anrf, die dicht oberhalld, zur
Ausbildung eines multi-soliton-Regimes fiihren. Es entsteht eine Struktur, die als ein System von
Quasidomanen mit konstanter Phasgnd Polarisation aufgefal3t werden kann (Abb. 2. 3). Die
Quasidomanen sind durch regular angeordnete Discommensurationen mit dem Apstand
getrennt, in denen sickp sprunghaft umn/3 andert /34, 35/. Wéahrend die Phase des
Ordnungsparameters erst nach
sechs “Sprungen” wieder den
gleichen Wert annimmt, hat diezﬁ
Polarisation nach GIl. 4. 17 nur
zwei verschiedene mogliche

Werte P und P, (Abb. 4. 3). +Pif_ L
Deshalb kénnen die Discommen- '1::.’0 - | g::;';";:"'
surationen als 180°-Domanen- |

wande angesehen werden. 0 % X, x

J
- _ _ "Abb. 2. 3 Modulation der Phase des Ordnungsparameters und
Feldes wachst die Weite, von  der Polarisation im multi-soliton-Regime

Bei Anlegen eines elektrische
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Quasidomanen mit zum Feld paralleler Polarisation auf Kosten der XVdiée Quasidomanen
mit zum Feld antiparalleler Polarisation. Die neue Periode des Discommensurationsgjtters 2
und die makroskopische Polarisation des Kristalls sind /30/

X, —X

2X. =X_+X_, P=P.——. 2. 20
0 + - 02X0 ( )

Die Bewegung der Discommensurationen unter einem elektrischen Feld liefert also Beitrage zur
Polarisation des Kristalls. Die freie Energiedichte kann mit Hilfe der Weiten der Quasidoméanen
ausgedruckt werden /35/:

1 X, X\ 1
f(x) = XO(FSMb exp(—w)+4b exp(—w) +EPOE(X+—X_)) : (2. 21)
Dabei sind
b3 2 —\Y T 2 2K 3 —
Fo=-28rg+2ro(xy)” b=28ry, w= = Po=2xfo, 7 =y +E2y, - (2. 22)

Fist die Bildungsenergie einer Discommensurationwiitre Weite /36, 37/. Der zweite und
der dritte Summand in GI. 2. 21 werden als abstol3ende Wechselwirkung zwischen benachbarten
Discommensurationen interpretiert.

In der Umgebung voili, kdnnenb undw als konstant angesehen werden, und die Bildungs-
energie der Discommensurationen ist eine lineare Funktion der Temperatur /30/:

Fo=-p(T-T)). (2. 23)

OberhalbT_ ist der Abstand zwischen den Discommensurationen proportionallzeTipnd

divergiert bei Annéaherung an /29, 32/. Die Dielektrizitatskonstante wird durch die Beitrage

der Discommensurationeg), dominiert und befolgt ein @RIE-WEISs-Gesetz /29, 30T, undT,

fallen zusammen, und die Lock-in Phasenumwandlung ist von zweiter Ordnung:
_ E..Xoroppo 1

. _ 2. 24
T o0 7T, (@29

UnterhalbT, ist die Bildungsenergie der Discommensurationen negativ, und in der Lock-in
Phase wird ein eindomaniger Gleichgewichtszustand vorhergegagf) ( Das erfordert dicht
oberhalbT, beim Kuhlen die Annihilation bzw. beim Heizen die Nukleation von Discommen-
surationen. Dabei muf3 die urspriingliche Sequenz von sechs Quasidomanen erhalten bleiben. Fir
diesen ProzeR wurde ein sogenannter Stripplemechanismus vorgeschlagen /34/: Bei der

3 Strenggenommen wird zwischen Stripple und Antistripple unterschieden, wobei der hier

dargelegte Fall, bei dem sich die Discommensurationen auf3erhalb des kreisformigen Liniendefekts
befinden, als Antistripple und der entgegengesetzte Fall als Stripple bezeichnet wird.
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Annihilation vereinigen sich zun&chst sechs Discommensurationen in einem kreisformigen
Liniendefekt. Dieser erreicht bei weiterem Wachstum den Rand des Kristalls, so dal3 zwei
einzelne Stripple entstehen (Abb. 2. 4a). Durch weitere Wanderung in Richtung der Kristallober-
flache verschwinden diese schlief3lich aus dem Kristall. Die urspringliche periodische Sequenz
von sechs Quasidoméanen bleibt erhalten, und durch ihre gegenseitige Abstof3ung formieren sich
die restlichen Discommensurationen wieder zu einem regularen Gitter mit vergroRerter Pe-
riodex,. Ein analoger, umgekehrter Prozef lauft bei der Nukleation von Discommensurationen
wéhrend des Heizens ab (Abb. 2. 4b).

Liniendefekt
AN
T

U Wachstum in Richtung Wachstum in Richtung
Liniendefekte | 3 der Kristalloberfliche der Kristalloberfliche

e
N2
a) b)
Liniendefekt

Abb. 2. 4 Annihilation bzw. Nukleation von Discommensurationen wahrend der
a) IC - Lock-in Phasenumwandlung (Antistripple) b) Lock-in - IC-Phasenumwandlung (Stripple)

Die Strippleprozesse ermoglichen damit das Erreichen des eindomanigen Gleichgewichts-
zustandes in der Lock-in Phase.

2. 2.3 Dielektrische Eigenschaften und Umschaltverhalten

Bei Untersuchungen der Dielektrizitatskonstante und der spezifischen Warmekapazitat von
Rb,ZnCl|, wurde von 8~ADA gefunden, dal3 die Umwandlung in die IC-Phasd {»i302 K
und in die Lock-in Phase b&j = 194 K stattfindet /38, 39/ . Auf eine e 74 K gefundene
weitere Phasenumwandlung wird hier nicht weiter eingegangen /40, 41/. Die IC-Modulation tritt
in Richtung des;-Achse der paraelektrischen Phase auf. Die ferroelektrische Achse der Lock-in
Phase liegt in degy-Richtung. Daher wird im folgendea,, kurz mit €, P, mit P usw.
bezeichnet.

Dicht oberhalbT, befolgt die statische Dielektrizitatskonstante eiRE-WEISSGesetz
132, 42/. Aus dem geringen Unterschied von nur 0.05 K zwistpamd T, wurde auf eine

N Die Angaben fuiT, undT, differieren in unterschiedlichen Publikationen umca. 1 - 2 K.
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Phasenumwandlung zweiter Ordnung geschlossen /32/. Dagegen ergab die Untersuchung der
Doppelbrechungin,,, daf3 die Lock-in Phasenumwandlung von erster Ordnung ist /43/. Die
Dielektrizitatskonstante zeigt oberhdlp + 5 K eine monodispersive Dispersion vom DEBYE-

Typ, unterhalb dieser Temperatur eine polydispersive /44/. Die Hauptrelaxationszeit der
Dispersion folgt einige Grad Gb&[ ebenfalls einem GRIE-WEISSGesetz /44/.

Die Dielektrizitatskonstante zeigt eine thermische Hysterese, deren Weite stark von der
Reinheit des Kristalls abhangt /45, 46/. Diese thermische Hysterese wird auch beobachtet, wenn
nur in der IC-Phase zykliert und die Lock-in Phase gar nicht erreicht wird /45/. Sie ist am deut-
lichsten in der Nahe vom, ausgepragt und eng mit der Hysterese des Misfitparamgjers
verbunden /22/. Eine Erklarung wurde im Pinning der Discommensurationen und Stripple
gefunden /45/: Die Einstellung des Gleichgewichtswertescya@nfolgt tGber Strippleprozesse
und Seitwartsbewegung der Discommensurationen. Die Stripple und Discommensurationen
kdnnen an Defekten gepinnt werden, so dal3 die Nukleation bzw. Annihilation von Discommen-
surationen behindert wird. Damit kann eine thermische Hysterese,womd der Beitrage der
Discommensurationen zur Dielektrizitdtskonstante erklart werden. Aul3er dem Pinning an
Defekten ist auch ein Pinning am diskreten Atomgitter moglich /47/, jedoch spielt dieser Effekt
gegenuber dem Pinning an Defekten nur eine untergeordnete Rolle /48/. So zeigte sich bei der
Untersuchung von (R K,) Zn€l -Mischkristallen, daf? ein Zusatz der jeweils fremden Atom-
sorte eine starke Verbreiterung der Hystereseevomd 6,,, bewirkt /49, 50, 51/.

Wird der Kristall oberhalll, bei konstanter Temperatur gealtert, so zeigen sich Alterungs-
und “Memory’-Effekte, bei denen sich die Probe an den Zustand “erinnert”, in dem sie gelagert
wurde /42, 52/. Diese Phanomene werden mit der Ausbildung einer Defekt-Dichtewelle erklart:
Beim Lagern des Kristalls in der IC-Phase bilden sich durch die Modulation der Polarisation
Stellen mit erhdhter Konzentration/Orientierung von polaren Defekten. Diese Stellen werden zu
Pinningzentren fur die Discommensurationen, und deren Beitrage zur Dielektrizitatskonstante
nehmen ab.

Das Anlegen eines Gleichfeldes verschiebt die Lock-in Phasenumwandlung zu héheren Tem-
peraturen, wobei bei kleinen Feldstarken eine lineare Abhangigkeit beobachtet wird /45, 53, 54/.
Dabei liegt die Dielektrizitatskonstanteimmer unter oder hochstens auf der Kurve, die bei
einem niedrigeren Gleichfeld gefunden wird /53/. Diese Verschiebung der Phasenumwandlung
kann im Rahmen deraANDAU-Theorie verstanden werden. Die Dielektrizitdtskonstante wirde
allerdings bei einem perfekten Einstellen des thermodynamischen Gleichgewichtszustandes
wahrend der Lock-in Phasenumwandlung auch unter einem Gleichfeld divergieren /30/. Das
experimentell beobachtete Verhalten kann aber erklart werden, wenn man annimmt, dal3 die
Einstellung des Gleichgewichtswertes wgyzwar einem Gleichfeld, aber nicht einem kleinen
Wechselfeld folgen kann /37/. Diese Annahme wird durch Untersuchungen der Dynamik der
feldinduzierten Lock-in Phasenumwandlung unterstitzt /55, 56/.



Kapitel 2. 2 Rb ZnCJ - ein Ferroelektrikum mit incommensurabler Zwischenphase 16

In der Lock-in Phase fallt die Dielektrizitdtskonstante beim Kihlen mit der Temperatur und
zeigt beiT* =~ 155 K eine “Schulter” /45/. Unterhalb* fallt e auf den niedrigsten und
temperaturunabhangigen Wert. Beim Heizen steigt die Dielektrizitdtskonstante bis kurz unterhalb
T, kaum an und zeigt erst wahrend des Phasenlbergangs wieder eine Anomalie. Dies wurde
damit interpretiert, daf3 beim Kiihlen einige Discommensurationen die Umwandlung in die Lock-
in Phasen Uberleben und zu deren Domanenwanden werden. Durch die immer groRer werdenden
Abstande zwischen den Domanenwanden wird die Bildung von Stripplen immer unwahr-
scheinlicher, und die Anzahl der Domanenwéande nimmt nur langsam weiter ab. Beim Heizen ist
die Zahl der Domanenwande und ihr Beitrag zur Dielektrizitdtskonstante konstant.

UNRUH und LEVSTIK untersuchten in der Lock-in Phase die Abhéngigkeit der Dielektrizitats-
konstante von einem Gleichfelitg /57, 58, 59/. ISEg grof3er als eine Pinningfeldstarkg,,
so iste proportional zLEg™. Dies wurde damit erklart, daR zwischen benachbarten Domanen-
wéanden die gleiche exponentielle Abstof3ung wie zwischen den Discommensurationen der IC-
Phase (GI. 2. 21) wirkt. Unterhalb ca. 160 K traten zunehmend Abweichungen von der Propor-
tionalitat zwischere undEg™ auf, die als ein Wechsel von einem exponentiell abstoRenden zu
einem oszilierenden Potential interpretiert wurden. Ein oszillierendes Potential ergibt sich aus
der LANDAU-Theorie bei einem Verlassen der CAA, es erlaubt die Entstehung gebundener
Doméanenpaare /30, 60, 61/. Experimentelle Hinweise auf eine solche Paarbildung wurden bei der
Untersuchung der Temperaturabhangigkeit der spontanen Polarisation mittels Pyrostrom-
messungen gewonnen /57/.

Bei der Untersuchung von nfit= 50 Hz gemessenen Hysteresekurven wurde gefunden, dal3
die Koerzitivfeldstarke mit sinkender Temperatur unterfialaunachst schwach und unterhalb
T* = 160 K stark ansteigt /38/. In letzterem Gebiet wird eine annéhernd lineare Abhangigkeit
E(T) beobachtet. Die spontane Polarisation betragt ca. 0.12 AC/ch ed ca. 0.2 uCl/ctn
beiT =100 K /45, 57/.

UNRUH und LEVSTIK untersuchten das Verhalten des Schaltstromes unter einem angelegten
Rechteckfeld. Nach einem Maximum zu unmittelbarem Beginn des Umschaltens ergibt sich unter
geeigneten Mel3bedingungen ein Plateau, der Strom ist wahrend einer gréf3eren Zeitspanne
nahezu konstant /57, 62/. Daraus wurde geschlossen, dafl3 das Umschalten tUber Seitwarts-
bewegung einer konstanten Zahl von Domanenwanden vonstatten geht. Mit dieser Annahme
wurde die Schaltzetiy berechnet, wobei angenommen wurde, dal3 die Wandgeschwindigkeit
Vo €ine lineare Funktion der Feldstarke ist:

Vow=HE-Epp),  => ts_1:£(E_E

Xo

(2. 25)

Pin) '

M ist die Beweglichkeit einer Domanenwand. Durch die PinningfeldsEsigevird das Pinning
der Domanenwande an Defekten beriicksichtigtEferE, | ist keine Bewegung der Domanen-
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wande maoglich.

Aul3er bei kleinen Feldstarken befolgen die experimentell bestimmten Schaltzeiten ein Gesetz
nach Gl2.25. In reinem Rb ZnGl isE,,, verschwindend gering /57, 62/. Dagegen bleibt die
Pinningfeldstarke in (Rh, K,) ZnGl -Kristallen (x = 1.5x40 ) beim Kihlen unterfaltbis
etwaT* konstant (ca. 0.25 kV/cm) und steigt unterhEdbdrastisch ang,,, > 1 kV/cm bei
T =150 K) /62/. Wie die Pinningfeldstarke wéchst auch die Koerzitivfeldstarke mit zunehmender
Konzentration von Verunreinigungen /28/.

Ebenso wie fur die Dielektrizitdtskonstante werden im Umschaltverhalten Alterungs- und
Trainingseffekte gefunden /28, 54/.

Um den vielféltigen Einfluld der Konzentration an Verunreinigen auf die Eigenschaften von
Rb, ZnCly-Kristallen zu untersuchen, wurden hochreine Kristalle mit verschiedenen Methoden
wie dem Ziehen aus der Schmelze /46/, dem Zonenschmelzen /63, 64/ und verschiedenen
Verfahren zum Ziehen aus einer Gbersattigten Losung /63, 46/ prapariert. Die besten Ergebnisse
werden erhalten, wenn aus einer waldrigen Losung gezogene Kristalle mehrfach umkristallisiert
werden. Ein wie der in dieser Arbeit verwendete zwdlffach umkristallisierter Kristall wies fol-
gende Verunreinigungen auf /63, 64, 65/: Na 0.3 ppm (vorher 18 ppm), K 100 ppm (1800 ppm),
Cs 0.3 ppm (40 ppm), Fe 9 ppm (10 ppm). Solche hochreinen Kristalle zeigen gegenuber
Standardqualitatskristallen stark veranderte Eigenschaften:

® Die thermische Hysterese venin der Nahe der Lock-in Phasenumwandlung betragt nur
noch 0.2 K gegenuiber 0.8 K bis 2.4 K in Standardqualitatskristallen /63, 65/.

® Die Relaxationsfrequenz der dielektrischen Dispersionevorder Umgebung der Lock-in
Phasenumwandlung wird stark erniedrigt. Gleichzeitigeisivesentlich grof3er als in
Standardqualitatskristallen und erreicht Werte bis zu mehreren 1000 /65, 66/.

® Die Schaltzeiten zwischen feldinduzierter Lock-in - und IC-Phase liegen um eine Grol3en-
ordnung niedriger /56, 63/.

® In der Lock-in Phase zeigt beim Kuhlen einen langen “Schwanz”, wahrend des Heizens
wéchste wieder an und erreicht fast den Wert der Kuhlkurve /36/. Dies wurde als eine
madgliche Nukleation von Doménenwénden wahrend des Heizens gedeutet /36/. Nimmt man
jedoch an, daf3 sich die Domanenwande in einem durch ihre gegenseitige AbstoRung und die
Wechselwirkung mit den Defekten bestimmten Potential bewegt, kann der Anstieg von
auch bei einer konstanten Anzahl von Domanenwanden erklart werden /67/.

e Dicht unterhalbT haben die Hysteresekurven die charakteristische “Schwanenhalsform”
/69/. Diese sehr schmalen Kurven haben eine geringe Koerzitivfeldstarke von ca. 10 V/cm
und eine geringe remanente Polarisatign~ 30-50%P,. Es wurde vermutet, dal’ die
Abstol3ung zwischen den Doméanenwénden die Ursache fir dieses “Ruckschalten” ist /69/.
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Diese Ergebnisse zeigen, dafld in hochreinen Kristallen das Pinning an Defekten stark
abgeschwécht ist /63, 64/. Jedoch hat in den derzeit reinsten verfligbaren Kristallen die
Wechselwirkung von Doménenwéanden mit Defekten immer noch einen bedeutenden Einfluf3.

2. 2.4 Direkte Beobachtung der Domanenwande

Von BESTGEN wurden in Rb ZnGl -Kristallen mittels Rastertunnelelektronenmikroskopie
Domanenwande bzw. Discommensurationen beobachtet /68/. Die Untersuchungen wurden an
ca. 100 nm dunnen Standgqualitatskristallen durchgefihrt, so dal3 sich die kaum zu beantwor-
tende Frage erhebt, inwieweit die Ergebnisse auf hochreine, dickere Kristalle Ubertragen werden
kénnen. Oberhalb 165 K waren die Doménenwandigwmd anndhernd parallel zueinander.

Ihr durchschnittlicher Abstand lag bei einigen hundert Nanometern. Bei tiefen Temperaturen
wurden die Domanenwéande glatt, und auch in diesem Bereich wurden noch Stripple gefunden.
Beim Heizen erhohte sich oberhalb die Anzahl der Domanenwande bzw. Discommen-
surationen, bis sie ab ca. 208 K nicht mehr beobachtet werden konnten. lhre Breite von ca.
10 nm war nahezu temperaturunabhéngig. Die quantitativen Ergebnisse insbesondere in der
Lock-in Phase waren stark von der Probenqualitat abhangig.

TsuDA fand beiT = 133 K eine
grolRere Anzahl Stripple, die im
mer aus sechs einzelnen Disco
mensurationen bestanden /70" '_
Diese befanden sich an den Krig!
stallrdndern und reichten nu
rund 0.5 um in den Kristall
hinein.

Weder wurde eine Annihilation
zweier benachbarter Wande nochAbb. 2. 5 TEM-Aufnahme von Doménenwanden und
ein Ende einer einzelnen Wandtripplen in einem Rb ZnGl -Kristall b&i = 133 K, nach /70/
innerhalb des Kristalls gefunden. Es wurde sowohl innerhalb der Stripple als auch bei einzelnen
Doménenwéanden eine Paarbildung beobachtet. Da diese jedoch immer nur Doménen einer
Richtung bevorzugte, wurde als Ursache ein lokales elektrisches Feld infolge einer Aufladung
angenommen.

Zwischen den Discommensurationen bzw. Domanenwanden wurde eine abstoRende Wechsel-
wirkung beobachtet /71/. Deren Reichweite betrug ca. 10 nm zwischen den Discommen-
surationen eines Paares und ca. 40 - 70 nm zwischen den Paaren. Sie liegt damit in der Gré3en-
ordnung des durchschnittlichen Abstandes zwischen den Paaren von Domanenwanden in der
Lock-in Phase, der je nach Probenqualitat zu 200 - 500 nimbesturde.
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2.3 Phanomene der Nichtlinearen Dynamik

2.3.1 Grundlegende Begriffe der Nichtlinearen Dynamik

Ein dynamisches System kann im zeitkontinuierlichen Fall haufig durch ein System gewdhn-
licher Differentialgleichungen

dx _ o
S -H& D (2. 26)

beschrieben werden oder in ein solches System Uberfuhrt werden /72/. Dabei stellt dex'Vektor
den Zustand des Systems diir ( ist somit eine Vektorfunktion), die Komponenten des Vektors
p sind die das System charakterisierenden Parameter. Alle moglichen Wereveoten als
Phasenraum und einzelne Punkte in diesem Raum als Phasenpunkte bezeichnet. Existiert zu
einem Startwerk;, eine eindeutige Losung von Gl. 2. 26, so laf3t sich die Bewegqtingn
Phasenraum durch eine Trajektorie beschreiben. Man kann sich auf die Untersuchung autonomer
Systeme t kommt nicht explizit inH vor) beschranken, da jedes nichtautonome System (
kommt explizit inH vor) in ein autonomes System tberfiihrt werden kann, indem dieaBeit
zusatzliche Komponente vofaufgefaldt wird.

Wesentliches Interesse gilt Systemen mit einer periodischen &auf3eren Anregung. Haufig
interessiert man sich dabei nur fir das asymptotische Verhalten-beidas einem
eingeschwungenen Zustand entspricht. Ist auch die zugehorige Trajektorie periodisch, d.h.
X(t) =X(t+T,) fur allet, so spricht man von einem periodischen Orbit. Dabei mul3 die Periode des
Orbits, der kleinstmdgliche Wert fiir,, nicht unbedingt der Periode der auf3eren Anregung
entsprechen. Neben periodischen Orbits existieren bei bestimmten Satzpn xgonicht-
periodische Lésungen, sogenannte chaotische Attraktoren. In diesen Fallen streben eng
benachbarte Trajektorien in einem Gebiet des Phasenraumes mit zunehmender Zeit exponentiell
auseinander. Zur Charakterisierung chaotischer und regularer Attraktoren existieren eine ganze
Reihe von statischen und dynamischen Mafien wPUNOV-Exponenten, fraktale Dimen-
sionen oder Entropien.

Ein Vorgang wird als nichtlinear bezeichnet, wenn der zwischen Einwirkung und Reaktion
vermittelnde Koeffizient von der Einwirkung selbst abhéangt /73/. Dies ist in Gl. 2. 26 dann der
Fall, wenn die Funktiomd nichtdurch eine einfache Linearkombination der Komponenterxvon
dargestellt werden kann. In der Praxis sind nahezu alle Vorgange in der Natur nichtlinear.
Beeinflussen die nichtlinearen Beitrage wesentlich das Verhalten des Systems, so kann eine
Vielzahl interessanter Phdnomene, wie Bifurkationen und chaotisches Verhalten, auftreten,
wobei eine empfindliche Abhangigkeit des Systemverhaltens von den Anfangsbedingungen und
Parametern beobachtet wird. Eine Bifurkation ist eine qualitative Anderung der Trajektorie bei
Veranderung eines Parametg¥s , z.B. der Ubergang von einem Orbit mit der Pgrinde
einem Orbit mit der Period€T2 bei Anderung der Anregungsfrequenz.
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Chaotische Zusténde sind nicht unbedingt an komplizierte Zusammenhange gebunden, bereits
einfache Rekursionsgleichungen, wie z.B. die der logistischen Abbildung, erméglichen das Auf-
treten von Chaos /72/ .

Da eine graphische Abbildung einer Trajektorie bei mehrdimensioakemmpliziert oder gar
unmoglich ist, werden haufig reduzierte Darstellungen verwendet. Einige davon sollen hier
vorgestellt werden.

Bei einerZeitreihewird der zeitliche Verlauf einer Koordinate, zg(t), dargestelft . Aus
experimentell bestimmten Zeitreihen kdnnen zuséatzliche Informationen wie die Existenz von
Subharmonischen im SpektrumyAPuNnov-Exponenten, fraktale Dimensionen oder Entropien
gewonnen werden /72/.

Ein Phasenportrat ist die
Darstellung der einzelnen Kom-
ponenten des FluR3vektors gegen-
einander, z.B.x, als Funktion 2r T
VONX,. ' _

So ergibt sich fir den harmoni-
schen Oszillator, der durch die  ©
Gleichung x = -k x + f(t)
beschrieben wird, im Phasen-
portrat X(x) eine Ellipse. Fur .
stark  nichtlineare  Systeme -1,0 05 00 0,5 10
ergeben sich dagegen wesentlich D(@u)

kompliziertere ~ Graphen. InAbb. 2. 6 Typisches Phasenportrét eines ferroelektrischen
Abb. 2. 6 ist z.B. das Verhalten! riglycinsulfat - Kristalls im nichtlinearen Serienschwingkreis,

. . . . nach /81/
von Triglycinsulfat im dielek-

trisch nichtlinearen Serienschwingkreis dargestellt.

i (a.u)

PoINCARESchnittesind um eine Dimension erniedrigte Phasenportats. Sie werden Uber
Hyperebenen im Phasenraum mit einer um eins kleineren Dimensionalitat als der Phasenraum
selbst konstruiert. Die Menge aller Punkte, an denen die Trajektorie diese Hyperebenen durch-
stof3t, wird als BINCARE-Schnitt bezeichnet. In dieser Darstellung ist die Periodizitat des
Attraktors flr eindimensionale Systeme leicht ablesbar. Fur den einperiodischen Zuistiahd (
gleich der Periode des Anregungssignals) erhalt man einen Punkt, fir den zweiperiodischen zwei
Punkte usw. Im chaotischen Fall ergibt sich eine Menge von unendlich vielen Punkten, aus der
beispielsweise die fraktale Dimension des Attraktors oder instabile Fixpunkte bestimmt werden
kdnnen /72].

5 Indizes bezeichnen die einzelnen Komponenten des Vektors
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2. 3.2 Der dielektrisch nichtlineare Serienschwingkreis

Ein einfaches nichtlineares System ist der dielektrisch nichtlineare Serienschwingkreis. Dieser
besteht im wesentlichen aus einer linearen Spule und einem Ferroelektrikum als nichtlinearer
Kapazitat (Abb. 2. 7). Zur experimentellen

Charakterisierung werden ein Kondensator Y
und ein Widerstand als Mel3beschaltung in “t
Serie zum eigentlichen Schwingkreis I
0
geschaltet, an denen Signale proportional
zu Probenladung bzw. -strom abgenommen
cv, T

werden kdnnen.

Das System wird durch eine in der Regel
sinusférmige externe Spannundy , an-
geregt. Durch geeignete Wahl der Grof3en
R, und C,, kann die Spannung Uber der Ry
MeRbeschaltung klein gehalten werden, so
dall das eigentlich untersuchte System
lineare Spule und nichtlineare Kapazitat "Wy 2. 7 Ersatzschaltbild ~ des  dielektrisch
gering durch die Messung beeinflu3t wirchichtlinearen Serienschwingkreises

Die Probe mit der Dickey, ist mit Elek-
troden der Flacha, versehen. Mef3bar und im Schwingkreis wirksam ist daher nur die senkrecht
zu den Elektroden stehende Komponente der dielektrischen Verschi2loleng’robe /74/. Die
elektrische Leitfahigkeit ist bei den verwendeten Proben und Spannungen gegeniber dem
Verschiebungsstrom vernachlassigbar. Dann ist die Stromdigieéech der ersten zeitlichen
Ableitung vonD. AuRRer der Zeit sind undj auch die beiden einzigen Komponenten des
Zustandsvektor& . Somit kdnnen zur Charakterisierung das PhasenjDitcder die zwei
Zeitreihenj(t) undD(t) herangezogen werden.

Die das Verhalten des Systems bestimmenden Pargohstzden in zwei Gruppen eingeteilt.

Zur ersten Gruppe gehdren die vom Experimentator beeinflul3baren Gré3en. Dies ist vor allem
die externe Spannung, die im Fall der harmonischen Anregung durch ihre Kreisfreguetz

ihre Amplitude U, bestimmt ist. Weiterhin gehtéren dazu die Temperatur sowie in praktisch
beschranktem Mal3e die Probengeometrie und die Induktiyjtdér Spule. Die zweite Gruppe

sind die das Ferroelektrikum charakterisierenden Gro3en, die als Probenparameter bezeichnet
werden.

Unter Verwendung der IKCHHOFFschen Gesetze ergibt sich fur den nichtlinearen
Serienschwingkreis die Gleichung

4
AF,L(JEJt =

Cy

Mepbeschaltung

dpE, (D.)-U, (0. (2. 27)
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EnL ist dabei die nichtlineare Feldstarke tber der Probe. Die Spannung tber der Mel3beschaltung
wurde hier der Einfachheit halber vernachlassigt, sie kann jedoch problemlos bertcksichtigt
werden /73, 74/.

Physikalisch interessante Phdnomene werden in Parameterbereichen gefunden, in denen
zumindest eine teilweise Umpolarisation der Probe stattfindet. Zur mathematischen Darstellung
von Ey = f(D, j) missen verschiedene Modelle fir das Umschaltverhalten verwendet werden,
die sich je nach untersuchtem Material voneinander unterscheiden. Bisher wurden nur allgemeine
pha&nomenologische Ansatze zur Modellierung des Verhaltens im nichtlinearen Serienschwing-
kreis genutzt. Diese beschreiben die ferroelektrische Probe durch Ersatzschaltbilder in Form von
Parallel- und Serienschaltungen nichtlinearer Widerstadnde und Kondensatoren /74/. Die Span-
nungen Uber den Einzelelementen werden in Potenzreinenaath entwickelt. Dadurch wird
eine mathematische Behandlung von Gl. 2. 27 moglich. Auf die Beriicksichtigung der realen
Eigenschaften der als linear und verlustfrei angenommen Luftspule und auf die Ersatzschaltbilder
wird nicht im genauen eingegangen. Hier sollen nur Grundziige dargelegt werden.

Aus der laNDAU-Theorie eigentlicher Ferroelektrika (vgl. Kap. 2. 1. 2) ist die Uberlegung
motiviert, die Feldstarkgy, Uber der Probe in eine Potenzreihe Hacu entwickeln /73/. Im
einfachsten Fall erfolgt die Entwicklung bis zur dritten Potenz. Aus Symmetriegriinden darf die
zweite Potenz nicht auftreten:

Ey =a,D+a,D3. (2. 28)

Die auftretenden Koeffizienten sind nicht mit den Koeffizienten deehu-Potentials iden-
tisch, da die kNDAU-Theorie ja gerade bei der Beschreibung des Umschaltverhaltens versagt
(vgl. Kap. 2. 1. 2). Man erhalt far Gl. 2. 27
%: r./ip(alom?p 3)—%.%Uext(t) . 2. 29)
Diese nichtgewdhnliche Differentialgleichung zweiter Ordnung entspricht der theoretisch gut
untersuchten DFFING-Gleichung. Es ist zu erwarten, dal3 das experimentelle System ebenso wie
diese Gleichung Orbits verschiedener Periodizitat sowie Chaos zeigt. Tatsachlich werden z.B. bei
Verwendung von Triglycinsulfat oder Betainarsenat als nichtlineare Kapazitat viele typische
Phanomene wie symmetriebrechende Bifurkationen, Periodenverdopplungen, Chaos und
periodische Fenster im Chaos beobachtet /75, 76/.

Von grol3er Bedeutung ist die hohe Empfindlichkeit des Systems gegentber den Proben-
parametern (in obigem Beispig| und «;). Dies aul3ert sich experimentell in

e unterschiedlichen Wegen ins Chaos fur unterschiedliche Stoffe. So zeigt Triglycinsulfat die

typische Abfolge von Periodenverdopplungen (bei Variationapmwahrend bei BaTiQ ein
plotzlicher Sprung aus einem einperiodigen in einen chaotischen Zustand gefunden wird /73/.
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® einem starken Einflul3 von Dotierungen des jeweiligen Materials auf Phasenportrat und
Zeitreihen /77/.

e einer hohen Empfindlichkeit gegenuber Alterungs- und Ermidungserscheinungen /78, 79/.

Aufgrund dieser Abhangigkeiten kann das Verhalten einer Probe im nichtlinearen Serien-
schwingkreis zur Materialcharakterisierung herangezogen werden, wobei im wesentlichen zwei
Aufgaben zu I6sen sind. Zum einen mussen aus einer Messung geeigneter Form, z.B. einer
Zeitreihe, die Probenparameter des jeweils zugrunde gelegten Modells moglichst eindeutig und
genau ermittelt werden. Dies gelingt im Fall periodischer Orbits mit Hilfe einer Methode, die auf
einer Fehlerminimierung nach einebURIER-Transformation basiert /74, 80/. Mit Hilfe einer
Chaossteuerung, durch die das System aus einem beliebigen chaotischen in einen periodischen
Zustand gebracht werden kann, 183t sich diese Methode auch auf den chaotischen Fall erweitern,
ohne dal3 durch die Steuerung selbst die ermittelten Modellparameter beeinflul3t werden /81/.
Zum anderen mussen die Probenparameter selbst mit mikroskopischen oder makroskopischen
Prozessen in der Probe verknlpft werden, um Uber diese Vorgange Aussagen treffen zu konnen.
Hierbei muf3 im Einzelfall verschieden vorgegangen werden, um den unterschiedlichen
Materialien bzw. Materialgruppen Rechnung zu tragen.

Im nichtlinearen Serienschwingkreis wurden bisher gewdhnliche Ferroelektrika mit Phasen-
umwandlungen erster und zweiter Ordnung, dunne ferroelektrische Schichten sowie
ferroelektrische Flussigkristalle untersucht. Das Verhalten eines Ferroelektrikums mit IC-
Zwischenphase ist bislang nicht bekannt.



Kapitel 3. 1 Messung von Strom und Polarisation 24

3 MEBMETHODEN

3.1 Messung von Polarisation und Stromdichte

Zur experimentellen Untersuchung des Umschaltverhaltens wurden die Polarisations-Feld-
starke- und die Stromdichte-Feldstarke-Kurven herangezogen. Dazu wurde der in Abb. 3. 1
gezeigte Mel3platz verwendet.

Strom-Spannungs
— Temperatur- p g
regeIF:mg 1 Wandler

Kryostat
_| Funktions-
generator >
u Probe
Verstérker Elektrometer
Verstarker

Digital Oszilloskop

Abb. 3. 1 Schema des MeRplatzes zur Untersuchung des Umschaltverhaltens

Die Polarisation wurde mittels eineABYER-TOWER-Schaltung Cg; = 47 nF) bestimmt und
parallel zur Probenspannung mit einem Digitaloszilloskob#E00A aufgezeichnet. Zwischen
Kondensator und Oszilloskop wurde ein Elektrometerverstarker geschaltet, um bei niedrigen
Frequenzen eine Verfalschung der Ergebnisse durch den Eingangswiderstand des Oszilloskops
(1 MQ) zu vermeiden. Damit konnten zuverlassige MeRRergebnisse fur Frequenzen zwischen
0.02 Hz und 50 kHz erhalten werden. Der Spannungsabfalh&meR-TOWER-Kondensator
war dabei fur typische Probengeometrien kleiner als 1 V. Bei Frequerz@02 Hz wurde die
Polarisation mit einem Hysteresekurvenschreiber gemessen /82/, der den Probenstrom zunachst
gechoppert verstarkt und anschlie3end integriert. Die Stromdichte wurde mit Hilfe eines Strom-
Spannungs-Wandlers gemessen und wiederum mit dem Digitaloszilloskegeicifget. Da sich
der Umschaltstrom mit abnehmender Frequenz stark verringert, konnten zuverlassige Messungen
nur fir Frequenzerh > 10 Hz durchgefiihrt werden. Zwei rechnergesteuerte Mel3stellen-
umschalter dienten dazu, die Probe entweder anal@mne®-TowER-Kondensator oder an den
Strom-Spannungs-Wandler zu legen sowie das zu untersuchende Signal mit dem zweiten Kanal
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des Oszilloskops zu verbinden. Die Probenspannung wurde mittels eines digitalen
Funktionsgenerators und eines Verstarkers erzeugt. Die Temperaturregelung des Kryostaten, in
dem sich die Proben befanden, erfolgte durch einen Computer. Mittels eines elektrisch isoliert an
einer Probenseite angebrachten Thermowiderstandes wurde die Temperatur der Probe bestimmt.
Der Temperaturmef3fehler war kleiner ca. 0.01 K fur kleine Temperaturanderungen und in der
GrofRenordnung von 1 K im gesamten untersuchten Temperaturintervall.

Bei héheren Mel3frequenzen und -spannungen fuhrten die dielektrischen Verluste zu einer
starken Erwarmung der Probe. Deshalb wurde bei diesen Messungen ein Impulsverfahren ange-
wandt (Abb. 3. 2). Die Spannung wurde fir eine Dauer von 20 bis 50 MeRpeFiodefiT an
die Probe gelegt. Die Amplitude wurde linear bis zum Maximalwert erhoht und am Ende des
Impulses wieder auf 0 gesenkt. Die Aufzeichnung einer Periode von Polarisation bzw.
Stromdichte erfolgte nach mehreren Einschwingperioden. Aus dem Mef3signal konnte die in der

Probe in Warme umgesetzte elektrische Arldéjf,, und daraus die ErwarmuryT,,,  der
Probe wahrend der Impulsz&it,, ,, berechnet werden:
Tp Tp W
Wyer =f T mpuis f Uldt bzw. W, =fT e f UdQ  ATye=— (3.1)
0 0 Probe

In die Bestimmung der Warmekapazitaf,,. der Probe gingen Probenvolumen, -dichte und
molare Warmekapazit@, , ein. FUr letztere wurde im Temperaturbereich 100 K<200 K

eine Abschatzung 100 kJ/motg,, < 160 kJ/mol gewahlt /22/. Zur Erh6hung der Mef3genauig-
keit wurden mehrere Impulse nacheinander angelegt und die Ergebnisse gemittelt. Durch eine

Proben ‘__,-Triggerzeitpunkt.____.
N sp:n:ung .- (eine Periode wird ’
] aufgezeichnet)
MM M ﬂUAr > 2 - MMA N
i (LA T
! ! |
| | |
| | |
| | Pausen-
| Impulszeit | zeit |
K ZN |
Abb. 3. 2 Verfahren zum Vermeiden einer dielektrischen Erwarmung der
Probe

Abstimmung von Impuls- und Pausenzeit konnte sichergestellt werden, daf? die Probe sich um
weniger als 0.05 K pro Minute erwarmte. Von der entsprechenden Warmemenge wird
angenommen, dal3 sie an die Umgebung abgegeben wurde und die Messungen somit isotherm
verliefen. Mit dem Impulsverfahren konnte keine dielektrische Erwarmung der Probe
nachgewiesen werden.
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3.2 Messungen im nichtlinearen Serienschwingkreis

Die Charakterisierung einer Probe im nichtlinearen Serienschwingkreis erfordert die gleich-
zeitige Aufnahme mehrerer Signale, z.B. von Probenspannung, -polarisation und -strom. Es
mussen Zeitreihen mit moéglichst vielen Punkten Uber einige Perioden des Anregungssignals
erfaldt werden. Zu diesem Zweck stand ein vollautomatisierter Mel3platz auf der Basis eines HP-
VXI-Systems zur Verfiugung /83/. Es kdnnen Daten mit einer Abtastgeschwindigkeit von
20 MSa/s mit einer Auflosung von 12 bit erfal3t werden. Die maximale Speichertiefe betragt
500000 Datenpunkte pro Messung bei einer Auflosung von 12 bit. Die Probenpolarisation
wurde Uber den Spannungsabfall an einem Serienkonde@atord der Probenstrom tber den
Spannungsabfall an einem SerienwiderstRpdbestimmt. Die Bedingungen,, cxy, und
Ry « (2t f C,, )*!gewahrleisten einerseits unverfalschte MeRsignale und schlieBen andererseits
einen Einfluld der Mel3beschaltung auf das untersuchte System Probe - Spule weitgehend aus.

Besondere Aufmerksamkeit muldte bei derbm
Untersuchungen im nichtlinearen Serien-
schwingkreis dem Kryostaten gewidmet wer- L,
den. Bei ersten Versuchen zeigte sich, daf3 die
Kapazitat der Probenzuleitungen gegen Masse
eine entscheidende Rolle spielt (ABb3). Bei ¢
den gewdhnlich verwendeten Kryostaten —_—=Cy C,
betragen die Kapazitate€, und C, der
Probenhin- bzw. Probenrickleitung jeweils I Ry
etwa 60 pF. Demgegentber steht eine typische
differentielle  Probenkapazitat von einigeRpp, 3. 3 Ersatzschaltbild des MeRsystems
100 pF bzw. im Sattigungsbereich der Hystenter Berilicksichtigung der Zuleitungskapazitaten
resekurve von nur ca. 10 pF. Wahrend dfe: UndCr
Kapazitat C; nur eine geringfligige VergrofRerung des Mel3kondensators bewirkt, ist die
KapazitatCy, parallel zur Probe geschaltet und verfalscht in starkem Mal3e die Ergebnisse. Aus
diesem Grund wurde in einem speziellen Kryostaten diese Zuleitung durch eine nicht
abgeschirmte Leitung ersetzt. Deren Kapazitat gegen Masse lag in der Grof3enordnung von 2 pF.
Es wird angenommen, dal3 das untersuchte System Spule - Probe davon unbeeinfluf3t blieb. Das
Signal-Rausch-Verhaltnis wurde dadurch jedoch deutlich verschlechtert.
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4 EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE UND MODELLIERUNG

4.1 Grundmodell

4.1.1 Die Differentialgleichung fur das Umschaltverhalten

In diesem Kapitel wird ausgehend von den im Kapitel 2. 2 vorgestellten Ergebnissen ein Modell
zur Beschreibung des dielektrischen Umschaltverhaltens von Rby ZnClI -Kristallen fir beliebige
Anregungsbedingungen aufgestellt. Die Voraussetzungen dieses Modells sind im Einzelnen:

1. Die Doméanenwande der Lock-in-Phase sind die Giberlebenden Discommensurationen der IC-
Phase. Genau wie diese sind sie zu jedem Zeitpunkt, also auch wéhrend ihrer Bewegung,
eben und parallel zueinander angeordnet.

2. Zwischen benachbarten Doménenwéanden wirkt die gleiche abstoRende Wechselwirkung wie
zwischen den Discommensurationen der IC-Phase.

3. Wahrend des Umschaltens findet weder eine Nukleation noch eine Annihilation von
Doméanenwanden statt, so daf} von einer konstanten Doméanenwandlaazmagkegangen
werden kann. Strippleprozesse tragen nicht zum Umschaltprozel bei.

4. Die Polarisationsumkehr erfolgt ausschliel3lich Gber die Seitwartsbewegung der Doméanen-
wande in Richtung der urspringlichen IC-Modulation. Es ist denkbar, daf? die Bewegung
uber Nukleation von Keimen an der Wand und deren Wachstum verlauft. In diesem Fall wird
der Wand eine effektive Ortskoordinate zugeordnet, die das arithmetische Mittel der
Positionen der einzelnen Punkte der Domanenwand ist. Dadurch kann das Problem weiterhin
eindimensional gehalten werden.

5. Auf eine sich bewegende Domanenwand wirkt eine Reibungskraft, die nur von der
Wandgeschwindigkeit abhangt.

Es erweist sich als gunstig, eine Koordinawnzufuhren, die die Auslenkung einer Bezugs-
wand von ihrer Gleichgewichtsposition ohne aul3eres elektrisches Feld bezeichnet (Abb. 4. 1).
Unter Ausnutzung von Gl 2. 20 erhalt man zwisckerx, und den im Kapitel 2. 2. 2
eingefuhrten Weiterx, und x_ der Domanen mit zum Feld paralleler bzw. antiparalleler
Polarisation die Beziehungen

X_=Xg=2X, X, =Xg+2X. 4. 1)



Kapitel 4. 1 Grundmodell 28

\L-Po T+P0 * l-Po E=0

Dominenwinde

w Xy x

T"'Po * T E>0

Abb. 4. 1 Anordnung der Doménenwande im Gleichgewicht:
oben: Ohne auleres elektrisches Feld bewirkt die AbstoRung zwischen den
Wanden eine regulare Anordnung.
unten: Bei Anlegen eines elektischen Feldes bewegen sich die Wande seitwarts.
Domanen mit zum Feld paralleler Polarisation vergro3ern sich, bis ein
Gleichgewicht zwischen Wandabstof3ung und treibender elektrischer Kraft
erreicht ist.

Die in Abb. 4. 1 mit einem * gekennzeichnete Bezugswand ist dabei so gewahlt, gaf30ftr
auchx, >x_und nach GI. 2. 20 damit auBt> O gilt. Genauer igP proportional zw mit
P=2P0Xio. (4.2)

Im nachsten Schritt wird die auf eine einzelne Domanenwand wirkende Kraft berechnet. Es
reicht aus, die Kraft pro Wandflacheneinheit zu betrachten, da die Doménenwand als jederzeit
eben angenommen wird. Obwohl dies formal einem Druck entspricht, soll diese Grol3e
resultierende KrafE ., genannt werden. Eine analoge Vereinbarung soll fur die Reibungskraft
gelten. Mit den GIn. 4. 1 und 2. 21 ergibt sich die Energiedichte zu

f= ZXLO( 4b exp(—%) (exp(—%)mxp(%)) - 2P0Ex) . (4. 3)

Die ausschlie3lich temperaturabhangige Bildungsenergie der Domanenwande wurde hier nicht
berlcksichtigt, da sie fir das zu untersuchende dielektrische Umschaltverhalten keine Rolle
spielt. Unter Ausnutzung der BeziehuNg- |, / X, ergibt sich daraus die freie Eneredes

Kristalls ( ... Lange des Kiristalls in Richtung der IC-Modulatiéa,... dazu senkrechte Flache)

N Xo X X
G=A,l,f= APE( 4b exp(-2) [exp( - Z) vexpiZ) - 2P0Ex) . (4. 4)
Damit erhalt man fur die resultierende Kraft den Ausdruck

FedX E)= A 7exp(—%) sinh(—%‘) +PE=F,(x) +F (E). (4. 5)
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Die resultierende Kratft ist also die Summe aus der abstof3enden Kraft zwischen den Doménen-
wanderf,,,, und der durch das elektrische Feld bestimmten treibendeniKyaft . Die treibende
Kraft ist direkt proportional zum elektrischen F&d
Der resultierenden Kraft wirkt nach Voraussetzung 5 eine ReibungBkraéintgegen, die nur

von der Geschwindigkeit der Wand abhangt. Die Viskositatsfunktion, die konkrete Abhangigkeit
der Reibungskraft von der Geschwindigkeit, soll zun&chst nicht weiter spezifiziert werden, sie
wird in den Kapiteln 4. 2 und 4. 3 beim Vergleich mit experimentellen Daten n&her untersucht.

Die Summe aus Reibungskraft und resultierender Kraft mul3 verschwinden. Aus dieser
Bedingung erhalt man die Bewegungsgleichung fiur eine Domanenwand in Form einer
Differentialgleichung erster Ordnung:

Fvig(%) =Fpw(X) +Fe|(E) . (4. 6)

Bei den in dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen sind nur die Stromdictitelie
PolarisationP der Messung zuganglich. Daher ist es zweckmal3ig, mit Hilfe vo. &idie
Position und die Geschwindigkeit der Domanenwand direhdj zu ersetzen. Die jeweiligen
Gleichungen sind aquivalent, sie werden im weiteren als Positions4.(&l.und Polarisations-
formulierung (Gl. 4. 7) bezeichnet. Die Gl. 4. 8 beschreibt die Transformation zwischen
Positions- und Polarisationsformulierung:

I:vis,PoI(j) = I:DW,PoI(P) + I:eI(E) ! (4 7)
P:ﬂx’ J :ﬂ%’ X:ip, %:ij . (4 8)
%o X dt 2Pg dt 2R

Der Einfachheit halber wird im weiteren auf die explizite KennzeichiRatgerzichtet. Die zu
verwendende Formulierung ist dem entsprechenden Argument zugeordnet.

Die Reibungskraff,, ist im Idealfall vollkommen fehlender Reibung identisch null. Dann

erhalt man aus Gl. 4. 6
Fow(X) = -F(E). 4.9)
Die daraus resultierende Funktix(t) bzw. P(E) wird im weiteren Masterkurve genannt. In der

Polarisationsformulierung erhalt man fur die Masterkurve
wP, Pw X

P=a arsinh(aE)=a, In(a E+/1+a’E2) mit a =—2, =0 ew 4. 10

a, arsinh (a,E) =a, In(a,E+/1+a; E?) 4= &g (4. 10)
und die entsprechende Positionsformulierung lautet
i i W POW X

x=c, arsinh(c,E) mit c1=3, c2=a2=¥ew. (4.11)
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Die Polarisation ist also eine antisymmetrische, eineindeutige und damit hysteresefreie Funktion
der Feldstarke.

Die Masterkurve ist durch die zwei Koeffizientap und a, bzw. ¢; undc, bestimmt, die
inrerseits wiederum von den vier ProbenparameRgrh, w undx, abhangen. Da experimentell
nur Polarisation und Stromdichte gemessen werden kénnen, sind prinzipiell nur die Koeffizienten
a, und a,, aber nicht diec; und c, ermittelbar. Wenn keine weiteren Informationen zur
Verfligung stehen, konnen deshalb aus der Kenntnigyvanda, nur Verhaltnisse zwischen
jeweils drei der Probenparameter extrahiert werden. Dies ist auch an den beiden folgenden,
voneinander unabhangigen Parameter-Transformationen zu sehen, die bei ihrer Ausif{ihrung
unda, unverandert lassen:

P, - rP

0

e W~ lw, b - exp((r—l)%)b, Xo---.unverandert (4. 12)

r

Xy = IX

0 w-rw, b-rb,  P,.unverandert (4. 13)

o
Der Faktorr kann fur die beiden Transformationen verschieden gewahlt werden. Durch die
GIn. 4. 12 und 4. 13 kann ein Satz von Parametern einem anderen mit beliebig vorgelggbenen
undx, zugeordnet werden, ohne daf sich die dayainda, bestimmte Masterkurve verandert.

Im Kapitel 4. 2 wird gezeigt, dall man aus experimentellen Daten die spontane Polarisation
unabhangig von den anderen Grdol3en bestimmen kann. Dann ist es mdglich, einem Koeffizienten-
paara,, a, (und P eineindeutig einen Satz von axif normierten Parametenu/x , b/x,
zuzuordnen.

4.1.2 Verteilung des Domanenwandabstandes

Von den bisher eingefiihrten vier Probenparametern sind genau drei, rémiliaimd P,
thermodynamische GleichgewichtsgroRen. Dagegen ist der Domanenwandadyskaiae
Gleichgewichtsgrof3e, denn bei einer Minimierung der freien Energiedichte (Gl. 2. 21)xytrde
unterhalbT,_ divergieren. Dies entspricht dem Verschwinden aller Domanenwéande aus dem
Kristall. Aus den im Kapitel 2. 2 genannten Grunden Uberlebt jedoch eine Anzahl von Discom-
mensurationen die Lock-in Phasenumwandlung und wird zu den Doménenwanden der Lock-in
Phase.

Da der Doménenwandabstand keine Gleichgewichtsgrof3e ist, muld er auch nicht innerhalb der
Probe konstant séin . Es ist denkbar, daB auch die ViskositatsfuRkfionB. aufgrund eines
Gradienten der Defektkonzentration innerhalb der Probe nicht konstant ist. Dieses Problem wird
aber nicht weiter untersucht.

Theoretisch wird fur zufallig angeordnete Domanenwande emes®nVerteilung des

6 Ist in der Probe ein Temperaturgradient vorhanden, kdnnen auch die Gleichgewichts-

grofRen einen Gradienten und damit eine raumliche Verteilung besitzen. Dieser Fall wird nicht betrachtet.
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Domanenwandabstandes mit einem Maximunxpei 0 erwartet /84/. Experimentell wurde eine
Verteilung des Domanenwandabstandes z.B. bei Untersuchungen ag NaNO , einem eigentlichen
Ferroelektrikum mit IC-Zwischenphase, gefunden /85/. Diese zeigte zwar fur gro3e Doméanen-
wandabstande eine deoiBsonVerteilung ahnliche Form, jedoch lag das Maximum bei einem
Wert x,,,, mit X, > X, >0 ;... Erwartungswert des Domanenwandabstandes).

Einerseits wirde sich fur vollkommen frei bewegliche Domanenwande nach einer gentgend
grolzen Anzahl von Umlaufen der Hysteresekurve ein innerhalb der Probe konstantey Wert
einstellen. Andererseits ist es durchaus denkbar, daf3 die Domanenwande bestimmte Hindernisse
wie Versetzungen oder Stripple nicht oder nur sehr schwer “tiberschreiten” konnen. Dann stellt
sich zwar in den Probenbereichen zwischen zwei solchen Hindernissen ein konstanter Doménen-
wandabstand ein, jedoch kann dieser Wert in den einzelnen Bereichen verschieden sein. Daher
mufd davon ausgegangen werden, Bauch nach vielen Durchlaufen der Hysteresekurve
innerhalb des Kiristalls variiert. Ein experimentelles Indiz fir das Auftreten einer Verteilung ist
das in der Lock-in Phase beobachtete polydispersive Verhalten der Dielektrizitdtskonstante
/36, 44/. Dieses polydispersive Verhalten kann auf eine Verteilung der Kraftkonstante
zurtckgefuhrt werden, die in Rb ZnCl auch vom Doméanenwandabstand abhangt /36/.

Im Modell soll die Verteilung des Domé&nenwandabstandes durch eine Diskretisierung
angenahert werden. Die Probe wirdninverschiedene Bereichemit jeweils konstantem,;
aufgeteilt. Nach Ldsung der jeweiligen Modellgleichung fur die einzelnen Bereiche wird die
durchschnittliche Probenpolarisation durch Mittelung tber die PolarisBfigier einzelnen
Bereiche berechnet, wobei deren relative Haufigh(@y;) bertcksichtigt wird

m m
P=Y g(x,)P=2P, 1 glxg)— (4. 14)
i=1 i=1 Xoi

Die tatsachlich vorliegende Verteilung des Doméanenwandabstandes in der Probe ist nicht
bekannt. Es wird angenommen, daf3 die zuxgekorrespondierenden Domanenwanddichten
Nowi GAUR-verteilt mit dem Verteilungsparametesind:

- 2
C=Xah oo, =%exp(—w) Vi=1(1)m, (4. 15)

20°

wobei die Normierungsgro&aus der Bedingung

> 9(ngy) =1 (4. 16)
i=1
ermittelt wird. Aus numerischen Griinden wird jedoch flr die Domanenwanddighte eine

obere und eine untere Schranke festgesetzt:

- :(1-2o+4o;m)ﬁDW i=1(1)m. (4.17)
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Diese Verteilung bietet zwei Vorteile. Erstens ist der Paramgter der Erwartungswert der
Nowir da die Verteilungsfunktion symmetrischnig,, ns,,  ist, und zweitens ergibt sich eine
qualitative Ubereinstimmung der Verteilungsfunktion ggrmit der experimentell in NaNO
gefundenen (ein langer “Schwanz” der Verteilungsfunktion flr Werte itx, . ).

Dagegen sind prinzipielle Nachteile der Beriicksichtigung einer Verteilung des Doménenwand-
abstandes, daffein zusétzlicher Probenparameter ist und die Transformation Gl. 4. 12 nur noch
fur ein speziellesx,; richtig bleibt. Aufgrund dieser Nachteile soll im folgenden, soweit
vertretbar, eine Verteilung vog nicht bertcksichtigt werden. Dies hat den Vorteil, daf? einige
Gleichungen analytisch lésbar und die Resultate eindeutig bleiben. Muf3 dennoch eine Verteilung
bertcksichtigt werden, so soll sie nur zur Demonstration des Einflusses von Verteilungen von

Probenparametern auf das Umschaltverhalten dienen.
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4.2 Wechselwirkung zwischen Domanenwanden

4.2.1 Rekonstruktion der Masterkurve

Untersucht man das Umschaltverhalten vog Rb ZnCl -Kristallen, findet man wie auch fir viele
andere Ferroelektrika eine starke Abhangigkeit der Form der Hysteresekurven von den
Parametern der Anregungsspannung (siehe Kapitel 4. 3). Elr Rp ZnCl ist diese Abhangigkeit

quasistatisches dynamisches

Gebiet Gebiet
E 01f -
é L
(@]
L
0701 Ll L nnl " |||||||i L1 nnl L annl Ll Ll A RTIT
103 101 f 10t 108 106

f (Hz)

Abb. 4. 2 Frequenzabhéangigkeit der Koerzitivfeldstarke
(T = 189 K, KuhlenE ¢ = 0.4 kV/cm)

bei allen Temperaturen qualitativ gleich, hier wird sich jedoch zunachst aufl89 K
beschrankt. Die Abb. 4. 2 zeigt z.B. die Koerzitivieldstarke als Funktion der Frequenz. Es ist
eine deutliche Aufspaltung in zwei Gebiete zu erkennen, von denen in diesem Kapitel nur das
guasistatische Gebiet bis zu einer Frengpz 1 Hz betrachtet werden soll. Dieses Gebiet ist
durch einen nahezu konstanten, frequenzunabhéngigen Wert der Koerzitivfeldstarke gekenn-
zeichnet, die nur noch um etwa 2% pro Frequenzdekade abfallt. Dabei liegt die Mel3unsicherheit
(ca. 0.003 kV/cm) bereits in der Grof3enordnung dieses Abfalls.

Diese Konstanz suggeriert, daf3 nicht nur die Koerzitivfeldstarke, sondern auch die Form der
Hysteresekurven selbst sich nicht mehr verandert. Die Abb. 4. 3 zeigt, dal3 tatsachlich keine
Unterschiede in der Kurvenform mehr gefunden werden. Solche sich mit der Frequenz nicht
mehr verdndernden Hysteresekurven werden im folgenden als quasistatische Hysteresekurven
bezeichnet. Im Gegensatz dazu werden die bei hdheren Frequenzen gemessenen Hysteresekurven
dynamische Hysteresekurven genannt. Jedoch kdnnen Teile der dynamischen Hysteresekurven
den gleicherP(E)-Verlauf wie quasistatische Hysteresekurven annehmen. Die Grol3e dieser
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Bereiche ist von der Mel3frequenz abhangig. Im in Abb. 4. 3 gezeigten BdispiBD(Hz)
erstreckt sich der quasistatische Teil beim hinlaufenden Ast vole sa0.2 kV/cm bis zur
maximalen Feldstarkg ., im ricklaufenden Ast vone _ ~ bis da.= 0.05 kV/cm.

T T T T T
0,10 _
0,051 _
<
5
O 0,00 i
N=1
o
-0,05 -
-0,10F -
| ' | ' | ' | ' |
-0,4 -0,2 0,0 0,2 0,4
E (kV/cm)

Abb. 4. 3 Zwei quasistatische Hysteresekurver & Hz, 5 mHz), zum Vergleich
ist eine dynamische Hysteresekurfre 60 Hz) eingezeichneT (= 189 K, Kiihlen)

Flr die weitere Betrachtung wird eine Graf#e definiert: 24E(P, f) ist der Abstand zwischen
zwei Punkten gleicher Polarisati®reiner Hysteresekurve (Abb. 4. 3). Eine genauere Betrach-
tung zeigt, da? im Gegensatz zu dynamischen Hysteresekurven die E{Ref) fur
guasistatische Hysteresekurven konstant ist. Sie hangt weder von der Polarisation noch von der
Frequenz ab. Abweichungen von diesem Verhalten treten nur in der Nahe der Umkehrpunkte des
elektrischen Feldes=: - und -E_ _ auf. Auf diese Abweichungen wird erst spater eingegangen
(siehe S. 44). Es soll nun gezeigt werden, dBBm quasistatischen Gebiet tatsachlich konstant
ist:
Zunéchst wird die Hysteresekurve in einen hinlaufenden (das elektrische Feld &ndert sich von
-E,nach+E__ ) und einen rucklaufenden Ast (das elektrische Feld andert siek ygn
nach E__ ) separiert. Auf die beiden Aste wird anschlieBend eine Transformation

P"(E")=P"E-AE) bzw. P"XE")=P"E+AE) (4. 18)
mit konstantem WerlE undE* als neuem Argument der Funktion angewandt.

Die Abb. 4. 4 zeigt, da®"n(E") und P"K(E *) aufgrund der Konstanz vatE perfekt
ubereinander liegen.
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T T T T T T T T
hinlaufender Ast
0101 ricklaufender Ast T
0,05 |- i
&
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o 000
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Abb. 4. 4 Mit Gl. 4. 18 konstruierte Masterkurvd = 0.013 kV/cmT =189K)

Die durch diese Konstruktion erhaltene KuR(&") hat zwei besondere Eigenschaften:
e P(E") ist eine antisymmetrische Funktid?(-E’) = -P(E ), damit gilt auBerderR(0)=0,
e P(E") ist streng monoton und daher auch eineindeutig.

Genau diese Eigenschaften werden von der Masterkurve (vgl. S. 30) erwartet. Man kann daher
annehmen, daR(E") der Masterkurve entspricht. Bevor diese Vermutung im nachsten Kapitel
naher untersucht wird, erfolgt noch eine Interpretation der KonstanzZizoiazu werden
wiederum die beiden Aste der quasistatischen Hysteresekurve herangezogen, di€ um *
gegenuber der Masterkurve verschoben sind. Nach Gl. 4. 5 ist die treibende elektrisdhg Kraft
proportional zur Feldstarke, und die resultierende Kraft im quasistatischenfral gsist damit

F Fow(P) +F(E "+AE)

resqs
=Fow(P) +F(E ") xF_(AE). (4. 19

Es wurde angenommen, dR(E*) die Masterkurve ist. Dann verschwindet aber nach GI. 4. 9
die Summe der ersten beiden Terme in Gl. 4. 19. Die resultierende Kraft im quasistatischen Fall
ist dann gleich dem letzten Term und damit ebensai&igonstant. Man kann die GroRRe dieser
Kraft noch naher spezifizieren: Die quasistatischen Koerzitivfeldstarken sind durch die
beiden Punkte der Hysteresekurve Bit 0 gegeben. Also gilt in diesem Punkt wegen der

Konstanz vordE auch in allen tbrigen Punktet = E Gl. 4. 19 vereinfacht sich damit zu

C.as

F =const.. (4. 20)

resqs: I:eI(AE) = I:)OEC,qs
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Dieses Verhalten ist auf das Pinning der Domanenwande an Defekten zurlckzufihren. Eine
gepinnte Domanenwand reil3t sich vom Pinningzentrum los, wenn die auf sie wirkende resul-
tierende Kraft die Pinningkraff,,, Gberschreitet. Dann verlauft die Bewegung der Doméanen-

wand wéhrend des Umschalt-
prozesses in der in Abb. 4. 5
schematisch dargesteliten Weise,/]
Die Kurve A ist die Kurve, auf
der die resultierende Kratft gleich
der Pinningkratft ist. Hat eine Do-
manenwand eine Position, die auf
der Kurve A liegt, so wird sie
depinnt und bewegt sich
Richtung der Masterkurve (Ab-
schnitte ). Trifft sie erneut auf

in

Abschnitt I
Abschnitt IT

(Sprung)
(Verharren) ‘ I

X

K“Yf__A Startposition der

Doméanenwand

Kurve B

Masterkurve

i

einen Defekt, so wird sie auf der A

7 /

Kurve B wieder gepinnt. Inaph 4. 5 Schematische Darstellung der Bewegung einer
dieser Position verharrt sie (Ab-Doméanenwand im quasistatischen Fall

schnitte 1l), bis das &ulRere

elektrische Feld soweit erniedrigt wird, daf3 die Kurve A und die Position der Domanenwand
wieder zusammenfallen. In diesem Moment wird sie wieder depinnt, und der Prozel} setzt sich
fort.

In dieser Interpretation erfolgt die Bewegung einer einzelnen Wand diskontinuierlich. Die
Anderung der Hysteresekurve erscheint aber weiterhin kontinuierlich, da die gemessene
Polarisation proportional zum arithmetischen Mittel tUiber viele Domanenwandpositiohen ist .
AuBerdem ergibt sich, dal3 die in der Messung ermittelbare Kraff nicht der Pinningkraft
entspricht, sondern nur eine untere Schranke=iir ist, denn die Positionen der einzelnen
Domanenwande gehorchen der Bedingkipg ,< Fp,, aber nicht . =y,

Aus der experimentell beobachteten KonstanzA&(P) ergibt sich, dal? die “Sprungweiten”
der Doméanenwand gegenlber der wahrend des Umschaltens insgesamt zurtickgelegten Strecke
sehr klein sind: Da die Defekte als gleichmalfiig im Kristall verteilt angenommen werden, ist die
durchschnittliche SprungweitdX unabhéngig von der jeweiligen Wandposition. Die der
mittleren Domanenwandposition entsprechenden KXiiiz ist dann gegeniber der Kurve A um
AX72 auf der Positionsachse verschoben (Abb. 4. 5). In diesem Fall wirde aber die Verschiebung
vonX(E) gegenuber der Masterkurve in Richtung der Feldstarkeachse vom AngtiEgsdlbst

! Diese Mittelung Uber verschiedene Positionen bedingt nicht die im Kapitel 4. 1. 2

eingefuhrte Verteilung des Domanenwandabstandes.
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abhangen. Da dieser Anstieg aber wiederumivbaw. X abhangt, warelE eine Funktion der
Doméanenwandposition bzw. der Polarisation. Dies wird aber experimentell nicht beobachtet. Da
nun die Kurve A die einzige Kurve ist, fir diE tatsachlich konstant ist, muiRE) nahezu mit

Kurve A zusammenfallen undi deshalb sehr klein sein. Das bedeutet, daf3 der durchschnittliche
Abstand der Pinningzentren wesentlich kleiner als der Domanenwandakgstandann gilt

aber auch

F (4. 21)

Pin — resgs”

F

Es ist denkbar, dal3 die Domanenwande sich durch thermische Anregung bereits von Defekten
losreiRen kdnnen, bevor die resultierende Kraft die Pinningkraft Gberschreitet. Als unmittelbare
Folge mifite die Koerzitivfeldstarke mit sinkender Frequenz weiter abnehmen. Dies ist eine mog-
liche Ursache flr die, allerdings nur schwach ausgepragte, Abnahnig.\@gl. Abb. 4. 2).

Diese Abnahme ist mef3technisch jedoch hdchstens qualitativ nachzuweisen. Aul3erdem erhebt
sich die Frage, inwieweit Alterungsprozesse bei den notwendigen Messungen mit Perioden-

dauern von bis zu Stunden die Ergebnisse verfalschen wiirden. Aus diesem Grunde wurde in
dieser Arbeit von einer weiteren Untersuchung dieses Phdnomens abgesehen.

4.2.2 Untersuchung der Masterkurve

Im letzten Kapitel wurde angenommen, dal® mit der Rekonstruktion nach Gl. 4. 18 die Master-
kurve P(E) aus experimentellen quasistatischen Hysteresekurven rekonstruiert werden kann.
Diese ist nach Kapitel 4. 1. 1
durch das Gleichgewicht zwi- . - . - . - . - .
schen der treibenden elektrischen o1 experimentelle

Masterkurve
Kraft und der abstol3enden Kraft Fit nach Gl. 4. 10
zwischen den Domanenwanden.
bestimmt. E

Obwohl durch einen Fit an die2
zugehorige Gl. 4. 10 wesentliche
Zuge der experimentellen Ma-
sterkurve wiedergegeben werden
(Abb. 4. 6), zeigen sich doch _1'70 ' _(')75 ' 6,0 ' (')'5 ' '1,o
deutliche, nicht mit MelRun- E (kvicm)

sicherheiten erklarbare Dif- _ _
Abb. 4. 6 Experimentelle und an GI. 4. 10 gefittete Master-

kurve @, = 2.3*10* Cin? Qs =1.33* 103 m/V)

0,0

ferenzen.
Im folgenden wird ange-

8 Fur diesen Fit wurden das kommerzielle Programm Origin 4.0 benutzt.
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nommen, dafd durch GI. 4. 10 zumindest ein Teil der experimentellen Masterkurve noch exakt
wiedergegeben wird. Um einen solchen Bereich identifizieren zu konnen, missen die
Eigenschaften der theoretischen Masterkurve nach Gl. 4. 10 ndher untersucht werden.

Fur gentgend grol3e Feldstarkekann in der Quadratwurzel in Gl. 4. 10 der erste Summand
vernachlassigt werden. Dies entspricht dem Fall, daf3 der Abstand der Domanenwand zu einer
ihrer benachbarten Wande wesentlich kleiner als der Abstand zur anderen ist. Die abstol3ende
Kraft ist dann nur durch den Abstand zum nachstliegenden Nachbarn bestimmt (Ein-Nachbar-
Néaherung). Die Gl. 4. 10 vereinfacht sich zu

P:alln(2a2E>:bl+b2|og(E) mit bl:alln(2b2>, b,=a,In(10). 4. 22)

Im zugehdrigen Bereich der Masterkurve muf3te in einer logarithmischen Darsifllbar))
eine Gerade zu sehen sein. Die Koeffiziedigandb, sind nach den GIn. 4. 10 und 4. 22 in
folgender Weise mit den Probenparametern verknupft:

b

= ﬂPOIn(V:—? exf)),  b,=In(10) 2p,. (4. 23)

XO 0

Fur die weitere Diskussion werden die Begriffe “Abweichung nach oben” und “Abweichung
nach unten” eingefuhrt: Es wird angenommen, dafld in einem Feldstarkebgggictie
experimentelle Masterkurve tatsachlich der Ein-Nachbar-Naherung gehorcht. Man denke sich
diese Gerade uber den gesamten untersuchten Feldstarkebereich fortgesetzt. Als “Abweichung
nach oben (unten)” werden dann die Teile der Masterkurve bezeichnet, die in der Darstellung
P(log(E)) oberhalb (unterhalb) der durch Gl. 4. 22 definierten Geraden liegen.

Uber die zu erwartenden Abweichungen der Masterkurve von ihrer Ein-Nachbar-N&herung
kénnen folgende Voraussagen getroffen werden:

e Werden die Wéande durch das Feld so weit zusammengedrtckt, dald sie miteinander ver-
schmelzen, so sind Abweichungen nach unten zu erwarten. Deutlich wird dies, wenn man
den (hypothetischen) eindomanigen Zustand betrachtet. Im Experiment bleibt die Polari-
sation nahezu konstant gleich der spontanen Polariggjiddagegen sagt GA. 22 ein un-
begrenztes weiteres Wachstum auch Bgemraus, da diese Gleichung keine Informationen
uber ihren eigenen Giltigkeitsbereich enthalt. Offensichtlich kann dieses Verhalten nur fir
groRe FeldeE > E,, auftreten.

® Aus den GIn 4. 10 und 4. 22 erhalt man fiir den durch die Ein-Nachbar-N&herung bedingten
absoluten FehlekP,

AP, =2, In(a,E+[1+a?E ?)-a,In(2a,E) =alln[ ey EZ)
=a,In(}{1+/1+(a,£) 7). (4. 24)
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Far sehr hohe Feldstarken verschwindlet. Mit sinkender Feldstarke hingegen nimmt der
absolute Fehler zu, und es treten bei kleinen Feldstarken Abweichungen nach oben auf. Hier-
durch ist eine untere Grenze fif, gegeben.

® Liegt innerhalb der Probe eine Verteilung des Domanenwandabstandes vor, muf}
entsprechend Kapitel 4. 1. 2 die Polarisation tUber eine Mittelung der Polarisationen der
einzelnen Probenbereiche berechnet werden. Da sdyaig auchb, von x, abhangen,
mussen auch sie eine Verteilung aufweisen. In diesem Sinnebseierd [, die zu den
Probenbereichengehdrenden Werte vds undb,. In der Ein-Nachbar-Naherung ergibt
sich fur die Polarisation

m m

P=Y"g,P,=Y. g (b, +b, l0g(E))=b, +b,log(E)  mit (4. 25)
i=1 i=1

_ m _ m

b,=) g b, und b,=) ghb,. (4. 26)
i=1 i=1

Die logarithmische Beziehung zwischen Polarisation und Feldstarke bleibt erhalten.
Allerdings miissen die, undb, durch ihre Erwartungswerte, — umg  ersetzt werden. Der
Feldstarkebereich der Ein-Nachbar-N&herung ist dann durch den kleinsten gemeinsamen
Gultigkeitsbereich dieser Naherung fuir alle Probenbereiche gegeben.

Der Durchschnitt mehrerer Areasinushyperbolicus-Funktionen ist nur in Ausnahmefallen
wieder mit einer einfachen Areasinushyperbolicus-Funktion beschreibbar. Daher ist im
Gegensatz zur Ein-Nachbar-N&herung nicht zu erwarten, daf? die Masterkurve bei Bertck-
sichtigung einer Verteilung des Domanenwandabstands durch ein Gesetz nach Gl. 4. 10
wiedergegeben werden kann.

e Bei einem Ubergang vom vollstandig quasistatischen zu einem teilweise dynamischen Ver-
halten ergeben sich ebenfalls Abweichungen von der Ein-Nachbar-Naherung. Dieser Wechsel
erfolgt, wenn bei einer Veranderung des elektrischen Feldes die Wand ihre Gleichgewichts-
position fir den quasistatischen Fall nicht mehr erreichen kann. Die kritische
Domanenwandgeschwindigkeit.,, ab der dieser Wechsel auftritt, ist

y dxqs_ Xo quS_ Xo ans a_E

"4t 2P, dt 2P, OE ot

Xo a3,  oE

-~ . (4. 27)
Po \/1+<';122(E+Eciq?)2 ot

Hier wurde nur der Bereich des ricklaufenden Astesbrit O (vgl. Kapitel 4. 2. 1)
betrachtet. In diesem Bereich &/ot  fur die beiden wichtigsten experimentellen Falle, die
dreieck- und die sinusférmige Anregung, negativ und eine monoton fallende Funktion der
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Feldstarke. Der zweite Faktor in Gl. 4. 27 ist positiv und eine streng monoton fallende Funk-
tion von E. Daher ist der Betrag vov), eine streng monoton steigende Funktion der
Feldstarke. Deshalb tritt ein Ubergang vom quasistatischen zum dynamischen Verhalten bei
kleinen Feldstarken auf und bewirkt Abweichungen nach oben. Diese Uberlegungen werden
im Experiment bestétigt (vgl. die dynamische Hysteresekurve in Abb. 4. 3).

Existiert also ein Bereidh,, in dem die Ein-Nachbar-Naherung gerechtfertigt ist, d.h. in dem
die Polarisation eine lineare Funktion des Logarithmus der Feldstarke ist, so kdnnen die aufge-
fihrten Phanomene bei Feldstarker E, nur Abweichungen nach unten und ik E,,, nur
Abweichungen nach oben hervorrufen.

Die Abb. 4. 7 zeigt eine aus experimentellen Daten rekonstruierte Masterkurve in einer loga-
rithmischen Darstellung. Im Bereich IEE 0.04 - 0.4 kV/cm) findet man tatsachlich einen
linearen Zusammenhang zwisclieand logE). Die experimentelle Masterkurve weicht von der
im Bereich Il gefundenen Geraden im BereictEl{ E, = 0.04 kV/cm) nach oben und im
Bereich Il € > E, = 0.4 kV/cm) nach unten ab. Diese Abweichungen stimmen mit den
dargelegten Uberlegungen zu den Grenzen der Ein-Nachbar-Naherung tberein.

Nimmt man andererseits an, dafd bei kleinen Feldstarken im Bereich | ein lineares Verhalten
gefunden wirde, so sind die dann im Bereich Il auftretenden Abweichungen nach oben nicht

T T T T T T T T T T T T T
-

D
\

* rekonstruierte Masterkurv
Fit an
0,10 ——— theoretische Masterkurve
ffffff Ein-Nachbar-Naherung

P @C/cm?)

0,05

0,00 o Bereich Bereich . Bereich
. | : I T

a” N R S R S A | s P T S R R |

0,01 E 0,1 E 1

E (kV/cm)

Abb. 4. 7 Rekonstruierte Masterkurve in einer logarithmischen Darstellung (an die
rekonstruierte Masterkurve wurde in den Bereichen | und Il die theoretische
Masterkurve und im Bereich Il die Ein-Nachbar-Naherung gefittet)
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erklarbar. Entsprechendes gilt fur den Bereich Il mit hohen FeldstarkamtNnan dort ein
lineares Verhalten an, wirden sich im Bereich Il nicht erklarbare Abweichungen nach unten
ergeben.

Wenn keine weiteren Prozesse fur das Umschaltverhalten in Betracht gezogen werden sollen,
kann nur der Bereich Il als Gultigkeitsbereich der Ein-Nachbar-Naherung angenommen werden.

Um diese Vermutung zu uberprufen, wurden zwei Gleichungen an die rekonstruierte Master-
kurve gefittet. Zum einen wurde die theoretische Masterkurve (Gl. 4. 10) im Feldstarkebereich
E <E, und zum anderen die Ein-Nachbar-Naherung (Gl. 4. 22) im Befeiche < E,, an die
experimentellen Daten angefittet. Die angefitteten Kurven stimmen in ihren jeweiligen
Fitbereichen, also auch im gemeinsamen Bereich II, gut mit den experimentellen Daten tGberein.
Die aus dem Fit der Ein-Nachbar-Naherung erhaltene Gerade wurde in die Bereiche | und Il
verlangert, um die Abweichungen nach oben und unten zu verdeutlichen.

Modell a,(104cin?)  a,(103mv)| b(104Cm?) b104C/n?
Masterkurve 2.44+0.01 1.03+0.P5 -15.1 % 5.62 *
Ein-Nachbar-Nah. - - -15.610{1 5.74+0J03

Tab. 4.1 Aus Fits an die experimentellen Daten ermittelte Koeffizienten der Masterkurve und
der Ein-Nachbar-Naherung (die mit einem * gekennzeichretéreffizienten wurden mit Gl. 4. 22
aus dera-Koeffizienten berechnet)

Die Tab. 4. 1 zeigt, daf? die aus den beiden Fits erhaltenen Werte WK aisffizienten gut
miteinander Gbereinstimmen. Der relative Unterschied betrady, #% und firb, 2%. Dies
zeigt, dal? mit den aus der Ein-Nachbar-Naherung gewonnenen Parametern auch der Bereich |
gut beschrieben werden kann, obwohl dies wegen einer moglichen Verteilung des Domanen-
wandabstandes nicht unbedingt zu erwarten war. Deshalb wird im restlichen Teil des Kapi-
tels 4. 2 auf eine weitere Berlicksichtigung einer Verteilungkymerzichtet.

Im BereichE > E|, ist als Ursache fiir die Abweichungen nach oben nur ein beginnendes
Verschmelzen der Domanenwéande denkbar. Diese Bedingung kann als
Xo~W

2

X_=w bzw. x=w => [|x|= (4. 28)

formuliert werden /30/, wobeig die Domanenwandposition ist, bei der sich benachbarte
Domanenwénde berthren. Setzt man diesen Wert in die Positionsformulierung der Masterkurve
(Gl. 4. 11) ein, so erhalt man die zugehdrige Feldstagke

Eo=—2 (e-e exif-22)) . (4. 29)
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Hier kommt das bei der Einfihrung der Transformationen entsprechend den Gin. 4. 12 und 4. 13
bereits erwahnte Problem zum Tragen: Bei Unkenntnis aller Probenparameter ist die
Bestimmung eines Verhaltnisses zwischen zwei Probenparametern durch dielektrische
Untersuchungen nicht moglich. Damit kann aber akghnicht allein aus dema- oder b-
Koeffizienten bestimmt werden.

Es zeigt sich jedoch, dal’ man die spontane Polarisgtjon unabhéngig von den anderen
Probenparametern bestimmen kann. Bei sehr hohen Feldstarken wird eine Sattigung der
Hysteresekurven erreicht (Abb. 4. 8). Eine lineare Regression im Feldstarkebereich von 2 kV/cm
bis 3 kV/cm liefertP = 12.7x10* C/rh + 1.62¥0°1? C/Vnix Der AnstiegdP/oE entspricht
einer relativen Dielektrizitats-
konstante von 18.3 und ist somit
nur geringfugig gréler als die L S — T 7

relative optische Dielektrizitats- Experiment
01 linearer Fit i
konstantee = 12. In diesem ! von 2 bis 3kv/cm

Bereich scheint ein nahezu einﬁg

domaniger Zustand erreicht zq‘;’ 00
s TR Ty

sein; die spontane Polarisatiof

kann aus einer linearen Re-

gression des Sattigungszweiges | i
ermittelt werden. Auf diese
Weise erhaltene Werte fiiP, 3 2 a1 o 1 2 3

stimmen im gesamten untersuch-

E (kvicm)
ten Temperaturbereich mit I"te'Abb. 4. 8 Quasistatische Hysteresekurve mit Sattigungszweig
raturwerten tberein /45/. bei hohen Feldstarken € 5 mHz,T = 189 K)

Ist der Wert vonP, bekannt,
konnen die Verhaltnisse zwischen je zwei anderen Probenparametern aus den Fitpasametern
undb, bestimmt werden, z.B.

b2
In(10) P,

10 . (4. 30)

W —
X_O =
Mit P, = 0.127 uClcrh ergibt sich aus den in der Tab. 4. 1 angegebenen Werten (fir einen Fit
der Ein-Nachbar-Naherungy/x, = 0.192 undb/w = 28 J/m . Aus diesen Werten wiederum
erhalt man mit Gl. 4. 29 fur die Grenzfeldstérke, ab der die Domanenwande verschmelzen, einen
Wert vonE = 0.325 kV/cm, der in Anbetracht der Fehlerfortpflanzung (vgl. Kap. 4. 2. 3) gut
mit dem experimentellen Wert von rund 0.4 kV/cm Ubereinstimmt. Es ist zu betond#y, dafl
im quasistatischen Fall die Grenze fir das Berihren bzw. Verschmelzen der Doméanen angibt.
Die korrekte Bedingung ist durch die Position der Domanenwand nedh28lgegeben. Die
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zur Domanenwandposition, zugehdrige Polarisatidp erhalt man aus

2P

Pe=P(Eg) =—2 xg=Py(1-1). (4. 31)
Xo Xo

Der sich firr obiges Beispiel ergebende Wet= 0.103 pC/crh sthmt ebenfalls gut mit den

experimentellen Befunden tberein.

Die theoretische Masterkurve (Gl. 4. 10) und ihre Ein-Nachbar-Naherung (Gl. 4. 22)
beschreiben also nicht nur die experimentellen Daten in den Bereichen | und Il ausgezeichnet,
sondern sie liefern unter Zuhilfenahme des Wertes der spontanen Polarisation auch ihre eigenen
Gultigkeitsgrenzen. Daher sind die Annahme, dal? sick ik die Wande berthren und die
Methode zur Bestimmung vd?y, in sich konsistent. Dies ist besonders bemerkenswert, wenn
man bedenkt, dal sich ein Fehler in der BestimmundgPyatark in der Bestimmung vday
fortpflanzt (vgl. Kap. 42. 3). Die Konsistenz der beiden Annahmen ist nicht selbstverstandlich
und daher ein Indiz fur ihre Richtigkeit.

Zum Abschluf3 des Kapitels 4. 2. 2 sollen zur Verdeutlichung der Funktionsweise des quasista-
tischen Umschaltverhaltens eine experimentelle und eine berechnete quasistatische Hysterese-
kurve gezeigt werden (Abb. 4. 9). Die Berechnung der Hysteresekurve wurde nach folgendem
Algorithmus durchgefuhrt:

Aus der rekonstruierten Masterkurve wurden die Verhaltnisse der Probenparameter un die
Pinningfeldstarke gewonnen. Zum vorgegebenen zeitlich diskretisierten Verlauf der Feld-
starkek,(t) und der Anfangsbedingundt, = 0) wurde anschliel3end eine Hysteresekurve
berechnét :

Schritt 1: ~ Berechne aus(t) undx(t) mit Hilfe von Gl. 4. 5 die auf die Domanenwand
wirkende resultierende Krafft .
Schritt 2:  Wennk . ¥ F;,, so erhéheé um eins und gehe zu Schritt 1.
Schritt 3:  Fur F . | ¥4, : Wenk . <0 (> 0) so setze = E, +(-)E;, und bringe
anschliel3eng, auf den Wert x; =c, arsinh(c,E*) . Erhéheum eins und gehe
zu Schritt 1.
Als Feldstarkeverlauf wurden zwei Perioden einer sinusférmigen Anregung vorgegeben. Abge-
bildet ist die zweite Periode, in der sich bereits ein “eingeschwungener”, stationéarer Zustand aus-
gebildet hat. Die experimentelle Kurve und die Modellierung stimmen sehr gut miteinander
Uberein. Bis zur hier gewahliten maximalen Feldstarke Egn, = 0.5 kV/cm kann die
experimentelle Masterkurve durch Gl. 4. 10 offensichtlich noch recht gut beschrieben werden,
obwohl bereits, > E; gilt.

o Fur alle numerischen Berechnungen wurde die Positionsformulierung benutzt.



Kapitel 4. 2 Wechselwirkung zwischen Domanenwanden 44
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Abb. 4. 9 Experimentelle und modellierte quasistatische Hysteresekurve

Mit diesem Algorithmus kdnnen die Abweichungen vom Gedé&z const. in der Nahe der
Umkehrpunkte des elektrischen Feldes (vgl. Kap. 4. 2. 1) interpretiert werden. In der N&he
dieser Punkte haben die Domanenwénde eine Position, die zwischen den beiden quasistatischen
Asten liegt. Sie bleiben somit gepinnt, bis sich das dul3ere Feld geniigend stark verandert hat.
Hieraus ergibt sich eine prinzipielle Grenze der Anwendbarkeit des quasistatischen Modells:
Bewegen sich die Domanenwande nicht, andert sich auch die Polarisation nicht, und die
dielektrische Suszeptibilitdt verschwindet. Dies steht aber in offensichtlichem Widerspruch zu
den experimentellen Befunden.

Die Ursache dieses Widerspruchs ist, dal3 fir die Modellierung der quasistatischen Hysterese-
kurven angenommen wurde, daf3 sich eine gepinnte Domanenwand Uberhaupt nicht bewegt. Sie
kann sich jedoch unter dem Einflu® eines kleinen elektrischen Feldes “ausbeulen” und zur
Dielektrizitatskonstante beitragen. Fur diesen Fall wird ein zusatzlicher Beitrag

2

I:resDefz -S I\|I33efx (4. 32)

zur resultierenden Kraft auf eine Domanenwand vorausgesagt, swtibesteifigkeit der Wand
undN, die Defektkonzentration ist /86/. Berlicksichtigt man einen solchen Term zusatzlich zur
abstolRenden Wechselwirkung zwischen den Doménenwanden, kdnnen auch die dielektrischen
Kleinsignaleigenschaften der untersuchten hochreinen Kristalle verstanden werden /67/.
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4.2.3 Temperaturabhangigkeit der Wechselwirkung zwischen Domanenwanden

Mit Hilfe der aus quasistatischen Hysteresekurven rekonstruierten Masterkurven lassen sich
Verhaltnisse zwischen den Probenparametern und damit deren Temperaturabhéangigkeit bestim-
men. Problematisch ist jedoch, dal3 vollstdndig quasistatische Hysteresekurven mit experimentell
realisierbaren Frequenzen nur bei Temperaturen oberhalb etwa 175 K gemessen werden kénnen.
Erkennbar ist dies z.B. an der Frequenzabhangigkeit der Koerzitivfeldstarke (vgl. Abb. 4. 32).

Die Masterkurve kann aber flir< 175 K zumindest teilweise rekonstruiert werden, indem
man auf die quasistatischen Bereiche der dynamischen Hysteresekurven zurlckgreift. Da es sich
um dynamische Hysteresekurven handelt, ist die flr die Rekonstruktion nach Gl. 4. 18 wichtige
GroRReE,,, in diesem Fall jedoch nicht gleich der Koerzitivfeldstarke. Die Pinningfeldstarke muf3
also auf anderem Wege bestimmt werden. Dazu wird die Hysteresekurve zunéchst wieder in hin-
und rucklaufenden Ast separiert. Anschlie3end wird der hinlaufende Ast solange BuAdee
verschoben, bis er in den quasistatischen Teilen mit dem ricklaufenden Ast Ubereinstimmt

T T v ] T T
0,1 ]
N
5
o Oof -
=9
o
Originalkurve
01F um 2EPin verschobener ]
ricklaufender Ast
| | | | |

E (kV/cm)

Abb. 4. 10Bestimmung vork,, - und Rekonstruktion der Masterkurve bei tiefen
TemperaturenT(= 162 K,E;, = 0.015 kV/cm)

(Abb.4.10). Es zeigt sich, dal? dann oberhalb einer FeldsEggkehier ca. 0.09 kV/cm) beide

Aste der Hysteresekurve perfekt aufeinander liegen, wahrend sie unterhalb dieser Feldstarke
aufgrund des dynamischen Verhaltens nicht Gbereinstimmen. Fir die Nichttibereinstimmung der
beiden Kurven bet < Eayn ist es hinreichend, dadinevon ihnen einen dynamischen Charakter

hat, die andere kann sich durchaus noch quasistatisch verhalten.
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Mit der auf diese Weise be-
stimmten Pinningfeldstarke kann
die Rekonstruktion entsprechend T \;erss:; :epr;% At 4
Gl. 4. 18 durchgefuhrt werden. Fit an die
Man erhalt eine Kurve, die flr_ fheoretische Masteriurve
E > Ey, die Masterkurve
wiedergibt. Auch hier ist in dern_
logarithmischen Darstellung ein
linearer Bereich zu erkennen, der 005
dem Gliltigkeitsbereich der Ein- ' Eayn
Nachbar-Naherung zugeordnet s o, o T
werden kann (Abix. 11). E (kV/cm)

Die Abweichungen von derppp. 4. 11 Rekonstruierte Masterkurve und Fit der theore-
Geraden bei hohen Feldstarketischen Masterkurve an den linearen Bereich

£ o010}
0
O
S

konnen mit dem Verschmelzen
der Domanenwande erklart werden. Die Abweichungen von der Geraden nach oben bei kleinen
Feldstarken sind dagegen von anderer Natur als diejenigen, die bei hdheren Temperaturen
(Abb. 4. 7) beobachtet wurden: Ein Fit an die theoretische Masterkurve (GI. 4. 10) im linearen
Bereich ergibl, = (1.951+0.004)x18 C/m ura, = (0.0170+0.0002)0“* C/fn . Der lineare
Bereich wird perfekt wiedergegeben, unterhalb EQn liegen die experimentellen Daten aber
deutlich oberhalb der angefitteten Kurve. Im Gegensatz dazu ergab sich bei hdheren Tempe-
raturen auch in diesem Feldstarkebereich (Abb. 4. 7) eine sehr gute Ubereinstimmung. Da hier
Richtung und Feldstarkebereich der beobachten Abweichungen mit den Vorhersagen fir einen
Ubergang vom quasistatischen zum dynamischen Verhalten tibereinstimmen (Kap. 4. 2. 2), ist fir
die beobachteten Abweichungen der teilweise dynamische Charakter der Hysteresekurven
verantwortlich.

Der lineare Bereich entspricht der Masterkurve, er gehorcht hier vollstandig der Ein-Nachbar-
Naherung. Der rlcklaufende Ast zeigt vaB_+ bisE = 0 noch ein quasistatisches Verhalten
(Epi, = 0.014 kV/icm ist groRer als, | = 0.009 kV/cm).

Man konnte versuchen, auf die beschriebene Bestimmung der Pinningfeldstarke zu verzichten
und an die experimentellen Daten die MasterkurveEmjt als zusatzlicher Fitgré3e zu fitten.
Dann kann aber auch in der logarithmischen Darstellung die Weite des quasistatischen Bereiches
nicht erkannt werden, und durch die falsch festgelegten Fitgrenzen treten starke Fehler auf. Aus
diesem Grund wurde die beschriebene Methode in der Reihenfolge: Bestimmugg, vaurs
der Verschiebung der Aste der Hysteresekurve, Rekonstruktion der Masterkurve, Festlegen der
Fitgrenzen und Fit an die theoretische Masterkurve fir die Bestimmung der Temperatur-
abhangigkeit der Verhaltnisse zwischen den Probenparametern beibehalten.
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Im Kapitel 4. 2. 2 wurde darge-
legt, daB man den Wert der 0,20 ' ' ' ' -]
spontanen Polarisation kennen !
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Der Verlauf stimmt mit in der Abb. 4. 12 Temperaturabhéngigkeit der spontanen Polarisation
Literatur angegebenen WertefP, wurde aus dem Sattigungszweig der Hysteresekurven er-

.. . . mittelt, die Vierecke zeigen Werte aus der Literatur /45/)
gut Uberein, man findet z.B.

Py(T =193 K) = 0.12 pC/ch uril(T = 120 K) = 0.19 puClch /45/ .

Es wurden die Temperaturabhangigkeiten v b/w,undw/x,bestimmt. Die Messungen
wurden mit dem Hysteresekurvenschreiber durchgefuihrt. An die Probe wurde ein dreieckférmige
Spannung mit einer Periodendauer von 200 s und einer maximalen Feldstarke von 1 kV/cm
angelegt. Die Temperaturdnderung erfolgte mit einer Geschwindigkeit von ca. 0.05 K/min.

Die Pinningfeldstarke zeigt eine hysteresefreie Temperaturabhéangigkeit, die in zwei Gebiete
unterteilt werden kann (Abb. 4. 13). Oberh@ib ~160 K ist sie nur schwach temperatur-
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Abb. 4. 13 Temperaturabhangigkeit der Pinningfeldstarke



Kapitel 4. 2 Wechselwirkung zwischen Domanenwanden 48

abhangig.e ,,, wachst von 0.012 kV/cm Beiauf 0.015 kV/cm ber*. UnterhaloT* wachst

Ep;, Schnell und fast linear mit sinkender Temperatur und erreicfit beil5 K einen Wert von

0.08 kVv/cm. Eine qualitativ gleiche Temperaturabhéangigkeit der Pinningfeldstarke wurde bereits
aus Untersuchungen der UmschaltzeiRin, , K, ZnCl, -Kristallen (x = 15x10 ) berechnet
/62/. Die absoluten Wert&(, = 0.25 kV/cm beiT| ) waren jedoch deutlich gréRer als die hier
gefundenen. Da die Pinningfeldstarke eng mit der Bewegung der Doménenwande verbunden ist,
wird eine Diskussion des Temperaturverlaufs E#gp auf das Kapitel 4. 3, das die Dynamik des
Umschaltverhaltens behandelt, verschoben.

Die Existenz einer Pinningkraft bedingt, dafd aul3er der quasistatische Koerzitivfeldstarke auch
die quasistatische remanente PoIarisatFR%Q13 von null verschieden ist. Dieser Remanenz
entspricht nach Gl. 4. 2 eine remanente Doménenwandpog@[gnDie aufP ,bzw. x jnor-
mierten Grél3erP, ,  Ung sind nach G124leich grof3. Man erhélt mit Hilfe von GI. 4. 10

R,N
P X
xR‘N=PR‘N:=%=%=%arsinh(a2EQqs). (4. 33)
0 0 0

Die Abb. 4. 14 zeigt die nach dieser Gleichung bestimmte und die experimentell gefundene
Temperaturabhéngigkeit der normierten Grol3en.
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Abb. 4. 14 Temperaturabhangigkeit der normierten remanenten Polarisation bzw.
Domanenwandposition

Die sehr gute Ubereinstimmung zwischen berechneten und experimentellen Daten ist darauf
zurtckzufuhren, daf? die fur die Berechnung notwendigen Koeffizientenda, aus Fits an die
experimentellen Daten selbst bestimmt wurden. Jedoch werden zwei Besonderheiten deutlich:
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e Bei der verwendeten Mel3frequeinz 5 mHz erstreckt sich der quasistatische Bereich des
ricklaufenden Astes auch bei tiefen Temperaturen mindestens bis zur remanenten

Polarisation, d.h. bis 8 = 0, da andernfalls der gemessene Wert aufgrund des dynamischen
Verhaltens deutlich tiber dem berechneten liegen mif3te.

e Die “Schwanenhalsform” der Hysteresekurven (siehe S. 17), die durch geringe Werte von

Prn Und E. gekennzeichnet ist, kann in Ubereinstimmung mit den experimentellen
Ergebnissen /69, 87/ nur dicht unterhglbgefunden werden.

Die Abb. 4. 15 zeigt die Temperaturabhangigkeit des Verhaltrigaesur die Diskussion
des Temperaturverlaufs dieser Grol3e ist es notwendig, eine Fehlerbetrachtung durchzufihren.
Aus GI. 4. 30 ergibt sich der relative Fehler zu

A2 a2 oL a2
_woW M AP, (W) Ab, +M Ab,
b ||op, ab, ,
w PO' bl‘ b2 PO' bl‘ b2 PO' bl‘ b2
__In(10)( b, ) )
b (2 In(lo)P0>APO+Ab1+(PO b)Ab, | . (4. 34)

Dieser Fehler kann nicht allein durch die relativen Fehler in der Bestimmurl@o,\/apundb2
ausgedruckt werden. Verwendet man z.B. die Fitgré3en und -unsicherheiten aus Tab. 4. 1 und
nimmt den relativen FehlekP, /P, mit 1% an, so ergibt sich bereits ein relativer Fehler von
10%. Der erste Summand in Gl. 4. 34, der proportionalRyist, ist ein systematischer Fehler.
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Abb. 4. 15 Temperaturabhangigkeit des Verhaltnidsies



Kapitel 4. 2 Wechselwirkung zwischen Domanenwéanden 50

Er betragt hier 6% und ist fur Heiz- und Kuhlkurve annahernd gleich. Der Restfehler zwischen
verschiedenen Werten bei gleicher Temperatur betragt dann theoretisch +4%.

Experimentell betragt der grof3te relative Unterschied zwischen zwei Punkten bei gleicher
Temperatur 9.5% (full = 176 K); er ist etwas gro3er als der erwartete nichtsystematische
Fehler von 8%. Alle anderen Unterschiede liegen jedoch deutlich innerhalb dieses Fehlers. In
diesem Sinne kann festgestellt werden, dald die Temperaturabhangigkeit des VerHhdlitnisses
hysteresefrei ist. Da sowollals auchw thermodynamische Gleichgewichtsgrof3en sind, sollte
b/w auch theoretisch einen hysteresefreien Verlauf zeigen. Diese Ubereinstimmung zwischen
Experiment und Theorie ist ein weiteres Indiz fur die Richtigkeit der angewandten Methode zur
Bestimmung der Probenparameter.

Das Verhaltnid/w ist nur schwach temperaturabhangig, und im Gegensatz zur Pinningfeld-
starke kann keine Anomalie bET gefunden werden. Nach desNDAU-Theorie solltev in der
Umgebung vorT, temperaturunabhangig sein umgroportional zum Quadrat der Amplitude
des Ordnungsparametegsanwachsen (vgl. Kapitel 2. 2. 2) /30/. Die GI. 2. 19 gjbt- (T- T),
somit sollteb/w linear von der Temperatur abhéngen. Eine solche Abhéngigkeit konnte jedoch
nicht im gesamten untersuchten Temperaturbereich gefunden werden. Zudem liefert eine lineare
Regression einen Wert flir = 229 K, der weit vom tatsachlich&n= 303 K entfernt liegt. Fur
diese Diskrepanz gibt es zumindest zwei Ursachen:

e Die Gl. 2. 19 gilt streng nur in der Nahe vb/30/. Bei der Untersuchung der Temperatur-
abhangigkeit vorP,(~r®) in der Nahe vorT, wurde bereits gefunden, dal der aus den
experimentellen Daten rekonstruierte Verlauf vgmicht mit dem theoretisch erwarteten
ubereinstimmt /54/.

® Im Rahmen anderer thermodynamischer Theorien ergibt sich eine Temperaturabhangigkeit
der Doméanenwandbreite /88/. Die Wechselwirkung von Doménenwéanden mit Defekten kann
ebenfalls zu einer temperaturabhangigen Aufrauhung der Domanenwand flihren /48/.

Die in Abb. 4. 16 gezeigte Temperaturabhéngigkeit der Grenzfeldstarke fur das Verschmelzen
der Domanenwénde ahnelt derjenigen Wbn, da sie nach Gl. 4. 29 im wesentlichen der
Quotient aus/w und der schwécher temperaturabhangigen spontanen Polarisation ist. Die
Grenzfeldstarke steigt von ca. 0.3 kV/cmBeauf etwa 0.65 kV/cm bei 110 K und liegt damit
im gesamten untersuchten Temperaturbereich unterhalb der bei dieser Untersuchung verwen-
deten Maximalfeldstarke von 1 kV/cm. Fur den relativen Fehler in der Berechnung dieser Grof3e
ist der relative Fehler in der Berechnung Wm von ca. 10% ausschlaggebend. Als zuséatzliche
Schwierigkeit kommt ein grof3er, schwer abzuschéatzender Fehler bei der genauen Bestimmung
von E4 aus Abweichungen von der Geradier a; + a, log(E) hinzu. Zum Beispiel kann man
aus den Abbid. 7 (T = 189 K) und 4. 10T = 162 K) die Grenzfeldstarke zu etwa 0.4 kV/cm
bzw. 0.55 kV/cm abschatzen, denen aus Berechnungen nach Gl. 4. 29 Werte von 0.33 kV/cm
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Abb. 4. 16 Temperaturabhangigkeit der mit Gl. 4. 29 berechneten Grenzfeldstarke
fur das Verschmelzen der Doménenwéande

bzw. 0.48 kV/cm gegenlberstehen. Innerhalb der Fehlergrenzen ergibt sich also eine gute
Ubereinstimmung der berechneten mit den beobachteten Werten.

AuRerst interessant ist die Temperaturabhangigkeit der Solitonenaichtev/x ,, Fur diese
Grol3e liegen Vergleichsdaten von Standardqualitatskristallen vor. Da sie durch den mittleren
Domanenwandabstand mitbestimmt ist, kbnnen aul3erdem Aussagen Uber die Temperatur-
abhéangigkeit von Domanenwandannihilation und -nukleation gewonnen werden.

Die Abb. 4. 17 zeigt, dafyg beim Klhlen zunachst rasch und dann immer langsamer von etwa
0.23 beiT| auf etwa 0.11 beéll ~145 K abfallt. Unterhalb dieser Temperatur bleipbis zur
tiefsten Mef3temperatur konstant. Beim anschlieRenden Heizen bleibt die Solitonendichte
zunéchst bis etwd = 170 K konstant. Oberhalb ~ 145 K wird eine thermische Hysterese
beobachtet, die mit zunehmender Temperatur immer starker ausgepragbegiinnt oberhalb
170 K wieder zu steigen und erreicht dicht unterfialieinen Wert von ca. 0.18. Der Anstieg
von ng setzt nicht sprunghaft ein, so dal’ eine exakte Temperatur des Anstiegsbeginns nicht
angegeben werden kann.

Die beim Kihlen ablaufenden Prozesse wurden fur Standardqualitatskristalle bereits dielek-
trisch und réntgenographisch untersucht. Die Ergebnisse zeigteng débrend des Kihlens
von etwa 0.3 bél, innerhalb von 2 K auf etwa 0.1 und innerhalb weiterer 10 K auf etwa 0.015
falit /48/. Diese Abnahme vong wurde mit der Annihilation von Domanenwanden erklart.
Einerseits stimmen der Wert Bgi und der qualitative Verlauf der Solitonendichte wahrend des
Kihlens mit den in dieser Arbeit ermittelten Daten recht gut Uberein. Andererseits liegen die hier
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Abb. 4. 17 Temperaturabhangigkeit der Solitonendiafie= w/x,,

gewonnen Werte flr tiefere Temperaturen deutlich héher. Das bedeutet, dal3 in diesem Bereich
die Domanenwéande der untersuchten hochreinen Kristalle deutlich breiter oder/und ihre Anzahl
wesentlich groRer ist.

Die Rauhigkeit der Doméanenwande aufgrund thermischer Fluktuation wurde fur Standard-
gualitatskristalle zu etwa 1.8 abgeschatzt und liegt damit in einem Bereich, in dem ein Aufrauhen
der Wand zu einer Verringerung der Pinningenergie beitragen kann /48, 89/. Einerseits ist es
maoglich, dal3 in den vorliegenden Kristallen die Wéande rauher und deshalb effektiv breiter sind.
Andererseits zeigen Ergebnisse der theoretischen Forschung, dafl Fluktuationen der
Domanenwéande zu einem von null verschiedenen Gleichgewichtswert der Domanenwanddichte
fuhren kénnen (siehe S. 54) /90, 91/. Daher ist es auch méglich, dal? fir hochreine Kristalle eine
héhere Doménenwanddichte als fir Standardqualitatskristalle zu erwarten ist.

Um den Prozel3 der Doménenwandnukleation bzw. - annihilation ndher zu untersuchen, wurde
die Solitonendichte wahrend des thermischen Zyklierens untersucht (Abb. 4. 18). Die Probe
wurde bis zu einer Temperafljr= 180 K gekuhit und anschlieBend big 180 K aufgeheizt.

Von T,, wurde erneut bis zu einer Temperafjir= 160 K gekuhlt und big,  aufgeheizt.
Danach wurde die Probe bis zur tiefsten Temperatarl1l5 K gekuhlt. Das anschlieRende
Heizen wurde beiT,, unterbrochen, es folgte eine nochmalige Kuhlung bis zur tiefsten
Temperatur. AbschlieRend wurde die Probe bis in die IC-Phase aufgeheizt.
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Abb. 4. 18 Abhangigkeit der Solitonendichte wahrend des thermischen Zyklierens

Wird das Zyklieren durchgefihrt, solange noch nicht die tiefste Temperatur erreicht wurde
(ZyklenT, - T,, - T,undT, - T,, - T, ), zeigt die Solitonendichte keine oder nur eine sehr
schwache Hysterese bei einem gleichzeitigen schwachen Anstieg mit der Temperatur
(Abb. 4. 18). Vor und nach Durchlaufen des Zyklusrhagtwa denselben Wert, der zudem mit
demjenigen der Kihlkurve ohne thermisches Zyklieren (Abb. 4. 17) Gbereinstimmt. Wird nach
Durchlaufen eines Zyklus weiter gekuhlt, so falltweiter ab. Unterhalb von = 145 K bleibt
die Solitonendichte konstant auf einem Wert von 0.105.

Beim anschlieRenden Heizen wird bis zu etWa= 140 K keine thermische Hysterese
beobachtet. Oberhalb dieser Temperatur wird ein im Vergleich zum Kihlen qualitativ unter-
schiedliches Verhalten gefunden. Beim Zyklieren wahrend des Kuhlens tritt eine deutliche
thermische Hysterese auf, die allerdings wesentlich schwécher als diejenige zwischen Heiz- und
Kahlkurve ausgepréagt ist. Nach Durchfahren dieses Zyklus verhalt sich die Probe unterhalb
145 K wie beim erstmaligen Kuhlen, und beim anschlief}enden Heizennzedstnselben
Temperaturverlauf wie beim ersten Heizen.

Bei der Interpretation dieser Beobachtungen wird davon ausgegangen, dal3 die Doméanen-
wandbreite eindeutig von der Temperatur abhangt. Diese Annahme wird durch die Hysterese-
freineit vonb/w (Abb. 4. 15) unterstitzt. Der Verlauf der Solitonendichte entspricht dann dem
mit der Funktionn(T) gefalteten Verlauf der Domanenwanddichig, = xo'l.
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Die Kuhlkurve in Abb. 4. 17 mul3 eine Gleichgewichtskurve fur die Doménenwanddichte in
dem Sinne sein, daR die tiefste jemals erreichte Temperatur den Wey, ybestimmt. Dies
wurde erstmals von NRUH vermutet, der fur die Dielektrizitdtskonstante in Standardqualitats-
kristallen ¢np,,) ein ahnliches Verhalten wie hier das der Solitonendichte fand /57/. Der
wahrend der Zyklierens beobachtete Anstieg der Solitonendichte mit der Temperatur ist dann auf
die Temperaturabhangigkeit der Wandbreite zurtickzufihren. Dies wird durch die Tatsache
untermauert, daf’ der Anstieg der Kurven in den beiden Zyklen wéahrend des Heizens etwa gleich
grol3 ist, denn genau dieses Verhalten ist bei anndhernd gleich groRer Doméanenwanddichte zu
erwarten.

UnterhalbT = 145 K bleibt die Solitonendichte konstant. Es ist unwahrscheinlich, daf}
Domanenwanddichte und Wandbreite eine sich gegenseitig kompensierende, hysteresefreie
Temperaturabhéngigkeit aufweisen. Daher ist anzunehmen, dal3 in diesem Temperaturbereich
sowohin,, als auchw einfrieren, d.h., konstant und temperaturunabhangig sind.

Die Situation wahrend des Heizens ist anders: Die hier gefundene Hysterese wahrend des
thermischen Zyklierens zeigt, dal’ die Doménenwanddichte wéhrend des Heizens zunimmt. Der
Kristall ist anscheinend bestrebt, wieder die Gleichgewichtskurve, d.h. die Kuhlkurve, zu
erreichen. Die dazu notwendige Nukleation von Wanden ist mit einer starken zeitlichen
Relaxation und einer thermischen Hysterese verbunden.

Die Kuhlkurve erscheint zumindest oberhalb etwa 160 K als eine echte Gleichgewichtskurve.
Dabei wird der Gleichgewichtszustand “von oben” (die Domanenwanddichte ist gro3er als ihr
Gleichgewichtswert) sehr schnell, “von unten” dagegen nur &uf3erst langsam erreicht. Bei
Annaherung “von unten” wurde in experimentell zuganglicher Zeit kein auch nur anndherndes
Erreichen dieses Gleichgewichtszustandes gefunden.

Es ist nicht zu beantworten, ob der Verlauf der Solitonendichte unterhalb 145 K einen Gleich-
gewichtszustand darstellt. Vermutlich sind in diesem Temperaturbereich Dom&anenwand-
nukleation und -annihilation eingefroren, so dal3 auch ein hypothetischer Gleichgewichtszustand
nicht mehr erreicht werden kann.

Aus dieser Interpretation ergeben sich unmittelbar zwei Fragen, die nur ansatzweise
beantwortet werden kdnnen:

1. Wodurch ist die Gleichgewichtskurve der Solitonendichte beim Kuhlen bedingt, da ja die
LANDAUTheorie incommensurabler Phasenumwandlungen fur die Lock-in Phase einen
eindomanigen Zustand voraussagt?

Eine mogliche Erklarung liefern hier Ergebnisse der theoretischen Forschung /90, 91/
Fluktuationen der Domanenwande fihren zu einer anziehenden Wechselwirkung zwischen
benachbarten Domé&nenwénden. Die Summierung von anziehender, rasch abklingender
abstofRender Wechselwirkung und der Bildungsenergie der Domanenwande kann zu einer
kontinuierlichen Lock-in Phasenumwandlung fiihren, so dal’ der Gleichgewichtswert der
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Doméanenwanddichte in der Lock-in Phase von null verschieden ist. Quantitative Berech-
nungen stehen jedoch noch aus.

Diese Erklarung steht nicht im Widerspruch zur guten Beschreibung der Hysteresekurven
mit dem rein abstoRenden Potential (Gl. 2. 21), da die anziehende Wechselwirkung
langreichweitig, aber schwach ist. Somit spielt sie nur in den Feldstarkebereichen eine
bedeutende Rolle, in denen ohnehin schwer quantifizierbare Abweichungen z.B. durch eine
Verteilung des Domanenwandabstandes (siehe S. 39) auftreten.

2. Wieso wird die Gleichgewichtskurve “von oben” sehr schnell, “von unten” hingegen nur
aulRerst langsam erreicht?
Die Ursache fur dieses Phanomen muf3 in der Dynamik der Doméanenwandannihilation bzw.
Nukleation gesucht werden: Beim Kuihlen miissen sich aus den noch vorhandenen Domanen-
wanden Stripple bilden und aus dem Kristall verschwinden. Dies geht anscheinend gentigend
schnell vor sich, obwohl wéahrend des Kihlens der Abstand zwischen den Domé&nenwanden
standig zu- und damit die Wahrscheinlichkeit der Stripplebildung abnimmt.
Beim Heizen missen dagegen neue Wande gebildet werden. Dazu mussen Stripple nukleiert
werden und diese nukleierten oder noch vorhandene Stripple durch den Kristall wachsen und
wieder in Domanenwande zerfallen. Es ist denkbar, dal’ die Nukleationswahrscheinlichkeit
fir einen Stripple zu gering ist, um wahrend des Heizens den Gleichgewichtswert der
Doménenwanddichte zu erreichen. Dem widerspricht jedoch sowohl, dal3 die Umwandlung
aus der Lock-in die IC-Phase sehr schnell vonstatten geht, d.h. in relativ kurzer Zeit sehr
viele Stripple gebildet werden /55/, als auch, daf3 auch bei Temperaturen weit ufiterhalb
noch viele Stripple an den Kristall-R&ndern gefunden wurden /70/. Es ist wahrscheinlicher,
dall das Wachstum eines Stripples durch den Kristall hindurch stark behindert wird, wie
folgende einfache energetische Betrachtung skizziert:

Die Breite by, eines Stripples liegt in der Grof3enordnung von 1 pm, typische Proben-
ausdehnungen senkrecht dazu dagegen bei einigen Millimetern. Tragt daher das Gleiten eines
Stripples wesentlich zur Polarisationsumkehr bei, so mul3 beim Wachsen seindd.ange
deutlich groR3er als seine Breite werden. Es wird weiterhin angenommen, daf sich die
Energie in der Stripplespitze bei einer kleinen Verschielliggles Stripples in den Kristall

hinein nicht &ndert. Dann kann die Energiebilanz dieser Verschiebung Utber das Ersetzen
eines homogen polarisierten Bereiches durch einen gleich grof3en Bereich mit drei Paaren
von Domanenwénden (in Abb. 4. 19 a schraffiert gezeichnet)mpaistwerden. Die
Energiebilanz der Bewegung setzt sich aus der Bildungsenergie der sechs Doméanenwéande
W;, der abstoBenden Wechselwirkuig,,, zwischen den Wanden und dem Gewip an
elektrischer Energie gegentber einem homogen polarisierten Bereich zusammen. Alle drei
Beitrage sind proportional zdl, und hangen nicht von der Stripplelange ab. Dann ist auch
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Abb. 4. 19a) Schematische Darstellung der Gleitbewegung eines Stripples
b) Herausdriicken eines Stripples aus dem Kristall durch benachbarte
Doméanenwande

der Energiegewinn bei einer Verschiebung des Stripples unabhandig, wo somit wird

unter der oben angegebenen Voraussetkyngo, der Stripple entweder volkommen aus

dem Kristall gedréngt, oder er wachst bis zum gegenuberliegenden Kristallrand.

Waéhrend des IC - Lock-in-Phasenlibergangs kompensiert der Energiegewinn durch die
Bildungsenergie der Domanenwande (hier besser der Discommensurationen) die anderen
Beitrage, und der Stripple kann auch ohne aul3eres Feld durch den Kristall hindurch wachsen.
In der Lock-in Phase sind daged&f und W, immer positiv, so daf3 ein Energiegewinn
beim Stripplewachstum nur tber die elektrische Energie mdglich ist. Dann kann der Stripple
nur in eine Doméne mit zum Feld antiparalleler Richtung hineinwachsen. In diesem Fall
werden sich die benachbarten Domanenwéande dem Stripple ndhern und ihn einschlie3en
(Abb. 4. 19b). Analog zum weiter oben betrachteten Fall kann man den Energiegewinn bei
einer Verschiebung uilg, aus dem Ersetzen eines Bereiches mit acht Domanenwanden
(untere schraffierte Flache in Abb. 4. 19b) durch einen gleich grof3en Bereich mit nur zwei
Doménenwanden (obere schraffierte Flache in Abb. 4. 19b) ableiten. Es ist offensichtlich,
dafld letztere Struktur energetisch gunstiger ist, und auf diese Weise wird ein Wachsen des
Stripples verhindert und der Stripple theoretisch wieder aus dem Kristall gedriickt.

Mit dieser energetischen Betrachtung kann die Behinderung des Stripplewachstums durch
die umgebenden Wande fur das nur langsame Erreichen des Gleichgewichtswertes der
Doméanenwanddichte wahrend des Heizens verantwortlich gemacht werden.
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Zum Abschluf3 des Kapitels 4. 2
soll das Potential selbst betrach- 1,00
tet werden. In Abt4. 20 ist das

auf den WertG(x;) (Gl. 4. 4) o 75t
normierte PotentiaG’ der ab-
stolenden Wechselwirkung zwi-

o
0,50f

schen den Domanenwanden fur
verschiedene Temperaturen zwi-
schen den jeweiligen Wertex:
und+x dargestellt.

Mit sinkender Temperatur wird -6,4 ' -0,2 6,0 0,2 | |0,4
der “Potentialboden” immer AXIX
flacher, wahrend der Anstieg inapp. 4. 20 Normiertes Potential bei verschiedenen Tempe-
der Nahe VonXxg zunehmend raturen wahrend des Kiihlens
steiler wird. Die Form ahnelt also
immer starker einem Kastenpotential mit unendlich steilem Anstieg betx, und flachem
BodenG’ = 0 in der Nahe vox/x, = 0. Dies ist eine weitere Ursache daflr, daf3 rein
guasistatische Hysteresekurven nur bei Temperaturen grof3er ca. 175 K beobachtet werden
kénnen: Die kritische Geschwindigkeit fiir einen Ubergang vom quasistatischen zum
dynamischen Verhalten ist proportional z% (Gl. 4. 27) und steigt deshalb mit flacher
werdendem Potentialboden stark an.

194K

0,00
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4.3 Umschaltdynamik

4. 3.1 Bedeutung der Feldstarkeanstiegsgeschwindigkeit

Im Kapitel 4. 2 wurde bereits gezeigt, dafl3 die Form der Hysteresekurven im dynamischen
Gebiet von den Parametern des Anregungssignals abhéngt. So kdnnen z.B. die charakteristischen
Grolen fur eine sinusformige Anregung als Funktion der Fredueder der Amplitudés
dargestelit werden. Durch diese Abhangigkeit verkomplizieren sich die experimentellen und theo-
retischen Untersuchungen.

In diesem Kapitel soll gezeigt werden, daf3 fur einenrbegen Typ von Modellgleichungen,
zu dem auch die Bewegungsgleichung fur eine Domanenwand (Gl. 4. 7) gehort, die Form der
Hysteresekurven im wesentlichen durch die Anstiegsgeschwindigk&it des elektrischen
Feldes bestimmt ist.

Es wird angenommen, dal3 das dielektrische Umschaltverhalten durch eine autonome

Differentialgleichungn-ter Ordnung
POW=FPOD P2  POE) mi P<i>=d—iP (4. 35)
dt'

beschrieben werden kann. Weiterhin wird angenommen, daf3 diese Differentialgleichung fur die
gegebenen Anfangsbedingungen und einen bekannten Verlauf der Fel&§tiiadeutige
LosungerP(t) besitzt.

Es werden zwei verschiedene Feldstarkeveriay(f¢ undE.(t) und die zugehérigen Losungen
P,(t) undP(t) betrachtet. Ohne Beschrankung der Allgemeinheit soll gelten, da? das Maximum
und Minimum vonE,; gréBer bzw. kleiner sind als die entsprechenden Groliel,von

Da in der Gl. 4. 35 die Zeit nicht explizit auftritt, a3t eine Transformdtioti mitt =t' +1t,
die LosungerP(E) unverandert. Daher kampso gewahlt werden, dal3 bei Ausfiihrung dieser
Transformation zu einem gewissen Zeitpunkt
t, gilt: E(t,) = Eft) (Abb. 4. 21). Solange
nach Ausfuihrung dieser Transformation die/
Anstiegsgeschwindigkeit Eldt fur die
Verlaufe vonE, undE, gleich bleibt, gilt in
diesem Zeitintervall E,(t) = E(t). Damit
werden die Differentialgleichungen 4. 35 fir
P, undP, identisch.

Jetzt wird weiterhin vorausgesetzt, dafl3 in
einem beliebig kleinen Intervall(t, + J) die

Beziehung P(f) = Py() gilt und diese app 4. 21 Beispiel fiir den zeitlichen Verlauf der
Funktionen in eine Potenzreihe nach der ZéieldstarkerE, unde,
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entwickelbar sind. Dann sind die Anfangsbedingungen fir die beiden Differentialgleichungen
gleich: PO(t) =P(t)) , P{P(t) =Ps7(t) usw. In diesem Fall stimmen auch die Lésungen
P,(t) = P,(t) miteinander Gberein, und somit gilt in diesem Zeitintervall bzw. im Feldstarke-
bereich gleicher Anstiegsgeschwindigkeit der Feldstarke Ry(&h) = P(E ). Der Verlauf der
Hysteresekurven ist in diesem Bereich identisch.

Experimentell kann eine gleiche Anstiegsgeschwindigkeit des Feldes durch Dreieckspannungen,
fur dieE_ . *f = const. gilt, realisiert werden. Verhalten sich die zugehdrigen Hysteresekurven
in einem Tell dieses Feldstarkebereichs noch quasistatisch, so sind auch gleiche Anfangs-
bedingungen realisiert.

0,2

0,2}
0,1 0,1
[N [N
£ £
e} e}
O O
< 00 < 00
o o
0,1} 01
- -0,2}
-0,2L . .
- 2 1 0 1 2
E (kV/cm) E (kV/cm)

Abb. 4. 22 Hysteresekurven bei gleicher Anstiegsgeschwindigkeit des elektrischen Feldes
a) E, = 2 kVlcmf = 50 Hz (Punkte) bzwe_ =1 kV/crh= 100 Hz (durchgezogen)
b) E .= 2 KV/icm,f = 0.5 Hz (Punkte) bzwe_ . =1 kV/crh= 1 Hz (durchgezogen)

In Abb. 4. 22 sind Beispiele fur unter diesen Bedingungen gemessene Hysteresekurven gezeigt:

Offensichtlich werden bei gleicher Anstiegsgeschwindigkeit keine Unterschiede mehr gefunden.
Die Bedeutung der Anstiegs-

geschwindigkeit fur das Umschalt-

verhalten ist somit geklart. Dennoch Ml o
spielen die Anfangsbedingungen eine o:t
wichtige Rolle. Die Abb. 4. 24 zeigtg
dalR  bei ungleichen Anfangs—%

o aant o

bedingungen keine Ubereinstimmung -1t & r=00mz,
o o Emax:lkvlcm
der Hysteresekurven mehr beobachtet e + = SoHz,
S0,2 [ eemetlie Sl Emax:zkvlcm u
werden kann. Hier erreicht nur noch . . .
2 -1 0 1 2
die Hysteresekurve mit der grél3eren E (kV/cm)

maximalen  Feldstarke den AUa8SKph. 4. 23 Hysteresekurven fiir gleiche Feldanstiegs-

statischen Bereich, wohingegen digeschwindigkeit, aber verschiedene Anfangsbedingungen
Kurve mit der kleineren maximaler(T =103 K)
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Feldstarke stark entartet'fst .

Wegen der Unabhangigkeit der Form der Hysteresekurven von der Anstiegsgeschwindigkeit
des Feldes ist es hinreichend, Zusammenhénge zwischen charakteristischen Grégsmund
Anregungsparameter zu untersuchen. Abhangigkeiten von anderen Anregungsparametern konnen
daraus abgeleitet werden.

Fur den wichtigen Fall der sinusformigen Anregung ist déch *f = const. keine Konstanz
der Anstiegsgeschwindigkeit gewahrleistet. Diese Bedingung ist aber eine gute Naherung, wenn
der dynamische Bereich der Hysteresekurve vollstandig im Bereich kleiner Feldstarken liegt. Da
sich die Frequenz experimentell einfacher und in einem groReren Bereich als die maximale
Feldstarke variieren lat, werden im folgenden frequenzabhéngige Untersuchungen betrachtet .

4.3.2

Betrachtet man die Bewegungsgleichung fur eine Doméanenwand (Gl. 4. 7), erscheint es theore-
tisch moglich, aus experimentellen Stromdichte-Feldstarke- und Polarisations-Feldstarke-Kurven
die ViskositatsfunktiorF,, (j) zu rekonstruieren: Gewinnt man aus quasistatischen Hysterese-
kurven die Probenparametigfiv, w/x, und P,, kann man nach GA. 5 auch fur dynamische
Hysteresekurven zu jedem Zeitpunkt aus Polarisation und Feldstarke die resultierende Kraft
berechnen. Stellt man dann die Stromdichte als Funktion der resultierenden Kraft dar, entspricht
dies der inversen Viskositatsfunktion in der Polarisationsformulierung.

Die Abb. 4. 24 zeigt eine auf
diese Weise rekonstruierte Kur-
ve. Die resultierende Kratft ist auf
die  spontane
normiert und entspricht damit

Rekonstruktion der Viskositatsfunktion

Polarisation

einer “wirksamen” Feldstéarke. &g . W
Wie nach den Ergebnissen desg of s R, i
Kapitels 4. 2 zu erwarten, ver- I LT |
schwindet im Bereich zwischen | ' o |
+E,, und -E_. die Stromdichte » :
nahezu vollstandig. Fur groRere Een *Een

_4 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

-0,06 -0,04 -0,02 0,00 0,02 0,04 0,06

wirksame Feldstarken nimmijt
dagegen stark zu. Der Zusam-

menhang zwischen Stromdicht@bb. 4. 24 Rekonstruierte Stromdichte-Kraft-Kurve
= 0.5 kV/cm,T = 188 K)

und resultierender Kraft

10

kurve nicht mehr erreicht wird.

ist(f =100 Hz,E

max

F /P _(kVicm)
res 0

Hysteresekurven werden als entartet bezeichnet, wenn der Sattigungszweig der Hysterese-
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allerdings nicht eindeutig. Ursache dieser Nichteindeutigkeit ist zum einen die hohe Empfind-

lichkeit dieser Rekonstruktionsmethode gegeniiber Mel3- und Fitfehlern. Zum anderen liegt die
Hauptursache in einer Verteilung des Domanenwandabstandes, wie anhand folgender
Simulationen gezeigt werden konnte:

Zunachst wurden die Probenparaméter, w/x,, P, und E, aus quasistatischen Hysterese-
kurven gewonnen. Aus diesen Daten wurden mit Gl. 4. 7 Hysteresekurven und die zugehdrigen
Stromdichte-Feldstarke-Kurven berechnet, wobei der bereits wwutJund LEVSTIK /62/
verwendete Ansatz fur die Viskositatsfunktion verwendet wurde (vgl. Kap. 2. 2. 5,
p...Viskositatskoeffizient):

0 F<F

Pin
Vow = L(E-F (4. 36)
p

Pin) F>Fp,
Die fur die Berechnung der Hysteresekurven notwendige Lésung der Differentialgleichung in
ihrer Positionsformulierung erfolgte numerisch mit einewN®&&sKuTTA-Verfahren (siehe
Anhang). Der einzige unbekannte Probenparameter, der Viskositatskoeffizient, wurde an die fur
die Rekonstruktion in Abb. 4. 24 genutzte experimentelle Hysteresekurve angepalfdt (vgl.
Kapitel4. 3.4). Experimentell ist nur die Stromdichte, aber nicht die Doméanenwand-
geschwindigkeit zugénglich. Daher erhalt man aus der Anpassung ahnlich wie fir die Proben-
parameteib undw einen auf den Domanenwandabstand normierten Viskositatskoeffizienten
Boss %o (vgl. Transformation Gl. 4. 8 und S. 30). Wenn nicht ausdricklich erwahnt, wird im
weiteren jedoch auf die explizite Bezeichnung “normiert” verzichtet.

Bei der folgenden Berechnung der Hysterese- und der zugehdrigen Stromdichte-Feldstarke-
Kurven wurde im ersten Fall
keine Verteilung des Domanen-
wandabstandes  bertcksichtigt
und im zweiten Fall wurde eine
GauR-Verteilung vorx,™ geman - 2
Kapitel 4. 1. 2 mito = 0.28 ange- ¢
nommen. Mit diesen Kurven ?q,
wurde die Rekonstruktion der
Viskositatsfunktion durchgefuhrt. i

Die Ergebnisse sind in der al _E- e i
Abb. 4. 25 dargestellt. Weisg, e

. ) ) ) 0,06  -0,04  -0,02 0,00 0,02 0,04 0,06
keine Verteilung auf, gelingt die

. L F /P _(kvicm)
Rekonstruktion der Viskositats- res. 0
funktion perfekt. Dagegen kanrﬁa‘bb' 4. 25 Simulierte Rekonstruktion der Viskositatsfunktion
' mit und ohne Ber{cksichtigung einer Verteilung xgn

N
T
1

- ohne
Verteilung von X
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bei Beruicksichtigung einer Verteilung die Viskositatsfunktion nicht rekonstruiert werden; es ist
kein eindeutiger Zusammenhang zwischemd F .5 zu sehen. Die in diesem Fall erhaltene
Kurve stimmt qualitativ mit der aus den experimentellen Daten rekonstruierten Uberein. Als
Ursache fur die Nichteindeutigkeit des Zusammenhangs zwischen resultierender Kraft und
Stromdichte ist also die Existenz einer Verteilung des Domanenwandabstandes anzusehen. Fur
eine korrekte Rekonstruktion wére es notwendig, die Berechnung der resultierenden Kraft fur
jede Wanckinzelnund mit einem individuellen Wert fix,, anstelle des Mittelwerteg,  durch-
zufuhren. Dies ist jedoch ohne exakte Kenntnis der tatsachlich im Kristall vorliegenden
Verteilung vonx, nicht moglich. Daher ist auch eine Rekonstruktion der Viskositatsfunktion
nach der vorgeschlagenen Methode nicht moglich.

Die qualitative Ubereinstimmung der rekonstruierten Viskositatsfunktionen, die aus experi-
mentellen Daten und den mit einer Verteilung wgrberechneten Daten gewonnen wurden,
zeigt, dal® im Kristall eine Verteilung eines Probenparameters vorliegt. Wie im Kapitel 4. 1. 2
bereits dargelegt, kdnnen nur der Doméanenwandabstand und die Viskositatsfunktion eine
Verteilung aufweisen. Jedoch war im Rahmen dieser Arbeit experimentell nicht nachzuweisen,
welche Grofl3en eine Verteilung aufweisen und wie diese aussieht. Es wird auch im weiteren eine
GauRB-Verteilung der Domanenwanddichtg* angenommen, die den Einflui einer Verteilung
auf das Umschaltverhalten demonstrieren soll.

Die gute Ubereinstimmung der rekonstruierten Viskositatsfunktionen zeigt, daR der in Gl. 4. 36
verwendete Ansatz fur den Zusammenhang zwischen Domé&nenwandgeschwindigkeit und
Reibungskraft gut zur Beschreibung des dynamischen Umschaltverhalten geeignet ist. Deshalb
wird dieser Ansatz in den folgenden Kapiteln weiter verwendet.

4. 3.3 Modellierung dynamischer Hysteresekurven

Das im vorigen Kapitel vorgestellte Modell fur die Dynamik des Umschaltverhaltens wird jetzt
mit experimentellen Daten bei zwei ausgewéhlten Temperaturen verglichen. Wesentlich sind
hierbei die richtige Wiedergabe sowohl der Form der Hysteresekurven als auch der Frequenz-
abhangigkeit ihrer charakteristischen Parameter. Wie bereits im vorangegangenen Kapitel
dargelegt, kann die aus den GIn. 4. 6 und 4. 36 entstehende Differentialgleichung nur in
Spezialfallen analytisch gelost werden. Fur den sinus- oder dreieckformigen Feldstarkeverlauf ist
diese Gleichung nur numerisch integrierbar. Dazu wird wiederum das im Anhang beschriebene
RUNGE-KUTTA-Verfahren verwendet.

Mit Hilfe dieser Modellierung kénnen die sich aus dem Modell ergebenden Abhangigkeiten,
z.B. P, undE als Funktion der Frequenz, exakt berechnet werden. Von Nachteil ist jedoch, daf’
diese Abhéngigkeiten nur in Form numerischer Daten vorliegen, analytische Ausdriicke kdnnen
nicht erhalten werden. Daher ist es nitzlich, in einem zweiten Modell die Wechselwirkung
zwischen den Doménenwanden durch ein Kastenpotential anzunéhern. Damit 1aRt sich die
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Losung der Modellgleichung analytisch berechnen, und man erhdlt eine qualitative Beschreibung
des dynamischen Umschaltverhaltens. Dieses zweite Modell wird nun im folgenden vorgestelit:

Nach den Ergebnissen des Kapi-
tels 4. 2. 4 kann insbesondere bei tiefen
Temperaturen die abstoRende Wechsel-
wirkung zwischen den Domé&nenwéanden
durch ein Kastenpotential (Abb. 4. 26)
angenadhert werden. Dieses Modell ist
dem inhomogenen Fall der ckmo-
GOROW-AVRAMI-Theorie dhnlich (vgl. -x,/2 +x,/2
Kap. 2. 1. 4), jedoch unterscheidet e&bb. 4. 26 Kastenpotential-Naherung far die

sich u.a. dadurch, daR sich die DomanefPstoende  Wechselwirkung  zwischen  den
’ Domanenwanden

wéande unabhéngig voneinander in einem
Potential bewegen und nicht nukleiert werden oder miteinander verschmelzen kénnen.

Bei der Berechnung der Frequenzabhangigkeit der charakteristischen Grél3en missen zwei
Falle unterschieden werden:

Fall 1 Nichtentartete Hysteresekurven
In diesem Fall erreicht die Domé&nenwand wahrend des Durchlaufens der Hysteresekurve
irgendwann die Positiox = x,/2 und bleibt bis zum nachsten Vorzeichenwechsel des elek-
trischen Feldes auf dieser Position. Deshalb solite die remanente Polarisation frequenz-
unabhéngig und gleich der spontanen Polarisation sein.
Zur Ableitung der Frequenzabhéangigkeit der Koerzitivfeldstarke wird angenommen, dal3 das
Umschalten bei im Vergleich zur maximalen Feldstdgke, kleinen elektrischen Feldern
stattfindet. Dann kann der zeitliche Verlauf eines sinusformigen Feldes in der Nahe des
Nulldurchgangs durch

E=2nfE,__t (4. 37)

beschrieben werden. Wird nach einem Vorzeichenwechsel des elektrischen Feldes die
Pinningfeldstarke Gberschritten, beginnt die Wand sich zu bewegen. Die Koerzitivfeldstarke
ist durchP = 0 und damik = O gekennzeichnet. Die Wand legt also bis zum Erreichen von
E die Streckex. = X2 zurlick:

X te d t(Eo)
X
xc=7°=f—tdt= [ 2(E-E,)dt
0 tO(EPin)
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Ec

:J' Po(E-Epin) dE = Py
2nBfE, ., 4AnBfE, .

(E&-Edn-2EcEpy, +2E4), (4. 38)

EPin
und man erhalt fiur die Koerzitivfeldstarke den Ausdruck

2nf3x,E
E.=E, + Mf . (4. 39)
I:)O
Farf - O ergibt sich das bereits diskutierte quasistatische VertigltenE,, . Dagegen ist
fir sehr kleine Werte fliE, oder sehr hohe Frequenzen die Koerzitivfeldstarke
proportional zur Wurzel der Frequenz, d.h., in einer logarithmischen Darstellung ergibt sich
eine Gerade mit dem Anstieg 0.5 in der Form

log(E.) =o.5|og(‘“’xg—'?w) +0.5l0gf) . (4. 40)

Fall 2 Entartete Hysteresekurven
Bei sehr hohen Frequenzen wird die Anstiegsgeschwindigkeit der Feldstarke so grof3, daf3
keine Sattigung der Hysteresekurve mehr erreicht wird (vgl. Abb. 4. 24). Die resultierende
Kraft auf die Domanenwand ist dann allein durch die treibende elektrische Kraft gegeben.
Unter Vernachlassigung der Pinningfeldstarke erhalt man:

P,E
B ((le): =P,E, _sinot =>  x= _imCoswt +C. (4. 41)
w

Die noch vorhandene, aber geringe abstof3ende Wechselwirkung zwischen den Doméanen-
wanden bewirkt, daf3 nach praktisch endlich vielen Einschwingperioden ein symmetrischer
Zustand erreicht wird. Daher kann die Integrationskonst@amgieich null gesetzt und aus

Gl. 4.41 konnerP undE . abgeleitet werden:

2
P.=P(E=0)=P(t=0) :% w?l,  E.=E(x=0)=E,_ . (4. 42)

0

Dieses Verhalten entspricht einer dielektrischen Dispersion vom DEBYE-Typ oberhalb der
Relaxationsfrequenz .

Das Kastenpotentialmodell sagt also eine Teilung der Frequenzabhangigkeit in drei Gebiete
voraus:

Gebiet | Ubereinstimmend mit den experimentellen Ergebnissen des Kapitels 4. 2 bleiben -aus-
gehend von der niedrigsten Mel3frequeliz-undP, mit steigender Frequenz konstant.
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Gebiet Il Die Koerzitivfeldstarke beginnt zu steigen, bis die maximale Anregungsfeldstarke
E,.., erreicht wird. AuRerhalb des Ubergangsbereiches zwischen den Gebieten | und 11 gilt

log(Eo) =A, +0.5logf) . (4. 43)

Die remanente Polarisation ist in diesem Gebiet gleich der spontanen PolaAgation

Gebiet Il Nach Erreichen der maximalen Feldstéarke bleibt die Koerzitivfeldstarke mit stei-
gender Frequenz konstant auf diesem Wert. Die remanente Polarisation fallt proportional
zum Reziproken der Frequenz:

2

— PO Emax _
log(Py) =log—:2)-log(f) . (4. 44)
In diesem Gebiet sinl. und P formale Parameter, da die Hysteresekurven entartet sind.

Im folgenden werden die numerischen Berechnungen und das Kastenpotentialmodell mit
experimentellen Daten verglichen. Die Abb. 4. 27 zeigt dynamische Hysteresekurven, die fur
verschiedene Frequenzen Ber 188 K aufgenommen wurden. Die ebenfalls eingezeichneten
zugehdrigen numerischen Simulationen wurden in folgender Weise durchgefiihrt: Aus einer
quasistatischen Hysteresekurve wurden die ProbenparamEtgr wix, , biw P,und
bestimmt. Zur Bestimmung der tbrigen Probenparameter wurden Fits an eine experimentelle
Hysteresekurve durchgefiihrt, die am Beispiel des Verteilungspararoeteiitert werden:
Zunachst wurden mit den drei Ausgangswerten @+¢L-r)c und o ( 0 < r < 1) drei
Hysteresekurven berechnet. Fur alle drei Hysteresekurven wurden die Betrage der Differenzen
zwischen experimentellem und berechnetem Wert der Polarisation fir die gesamte Kurve
aufsummiert. Diese drei Abweichungen sind durch ein eindeutig bestimmtes Polynom zweiten
Grades als Funktion der Ausgangswerte darstellbar. Dieses Polynom wurde berechnet und die
Stelle des Minimums dieses Polynoms als neuer Ausgangswertiitigesetzt. Diese Prozedur
wurde mehrfach wiederholt, wobei der Wert r jedesmal halbiert wurde.

Mit diesem Algorithmus wurden die beiden Probenparaniekgrund o abwechselnd so lange
an die bef = 2 kHz aufgenommene Hysteresekurve gefittet, bis die Anderungen dieser Para-
meter jeweils kleiner als 0.5 % waren. Die sich einstellenden Werte Wagen 0.00185 kg/ms
und o = 0.292. Mit diesem Parametersatz wurden anschlie3end alle anderen Kurven berechnet.

Die experimentellen Hysteresekurven werden durch die numerischen Berechnungen sehr gut
wiedergegeben. Lediglich bei Frequenzen, die etwas grol3er als die Grenzfrequenz des quasi-
statischen Gebietes sind (hier die foei 20 Hz aufgenommen Kurve), werden Abweichungen
kurz vor Erreichen des Sattigungszweiges sichtbar. Auf mdgliche Ursachen soll spater einge-
gangen werden (siehe S. 72).
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Abb. 4. 27 Experimentelle und numerisch berechnete Hysteresekurven (von auf3en
nach innen:f = 2 kHz, 500 Hz, 20 Hz, 0.1 HZ = 188 K, Kihlen)

Dies zeigt, da? mit dem in Gl. 4. 36 gegebenen Ansatz fir die Viskositatsfunktion die Form der
Hysteresekurven zumindest bei dieser Temperatur gut beschrieben werden kann.

In den nachsten beiden Abbildungen sind die Frequenzabhangigkeit der remanenten Pola-
risation und der Koerzitivfeldstarke dargestellt. Fir beide GroRRen ist die mit dem Kasten-
potentialmodell vorhergesagte Teilung in drei Gebiete deutlich zu erkennen.

Die Abb. 4. 28 zeigt, dal? die
numerischen Berechnungen die
experimentell gefundene Fre-
quenzabhangigkeit vorP, in
allen drei Gebieten gut wiederge- 0.06
ben. Grol3ere Abweichungen sindg
lediglich im Ubergangsbereich S 0,04
zwischen den Gebieten | und llo®
beif = 10 Hz zu sehen. Diese lie-
gen also bei denselben Frequen-
zen wie die Fehler in der Uber-
einstimmung von gemessenen

0,02

0,00 bitsuss

und berechneten Hysterese-

0,08 e

®  Experiment
Simulation

Gebiet Gebiet gGebiet
| [ oom

101 100 10t 102 108 104 10
f (Hz)

kurven wahrend des Einlaufeng\pb. 4. 28 Frequenzabhangigkeit der remanenten Polarisation,
in die Sattigung (vgl. Abb. 4.Experiment und Simulation(= 188 K, Kuhlen)
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27).

Im Rahmen des Kastenpotentialmodells sollte die remanente Polarisation in den Gebieten | und
Il konstant sein. Dies ist jedoch offensichtlich nicht der Fall. Eindeutige Ursache dafir ist die
Annaherung der abstoRenden Wechselwirkung zwischen den Doménenwanden durch ein Kasten-
potential. Erstere sagt im quasistatischen Fall fur eine verschwindende Pinningkraft sogar eine
verschwindende remanente Polarisation voraus (Gl. 4. 33), wahrend sich flr das Kastenpotential
P = P, ergibt.

Durch die numerischen Simu-

L B L B e B L B B L B L) e L |

lationen wird auch die Frequenz-

abhangigkeit der Koerzitivfeld- | ® experimentelle Daten

} I numerische Simulation
starke  gut wiedergegeben | - Fitnach Kastenpotentialmodell
(Abb. 4. 29). Die Fehler sind hier §

deutlich kleiner als diejenigen bei 600,1

der remanenten Polarisation." : ]
- Gebiet |

Auch der Fit an die aus dem
Kastenpotentialmodell resul- .
tierende Gl 4. 39 gibt die : : :

) ) 0101 AT ETIT | Ll L1l Ll AR ETIT | Ll Ll
wesentlichen Merkmale in den 101 100 10t 102 108 104 10
Gebieten | und Il wieder. Bei f (Hz)

diesem Fit wurde die Pinning-ppb. 4. 29 Frequenzabhangigkeit der Koerzitivfeldstarke,
feldstarke vorgegeben, so daR iRxperiment, numerische Simulationen und Fit nach dem

der GL 4. 39 nur die Gr(.jB'(_:‘Kastenpotentlalmodelrl'(=188 K, Kihlen)

2mBx, EmaXPO‘1 als freier Fitparameter verblieb. Die Wiedergabe der experimentellen Daten durch
das Kastenpotentialmodell ist jedoch schlechter als die durch die numerische Simulation.
Hauptursache ist die indirekt nicht berlcksichtige Frequenzabhangigkeit der remanten Pola-
risation. Mit dem aus dem Fit erhaltenen WertZfipx E__P;*  von (1.639+0.038)x40 ¥ s/m
erhalt man fir den Viskositatskoeffizientgix, = 7.44x10* kg/ms, der nur 40% des durch die
numerischen Simulationen gewonnen Wertes betragt. Dies liegt daran, dafR fir die
Domanenwandposition zu Beginn des Umschaltens derx}y/@r(entsprichP = P,) angesetzt
wurde, im realen Fall das Umschalten aber bei einer anderen, der remanenten Polarisation
entsprechenden Position beginnt. Nimmt man zur Abschéatzung flir das Gebiet Il einen
durchschnittlichen WerP, = 0.05 puCl/cri an, so erhalt man damit einen “korrigierten*
Viskositatskoeffizienten vorx, = 0.00188 kg/ms, der gut mit dem aus der numerischen
Simulation gewonnenen Wert tbereinstimmt.

Eine weiteres interessantes Resultat ist, daf3 eine (hier nicht dargestellte) lineare Regression im

Frequenzbereich 50 Hzf« 10 kHz einen Anstieg der Geraden von 0.468 liefert. Dieser Wert
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liegt erstaunlich nahe an dem aus dem Kastenpotentialmodell vorhergesagten Anstieg von 0.5.

Die Abb. 4. 30 zeigt die Frequenzabhéangigkeit der remanenten Polarisation im Gebiet I1l. Bei
T = 188 K reichten die experimentell nutzbaren Frequenzen nicht aus, um deutlich bis in dieses
Gebiet zu gelangen. Deswegen wurden die experimentellen Dafer hdb6 K undT = 122 K
miteinbezogen. Aus dem Kasten-
potentialmodell wird fir die
gewahlte logarithmische Darstel- e
lung eine Gerade mit dem An- 1015
stieg -1 vorhergesagt (Gl. 4. 44).
Die experimentellen Daten zei-
gen tatsachlich einen lineareno 12|
Zusammenhang zwischép und _« :
f. Die Ergebnisse einer linearen [ .
Regression sind fiir alle drei '
dargestellten Temperaturen in
Tab. 4. 2 gezeigt.

Der Regressionsgrad

T = 188 K liegt bei -1, weil hier Abb. 4. 30 Frequenzabhangigkeit der remanenten Polarisation

nur zwei Punkte fir die Regres-im Gebiet 1l bei verschiedenen Temperaturen, (Pfeile geben die
. . jeweiligen Fitgrenzen an)

sion zur Verfugung standen:

Aber auch fur die anderen Temperaturen ergeben sich gute Regressionsgrade nahe -1.

m2)

uCrc

188K
146K
122K
lineare

Reression

P
o

103}

T
I —»
E 1

102

fiir f(H2)

T K, K, R X, (kg/ms)

188 K 0.3314 -0.84 -1 0.0107

146 K -0.322 -0.894 -0.99987 0.175

122 K -1.025 -0.837 -0.9975 1.117
Tab. 4. 2 Ergebnisse der linearen Regressionfpy= K, + K, log(f) der

Frequenzabhangigkeit der remanenten Polarisation im Gebiet 11

Die mit den Fits ermittelten Betrage des Anstiegsind etwas kleiner als der durch das
Kastenpotentialmodell vorhergesagte Wert von 1. Ein solcher Anstieg ist fir einen poly-
dispersiven Charakter der dielektrischen Dispersion oberhalb der Hauptrelaxationsfrequenz
charakteristisch, wie er fur diesen Kristall bereits bei der Untersuchung der dielektrischen
Kleinsignaleigenschaften gefunden wurde /36, 67/. Er kann z.B. auf eine Verteilung des
Doméanenwandabstandes zuriickgefuhrt werden /36/. Aul3er dem polydispersiven Verhalten ist
das nicht bericksichtigte Pinning der Domanenwénde eine Ursache fur die Abweichungen
zwischen vorhergesagtem und aus experimentellen Daten bestimmten Kgastieg
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Nach Gl 4. 44 kann aus dem Koeffizientéq die Gro3es x, durch

P’E
on=°—r2ax (4. 45)
10

berechnet werden. Diese Werte sind ebenfalls in Tab. 4. 2 aufgelistet. Sie kénnen nur als
Abschatzung verstanden werden, da durch Abweichungen des Antiggen Wert -1 auch
Abweichungen im Ergebnis fur den Koeffizient€pauftreten und Fehler in der Bestimmung von

K, sich stark in der Berechnung v@tx, auswirken. So betragt der flir= 188 K aus der
Regression erhaltene Weftx, = 0.0107 kg/ms, wahrend aus den numerischen Simulationen

B x,=0.01885 kg/ms (siehe S. 65) erhalten wurde. Es wird jedoch deutlich, dal3 der Viskositats-
koeffizient mit sinkender Temperatur stark ansteigt.

Die mit dem Ansatz fur die Viskositatsfunktion nach Gl. 4. 36Ifiér 188 K gefundene gute
Wiedergabe des dynamischen Umschaltverhaltens kann bei tiefen Temperaturen nicht erreicht
werden. Die Abb. 4. 31 zeigt dies an einem BeispielTbei 146 K. Zunachst wurde aus
guasistatischen Teilen einer Hysteresekurve und einem anschlie3enden Fit an die dynamische
Hysteresekurve mit der htchsten Koerzitivieldstarke ein vollstandiger Datensatz gewonnen. Fir
die Fits wurden nur Datenpunkte berlcksichtigt, bei denen entsprechend Gl. 4. 28 die Doménen-
wéande noch nicht miteinander verschmelzen. Mit diesem Parametersatz wurden die Ubrigen
Hysteresekurven berechnet. Die Frequenzabhangigkeit der Form der Hysteresekurven wird hier
nicht richtig wiedergegeben, so sind z.B. fir kleine Frequenzen die berechneten Koerzitiv-
feldstarken wesentlich kleiner als die experimentell beobachteten Werte.

Experimen
Simulation

01

0,0F

P @C/cm?

-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0
E (kV/cm)

Abb. 4. 31 Experimentelle Hysterekurven und numerische Simulationen (von
aufien nach inneh= 200 Hz, 20 Hz, 0.1 HZ, = 146 K)
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Die Abb.4. 32 zeigt die Frequenzabhangigkeit der Koerzitivfeldstarke und der remanenten Po-
larisation bei dieser Temperatur. Es ist ersichtlich, dal3 die bisherige Einteilung der Frequenz-
abhangigkeit in drei Gebiete qualitativ weiterhin aufrechterhalten werden kann. Quantitativ ver-
schwimmt jedoch insbesondere
fur E. die Grenze zwischen den

Gebieten | und Il stark. Die i ' T ' '
Simulationen geben die experi- '

mentellen Resultate im Gebiet 111 10,10
gut, in den Gebieten | und I da-g 0
gegen nur noch qualitativ richtig é il %
wieder: Die remanente Polari-w” | Experient Lo g
sation zeigt z.B. in der nume- o P i
rischen Berechnung bis ca. SimUIa:L?l:werisch

f = 1 Hz ein quasistatisches Ver- — Kestenpotents

halten, experimentell wird dies T T T R T ST
jedoch nur bis etwa 0.1 Hz ge- f (Hz)

funden. Die Koerzitivfeldstarke aph. 4. 32 Frequenzabhangigkeit v, undP, bei T = 148
erreicht weder im ExperimentK fur experimentelle Daten, numerische Simulation und Fit an
Kastenpotentialmodell

noch in der Simulation ein
guasistatisches Verhalten.

Die Differenzen zwischen numerischen Berechnungen und Experiment kénnen mit Ab-
weichungen vom in Gl. 4. 36 angenommenen Viskositatsgesetz erklart werden. Um dies naher
zu untersuchen, wurde anstelle des konstanten KoeffizighteGl. 4. 36 formal ein effektiver,

frequenzabhangiger Viskositatskoeffizight(f) eingefiihrt. Die Frequenzabhangigkeit dieses

-0,1r

-0,50 -0,25 0,00 0,25 0,50 -1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0
E (kV/cm) E (kv/cm)

Abb. 4. 33 Experimentelle (Punkte) und mit variablem effektiven Viskositatskoeffizienten
und variablem Verteilungsparameter simulierte Hysteresekurven (Linien)
a) T=189 K,f =10 Hz, 100 Hz, 500 Hz by = 146 K,f =1 Hz, 10 Hz, 100 Hz
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Koeffizienten wurde aus Fits an die gemessenen Hysteresekurven bestimmt. Dabei wurden die
aus den quasistatischen Teilen der Hysteresekurven ermittelten Probenparameter konstant
gelassen, der effektive Viskositatskoeffizient und der Verteilungsparameter dagegen fur jede
Frequenz erneut an die experimentellen Daten angefittet. DidABB zeigt, dal’ in diesem Fall
fur alle Hysteresekurven eine nahezu perfekte Ubereinstimmung zwischen Experiment und Simu-
lation erzielt wird. Die Kurven béi =146 K und auch die Kurve fiir= 20 Hz beil = 188 K
(vgl. Abb. 4. 27) werden nun in allen Teilen sehr gut wiedergegeben.

Die in Abb. 4. 34 dargestellten Ergebnisse der Fits zeigen, dald man fur diese gute Wiedergabe
eine ausgepragte Frequenzabhangigkeit des Viskositatskoeffizienten und des Verteilungs-
parameters in Kauf nehmen muf3.

T T T LA | T T LI | T T T
—e—pB(188K)
—o—p(146K) | 0,4
1,00 —e— 5(188K)
—o— g(146K)
50,751 103
I -
o) o
o
[ea R
0,50 |- 40,2
0,25} 401
0,00"' L L Ll L 00l L L TR | L 070

1 10 100 1000
f (Hz)

Abb. 4. 34 Frequenzabhangigkeit der aus Fits an die experimentellen Daten be-
stimmten GroReg, (normiert) undo (T = 148 K undT = 188 K)

Fur hohe Temperature (= 188 K) ist bei htheren Frequenzen konstant und wachst
unterhalb caf = 20 Hz mit sinkender Frequenz stark. Der Verteilungsparameseebenfalls
nur fur hohe Frequenzen konstant und steigt dann mit sinkender Frequenz. Bei tiefen
Temperaturen T = 146 K) fallt der effektive Viskositatskoeffizientnmer weiter mit
zunehmender Frequenz, und fur den Verteilungsparaneetstr keine eindeutige Tendenz
festzustellen.

Diese Frequenzabhangigkeit des effektiven Viskositatskoeffizienten kann qualitativ verstanden
werden: Dazu mul3 man annehmen, daf3 fur eine auf eine Doméanenwand wirkende resultierende
Kraft etwas groer als die Pinningkré&dt,, zunachst ein Gl. 2. 11 entsprechendes kritisches
Gesetz mit einem Exponenté&® 1 gilt und erst fur resultierende Krafte wesentlich grof3er als
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Fpi, €in linearer Zusammenhang befolgt wird, Vow s
So einer Viskositatsfunktion entspricht die in
Abb. 4. 35 gestrichelte Linie. Bei Fits an ex-
perimentelle Hysteresekurven mit der linea-
ren Viskositatsfunktion wird diese Funktion
durch Geraden (Kurven |, Il in Abb. 4. 35),
die durch den Punkt/(= Fg_, vy, = 0)
gehen, angendhert. Diese Approximation
erfolgt im Bereich zwischen Pinningkraft und
maximaler resultierender Kralf, bzw. F, Fom F, Fy

wahrend des Umschaltens. Da nun débb. 4. 35Schematische Darstellung des Einflus-

UmschaltprozeR fir kleinere Frequenze??s eines kritischen Depinningiibergangs auf die an-
gefitteten effektiven Viskositatskoeffizienten

auch bei kleineren Feldstarken stattfindet,

sind dann sowohl die durchschnittlich wirkende resultierende Kraft als auch die maximale Kraft
kleiner. Daher entspricht die Kurve | einer kleineren Frequenz als Kurve Il. Der Anstieg der
angefitteten Geraden nimmt mit zunehmender maximaler Kraft zu. Er ist nach GI. 4. 36 pro-
portional zum Reziproken des effektiven Viskositatskoeffizienten, und somit waghstit
sinkender Frequenz.

In dieser Interpretation scheint der Feldstarkebereich des kritischen Depinniglibergangs bei
hohen Temperaturen wesentlich kleiner zu sein als bei tiefen Temperaturen, da fir erstere bei
vergleichbaren maximalen resultierenden Kraften fur hohe Frequenzen ein konstanter Wert von
Bk Xo gefunden wird.

Man konnte versuchen, in der Modellierung fiir die Viskositatsfunktion einen Ansatz zu
verwenden, der einen kritischen Depinningtibergang bericksichtigt. Dann muf3ten aul3er dem
neuen Parameténoch zusatzliche Annahmen iiber den Giiltigkeitsbereich und den Ubergangs-
bereich zwischen den Ansétzen fur die Viskositatsfunktion nach den Gin. 4. 36 und 2. 11
gemacht werden. Dies wirde eine Vielzahl weiterer Parameter erfordern, so daf} auf die
Verwendung einer solchen Viskositatsfunktion im Rahmen dieser Arbeit verzichtet wird.

4.3.4 Temperaturabhangigkeit der Umschaltdynamik

Ausgehend von den Ergebnissen des vorangehenden Kapitels wurde die Temperatur-
abhangigkeit der dynamischen Eigenschaften im Bereich 100 K ¥ untersucht. Unterhalb
T* steigt die Koerzitivfeldstarke mit sinkender Temperatur stark an, so daf} nichtentartete
dynamische Hysteresekurven nur bei niedrigen Frequenzen beobachtet werden konnten. Daher
wurden zur Bestimmung des effektiven Viskositatskoeffizienten experimentelle Hysteresekurven
mit E ., = 0.5 kV/cmf = 10 Hz unce = 1 kV/cm,f = 50 Hz verwendet. Fur die Fits wurden
nur Datenpunkte beriicksichtigt, bei denen entsprechend Gl. 4. 28 die Doméanenwande noch nicht
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miteinander verschmelzen.
Die Abb. 4. 36 zeigt die Temperaturabhangigkeit der aus den Fits erhalten Wetexiiir
Diese zeigen ein ahnliches Verhalten wie die Pinningfeldst&gke(Abb. 4. 13) und der aus

oL —o— f=50Hz, E__=1kv/em |
—e—f=10Hz, E_ =0.5kV/cm

/(7)\ max
£
(@]
<

o
X

T
(e l - -

T (K)

Abb. 4. 36 Temperaturabhéngigkeit des effektiven Viskositéatskoeffizienten fiir
zwei verschiedene Anregungsbedingungen

dielektrischen Kleinsignaleigenschaften bestimmte Viskositatskoeffizient /67/. Der effektive
Viskositatskoeffizient ist oberhall* vergleichsweise klein und steigt unterhatbschnell mit
sinkender Temperatur. Dies gilt fir beide untersuchten Anregungsbedingungen und stimmt
gualitativ mit den in Tab. 4. 2 angegebenen Werten uberein.

Die Abb. 4. 37 zeigt die
Temperaturabhéngigkeit ~ von
BuXo In einer logarithmischen  1pf -
Darstellung. Hier ist ersichtlich, %
dall der effektive Viskositats-g, 101k
koeffizient oberhalb T* eine :O
deutliche thermische Hysteresea% 102kF

zeigt. —— f=50Hz, E_ =1kV/cm

Diese ist auf die thermische o[ | o Gal0Som A
Hysterese des Domanenwand- 100 120 170 160 %0 o0
abstands, zurtickzufihren. Sie T (K)

entspricht qualitativ derjenigen,app. 4. 37 Temperaturabhangigkeit des effektiven Viskositats-
die nach den Ergebnissen vokoeffizienten in einer logarithmischen Darstellung
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Kapitel 4. 2. 4 erwartet werden kann. Da der Domanenwandabstand uniérfalb einem
konstanten Wert einfriert (siehe S. 54), ist der drastische Anstieg des normierten Viskositats-
koeffizienten auf einen Anstieg des Viskositatskoeffizienteselbst bzw. des effektiven
Viskositatskoeffizientey zurtickzufihren .

In dieser logarithmischen Darstellung entspricht der Abstand zwischen den aus Fits an die
Hysteresekurven bérF 50 Hz und = 10 Hz ermittelten effektiven Viskositatskoeffizienten dem
Verhaltnis dieser beiden Koeffizienten zueinander. Dieses ist dicht untéfhadhezu eins und
nimmt mit sinkender Temperatimmer weiter zu. BeT = 100 K ist das Verhaltnis ca. 1:2.4.

Dies zeigt noch einmal, daf3 bei hohen Temperaturen die Umschaltdynamik mit einem konstanten
Viskositatskoeffizienten gut beschrieben wird, wahrend bei tiefen Temperaturen fur eine gute
Wiedergabe ein frequenzabhéngiger effektiver Viskositatskoeffizient eingefuhrt werden muf3.

Betrachtet man die Temperaturabhangigkeit aller Probenparameter, so zeigen nur die mit der
Bewegung der Doménenwand verbundenen Grél3en, der Viskositatskoeffizient und die Pinning-
feldstarke eine ausgepragte AnomalieToe(vgl. Kap. 4. 2. 3). Uber deren Ursache kénnen nur
Vermutungen angestellt werden: Moglicherweise spielt die Steifigkeit der Domanenwande eine
entscheidende Rolle. Oberhdlb ist die Steifigkeit so gering, dal3 sich die Domanenwéande den
Defekten “anschmiegen”. Dann kann die Bewegung der Wand uber Spriinge zwischen einzelnen
Defekten erfolgen. Die Oberflachenenergie einer Wand nimmt mit sinkender Temperatur zu, und
die Steifigkeit der Wand Uberschreitet b&ieinen kritischen Wert. Die Wande kdnnen sich den
Defekten nicht mehr anschmiegen, und die Pinningfeldstarke wachst stark an, da immer grol3ere
Stiicke der Domanenwand als Ganzes von mehreren Defekten losgerissen werden misssen. Bei
Beobachtungen der Domanenstruktur wurde ein Indiz fiir die Richtigkeit dieser Uberlegungen
gefunden: Die Doméanenwéande waren bei tiefen Temperaturen glatt und eben, wohingegen sie bei
héheren Temperaturen ein eher welliges Aussehen annahmen /68/.

Mit dieser Erklarung kdnnte auch die Abwesenheit einer Hysterese der Domanenwanddichte
unterhalbT* erklart werden: Um einen zur Annihilation von Doménenwé&nden notwendigen
Stripple zu bilden, missen sich zunéachst sechs Doméanenwande in einem Punkt berthren. Dieser
Prozel3 wird stark erschwert, wenn die Rauhigkeit der Domanenwande stark abnimmt.

Mit der Kenntnis der Temperaturabhéngigkeit des effektiven Viskositatskoeffizienten kann
auch die Temperaturabhéngigkeit der charakteristischen GrofRen dynamischer Hysteresekurven
verstanden werden. Dies soll abschlie3end zu diesem Kapitel an zwei Beispielen gezeigt werden.

Die Koerzitivieldstarke zeigt nur oberhdl® eine deutliche Hysterese (Abb. 4. 38). Sie nimmt
in diesem Temperaturbereich schwach mit sinkender Temperatur zu. Unferhetibigt E .
dagegen rasch an, wobei ein anndhernd linearer Anstieg mit der Temperatur beobachtet wird,
solange der Umschaltprozel3 noch bei Feldstarken wesentlich kleiner als die maximale Feldstarke
stattfindet. Fur Standardqualitatskristalle wurde beim Kuhlen qualitativ derselbe Temperatur-
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verlauf der Koerzitivfeldstarke gefunden /38/. Die absoluten Werte fir diese Kristalle liegen
jedoch deutlich héhes. ~ 8 kV/cm beiT = 100 K,f =50 Hz) als die hier an den hochreinen
Kristallen gefundenen Wert&{ < 1 kV/cm). Dies ist auf eine Abschwachung des Pinnings mit
sinkender Defektkonzentration zurtickzufihren.

T T T T T T T T T T T
1,00 _
—=— 10Hz, 0.5kV/cm
—e—50Hz, 1kV/cm
075k —+—1kHz, 1kV/cm N
e
L
=
< 050} -
O
L
0,25 _
0700 L L L h |
100 120 140 160 180 200
T (K)

Abb. 4. 38 Temperaturabhangigkeit der Koerzitivfeldstéarke fur verschiedene
Anregungsbedingungen

Der experimentell gefundene Verlauf der Koerzitivfeldstarke kann anhand des Kastenpotential-
modells verstanden werden. Bei Vernachlassigung der Pinningfeldstéarke liefert die Gl. 4. 39, dal3
Ec ~\/[3_xO ist. Der starke Anstieg des Viskositatskoeffizienten mit sinkender Temperatur
unterhalbT* bewirkt also das gleichzeitige schnelle Anwachsen Egn Die thermische
Hysterese oberhal* ist auf die Hysterese der Domanenwanddichte zurtickzufiihren. Der
gegenuber dem Kuhlen beim Heizen grolRere Wertxyjofvgl. Kap.4. 2. 3) fuhrt zu einer
Vergrol3erung der Koerzitivieldstéarke.

Eine weitere, oft verwendete charakteristische Grol3e ist die maximale Stromglichte
wahrend des Umschaltens. Die Abb. 4. 39 zeigt an einem Beispiel die Temperaturabhéngigkeit
vonj .. und der zugehdrigen FeldstérE%ax . Der Verlauf letzterer Grol3e gleicht dem der
Koerzitivfeldstarke. Die maximale Stromdichte selbst fallt unterhiBtb mit sinkender
Temperatur schnell ab. Sie zeigt oberhalb dieser Temperatur eine thermische Hysterese, wobei
die groReren Werte wahrend des Kihlens beobachtet werden.
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Abb. 4. 39 Temperaturabhangigkeit der maximalen Stromdichte wahrend des
Umschaltens und der zugehorigen Feldstdrke500 Hz,E_ = 1 kV/cm)

Auch hier reicht das Kastenpotentialmodell zu einem qualitativen Verstandnis aus: In diesem
Modell erreicht die Domanenwand ihre maximale Geschwindigkeit in dem Moment, in dem
unmittelbar vor dem Beenden des Umschaltprozesses die Potentialwand erreicht wird. Die
Berechnung der zugehorigen Feldstarke kann analog den Gin. 4. 38 und 4. 39 durchgefuhrt
werden, wobei anstelle vo. = x/2 der Wertx, verwendet werden muf3. Man erhalt

E AP X Emaxf . (4 46)

.
Pin P

Ejmax=
0
Die Ausdriicke fUE;, ., (Gl. 4. 46) urig (Gl. 4. 39) unterscheiden sich nur um einen Faktor
zwei in der Quadratwurzel. Damit a3t sich ihr qualitativ gleicher Temperaturverlauf erklaren.
Fir die maximale Stromdichte ergibt sich

2Py dx| 2P, P

0 0
= = —(E.
Jmax Xo dt‘ Xo B( jmax

_ 2 ARE ok f
Boin) = 2P0\ o g (4. 47)
max

Der schnelle Abfall vony . unterhalbT* wird durch das gleichzeitige Anwachsen des
Viskositatskoeffizienten bewirkt. Die Hysterese oberhiibkann auf die Hysterese voq
zurlickgefuhrt werden, wobei mit Gl. 4. 47 auch die beobachteten h6heren Werte wahrend des
Kihlens erklart werden kdnnen. Anschaulich kann man dies damit erklaren, dal3 einerseits die
maximale Geschwindigkeit einer Domanenwand proportionqﬁu zunimmt, jedoch anderer-
seits die Stromdichte proportional zur Doménenwanddiogie X, st.
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4.4 Untersuchurgen im nichtlinearen Serienschwigkreis

4.4.1 Die Bewgungsgleichung im nichtlinearen Serienschwirgkreis

In diesem Kapitel wird das Modell fir das Umschaltverhalten auf die Beschreibung des Ver-
haltens von Rp ZnGl -Kristallen im nichtlinearen Serienschwingkreis angewandt. Zuerst wird auf
der Basis des allgemeinen Ansatzes nach Gl. 4. 6 eine Bewegungsgleichung aufgestellt. An-
schlie3end werden unter Berlcksichtigung der Ergebnisse der Kapitel 4. 2 und 4. 3 konkrete Ge-
setze fur Viskositatsfunktion und abstoRendes Potential zwischen den Domanenwanden in diese
Bewegungsgleichung eingesetzt.

Die Anwendung der IRCHHOFFschen Gesetze auf den nichtlinearen Serienschwingkreis
(Abb. 2. 7) liefert unter Bertuicksichtigung der Mel3beschaltung fur den Spannungsabfall Gber der
ProbeU,, die Gleichung (vgl. Kap. 2. 3. 2)

Up=Uqy~UL ~Ugm=Ugmn=Ug=Up ~Upyeq - (4. 48)

ext m ext

liefert. Mit der fur Ferroelektrika i.a. gut erfuliten Naherdhg P ist der Spannungsabfall Gber
Spule und MelR3beschaltung
di_, A 3=, Ji _ Ay g
UL =LoAe =LoAsY  6— Uyer=Ucm*Upn=—— D OGP +AR, Y gji - (4. 49)
0 dt i1 dt C,, i1 i-1
In dieser Darstellung fud, , und u ., wird die Verteilung eines oder mehrerer Proben-
parameter innerhalb des Kristalls beriicksichtigt (vgl. Kap 4. 1. 2). Der Einfachheit halber soll fur
den Spannungsabfall Gber der Mef3beschaltung weiter das Kijjz€P, j) verwendet werden.
Aus Gl. 4. 6 ergibt sich fir den Spannungsabfall Gber der Probe

Up

d . .
dpEp. = Fp(Fvis,i(l i) _FDW,i(Pi)> Vi=1(1)m. (4. 50)
0

Hier wurde davon Gebrauch gemacht, dalR die treibende elektrische Kraft das Produkt von
spontaner Polarisatid? und Probenfeldstarkg,, ist. Aufgrund der gemeinsamen Elektroden

ist der Spannungsabfall Gber allen Probenbereichen derselbe, und die Gl. 4. 50 ist deshalb fur
jeden Bereich glltig. Das Einsetzen der GIn. 4. 50 und 4. 49 in die Gl. 4. 48 liefert ein System

vonm Differentialgleichungen

m d d
-L.A 2: i/ i
0 Pj:]_ gjdt

o (Fusi0)-Foui(P)) - Upd® *UyeP.)  ¥i=1(tm . (4.51)

0

Die Gleichungen flir zwei beliebige Bereidhendk werden nach der Zeit differenziert. Da die
linke Seite von Gl. 4. 51 wieder fir alle Probenbereiche gleich ist, kann man die fir die rechte
Seite der Gleichungen erhaltenen Ausdriicke gleichsetzen, und es ergibt sich
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;oo di . ;oA . .
FVis,i(Ji) E_FDW,i(Pi)Ji = FVis,kO k) E_FDW,k(Pk)Jk i, K (4- 52)
dji 1 . d] . . .
W =(F\;is,k0 K =k_FI£W,k(Pk)Jk + Féw,i(Pi)li) vi, K. (4. 53)
dt I:\;isi -i dt

Striche bedeuten hier die Ableitung nach dem jeweiligen Argument. Bei der Ableitung dieser

beiden Gleichungen wurde vorausgesetzt, dal’ die ViskositatsfuRkti¢i und das Potential

Fpw(P) einmal differenzierbar sind, und die erstere Ableitung tberall von null verschieden ist.
Die Multiplikation von Gl. 4. 53 mit der relativen Haufigkeit des Probenberejcifegl.

Kap. 4. 1. 2) und Summation tber a'\llergibt

moodjp & / . = iFévvi P)i;
Egiéz(z )( vlskﬂk) FDW,k(Pk)Jk>+Eg/# vk=1(1)m. (4.54)
i=1 i1 Fusi() i=1 FVis,iOi)

Das Einsetzen von Gl. 4. 54 in Gl. 4. 51 und Umstellen liefert

df, 1 |y~ g |1 1 NG -
—X ' U, (8) = Uy (Pi) = —(F e 1) ~F oy (P
dt F\;is,kak)\”l F\ﬁis,i(ji)> I—oAP\ o) ~Hyed D) I:)O( V|S,k0k) DW’k( k)»

DWk(Pk)J 1 (i ) -1 i i DW|( )i vk=1()m. (4. 55)
VISk(Jk) VISkO ) -1 FV'S'(J) =1 VISI(J)

Mit diesem gewohnlicherm-dimensionalen Differentialgleichungssystem zweiter Ordnung liegt
eine allgemeine Bewegungsgleichung zur Beschreibung des Verhaltens im nichtlinearen Serien-
schwingkreis vor. Diese Gleichung und ihre Voraussetzungen zeigen im Vergleich mit dem
bisher genutzten Ansatz in Form einer Potenzreihenentwicklung (vgl. Kap. 2. 3) /74/ folgende
Gemeinsamkeiten und Unterschiede:

e Beide Ansatze nehmen implizit an, dafd das Umschaltverhalten als ein eindimensionales
Problem behandelt werden kann.

e Die Potenzreihenentwicklung baut auf einer phanomenologischen Beschreibung des
Umschaltverhaltens auf. Dagegen beruht das hier verwendete Modell auf einer Beschreibung
uber die Bewegung der Domanenwande und enthalt deshalb Probenparameter wie die
Doméanenwandbeweglichkeit.

e In Gl. 4. 55 werden im Gegensatz zur Potenzreihenentwicklung noch keine Aussagen tber
die konkrete Gestalt von Potential und Viskositat getroffen.

e Im hier verwendeten Ansatz werden Inhomogenitaten innerhalb der Probe zugelassen, die

durch eine Verteilung von Probenparametern beriicksichtigt werden. Uber die konkrete Form
der Verteilungsfunktion werden keine Aussagen getroffen.
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e Fir die Modellierung mit der Potenzreihenentwicklung sind ausgebaute, automatisierte Ver-
fahren zur Anpassung an experimentelle Daten vorhanden. Die Koeffizienten der Reihen-
entwicklung kénnen mit dem Programm FAMOS, dal3 auf eioeRER Transformation
und anschlieRender Fehlerminimierung beruht, eindeutig aus experimentellen Zeitreihen
gewonnen werden. Fur die Anpassung von Gl. 4. 55 an experimentelle Daten existieren keine
derartigen Verfahren.

Im nachsten Schritt wird ein konkretes Gesetz fir die Viskositatsfunktion in Gl. 4. 55
eingesetzt. Es wird angenommen, dal} diese Funktion innerhalb des Kristalls keinen Schwan-
kungen unterliegt. Mit dem Ansatz nach Gl. 4. 36 quls(%) lieR sich das dynamische
Umschaltverhalten zumindest bei hoheren Temperaturen gut beschreiben. Allerdings ist die in
diesem Ansatz verwendete Funktion weder tberall differenzierbar noch ist in den Intervallen, in
denen sie differenzierbar ist, ihre Ableitung tberall von null verschieden.

Jedoch zeigt sich erstens im Serienschwingkreis experimentell nur bei hohen Temperaturen, bei
denen die Pinningfeldstarke sehr klein ist, ein ausgepragt nichtlineares Verhalten. Zweitens be-
wirken die Einbringung der Spule in das System und die verwendeten Mel3fregiueriz&riz,
daf3 die Probe zu fast jedem Zeitpunkt weit von einem quasistatischen Verhalten entfernt ist. Aus
diesen beiden Grunden wird in Gl. 4. 36 die Pinningfeldstarke vernachlassigt, und man erhélt eine
differenzierbare Viskositatsfunktion, deren Ableitung tberall von null verschieden ist:

ﬁOI- BOI

P i’ VISIO)_ P . (4 56)

0 0

V|S|(J )_

Das Einsetzen dieser Gleichung in Gl. 4. 55 ergibt

m

(?lelt( LA X (2:1: oi> ( Uexl®) = Upiea(P21) -

P ok

Pk,

P, (ZP Ji FDW,k(Pk)>>

2P FlwPic 2P, 1 gy &L g Fow (P
2P FouPix 2P 3 9 y $ow® . @ 57)
ﬁxok ﬁXOk i=1 Xoi i=k XOi

In den folgenden Kapiteln wird fur das PotenEghy(P) die in den Kapiteln 4. 1 und 4. 2
ausfuhrlich untersuchte abstoRende Wechselwirkung zwischen den Domanenwénden eingesetzt,
wobei nur im zweiten Kapitel eine Verteilung des Domanenwandabstandes bertcksichtigt wird.
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4. 4.2 Reduktion auf den Potenzreihenansatz

Liegt im Kristall keine Verteilung des Doméanenwandabstandes vor, so heben sich in Gl. 4. 57
die beiden letzten Summanden auf. Dann reduziert sich dieses Differentialgleichungssystem auf
eine einzige Differentialgleichung. In diese wird der Ansatz fur die abstoRende Wechselwirkung
zwischen den Domanenwanden nach Gl. 4. 5 eingesetzt:

d2p . dyBx,dP 8b Xo\ o v XoP
U, - LoAPF‘UMe@(PJ) Syl L —exp(—w‘))smh(L)). (4. 58)

P, 2P0 dt w WP,

Der Gultigkeitsbereich ist auf die Domé&nenwandpositionen beschrankt, fir die noch kein Ver-
schmelzen der Domanenwande zu erwarten ist. Im weiteren wird nur dieser Fall betrachtet.

Wird die Sinushyperbolicus-Funktion in Gl. 4. 58 in eirerTOR-Reihe nach der Polarisation
entwickelt, ist die entstehende Gleichung ein Spezialfall der Beschreibung mit der Potenz-
reihenentwicklung. Die hier relevante Form entspricht dem Serienersatzschaltbild mit
symmetrischem Ansatz ohne Bertcksichtigung innerer Felder /74/:

d?P dP _ (dP
— ~Uper=Lo (Y1_+Y2(E

2 i )2 ..)+dp(a2P +o, P+ ) (4. 59)
t

Ein Vergleich der Koeffizienter; und ; mit denen der aus Gl. 4. 58 entstehenden Gleichung
liefert

d_x
1=[3 —, ;=0 Vvi>1
2PIL
8bx, o, 1 X2
a,= exp(-2), A2 - 0 Vi (4. 60)
Piw? v oy 2(2+1) w2p?

Aus dieser Gleichung ist ersichtlich, daf3 in diesem Fall die durch die Einbringung einer Spule
bedingte starke Erhdhung der Komplexitat des Systems keine zuséatzlichen Informationen gewon-
nen werden konnen. Es stehen nur drei unabhangige Werig vepund y, zur Bestimmung

von funf Probenparametern zur Verfuigung. Deshalb wird wieder auf dienBestg der spon-

tanen Polarisation nach der in Kapitel 4. 2 beschriebenen Methode zuriickgegriffen.

Die Abb. 4. 40 zeigt eine Serie von @er 191 K aufgenommend?(t)-Zeitreihen und die
zugehorigen Simulationen nach Fits mit dem Program FAMOS . Der Schwingkreis wurde mit
einer sinusformigen Spannuridy= 15 V) angeregt, die Induktivitat der Spule wgr= 0.5 H.

Bei der Modellierung mit FAMOS wurde die Entwicklung des Potentials nach dem Glied
sechster Ordnung abgebrochen, so dal die Fits die drei Koeffizighigpund « lieferten.

1 Fur die experimentelle Aufnahme der Zeitreihen bin ich Herrn E. Fuchs zu Dank
verpflichtet.
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Die durch FAMOS angefitteten Zeitreihen geben die wesentlichen Ziige der experimentellen
Zeitreihen wieder. Es ist jedoch ein “Nachlaufen” der angefitteten Zeitreihen erkennbar.

P @Clcm?)

0.0 02 0.4 0,6 0.0 0.2 0.4
t (ms) t(ms)

P @C/cm?)

0,0 0,2 0,4 0,0 0,1 0,2 0,3
t (ms)

0,0 0,1 0,2 0,0 0,1 0,2
t (ms) t (ms)

Abb. 4. 40 Experimentell aufgenommene (Punkte) und mit FAMOS (Linien) angefittete Zeitreihen
a)f=14kHz b)f=18kHz cf=24kHz df=3.0kHz ef=3.6kHz f)f =4kHz
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Abb. 4. 41 Frequenzabhangigkeit der Potentialkoefizientgre, und e, aus Fits
mit FAMOS (T =191 K,U__ =15V,L,=0.5H)

Die Abb. 4. 41 zeigt die Frequenzabhéngigkeit der aus den Fits an die experimentellen Zeit-
reihen erhaltenen Potentialkoeffizienten. Im Gegensatz zu den Vorhersagen nach Gl. 4. 60 ist
keiner der Koeffizienten konstant, alle drei zeigen eine starke Frequenzabhangigkeit. Insbe-
sondere sind béi~ 3 kHz drastische Spriinge mit Vorzeichenwechseln zu verzeichnen.

Obwohle, und«, eine ahnliche Frequenzabhangigkeit zeigen und der Verlaut vdazu auf
eine gewisse Art “reziprok” ist, sind auch die Verhaltnisse zwischen den Koeffizienten stark
frequenzabhangig. So wechselt
beif ~ 3 kHz z.B. das Verhaltnis . ; . ; . ; . ; .
o, e, ebenfalls das Vorzeichen. 0107 - eeemenel |

Dieses Verhalten spiegelt sich f=LakHz
im Vergleich der experimentellen ~ 0
Masterkurve mit den aus den§ 0,00
Potentialkoeffizienten berechne-ir i
ten wieder (Abb. 4. 42). sl
Wahrend bei Frequenzen kleiner
als 3 kHz eine gute Uberein- -0,10
stimmung erzielt wird, ist dies o4 w02 = o0 02 0a
oberhalb dieser Frequenz nicht E (kV/cm)
mehr der Fall, da das Potential

i _ Abb. 4. 42 Experimentelle und mit den von FAMOS
scheinbar eine Doppelmulde hatyestimmten Potentialkoeffizienten berechnete Masterkurven

,05F
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Mit dem Wert der spontanen Polarisation kann aus den Verhaltnissen zwischen den Potential-
koeffizienten die Solitonendicht@'x, mi Gl. 4. 60 berechnet werden. Die Tabelle 4. 3 zeigt die
Ergebnisse fir vier Beispiele.

f (Hz) 1400 1800 2400 3400

6* )l , (mf/A2s2) 1.34x10 8.47x19 1.86x70 -1.15x8p
12*a e, (n*/A2s2) 1.09x10 1.85x10 5.64x%£0 -5.66x4p
w/x, ausa, ki, 0.228 0.286 0.193 n. mgl.
wW/x, ause, ki, 0.252 0.194 0.371 n. mgl.

Tab. 4.3 Verhéaltnisse der mit FAMOS ermittelten Potentialkoeffizienten und
berechnete Solitonendichgx,,

Nach Gl. 4. 60 muBten die Verhaltnissexf, und 12%/«, gleich grol3 sein. Bei den
angegebenen Beispielen ist dies nur fur die kleinste Frequenz annahernd richtig. Die Berechnung
der Solitonendichte aus dem Quotientgfr, liefert stark schwankende Ergebnisse. Dagegen
stimmen die aus dem QuotienteY«, erhaltenen Werte fur Frequenzen kleiner als 3 kHz
ungefahr mit dem aus der experimentellen Masterkurve erhaltenen Wert von 0.21 tberein. Fur
Frequenzen groRer 3 kHz, bei denen das Potential scheinbar eine Doppelmulde hat, ist eine Be-
rechnung vonv/x,, nicht maglich. Diese Resultate stehen in engem Zusammenhang mit der guten
bzw. schlechten Wiedergabe der Masterkurvé in6RRer bzw. kleiner 3 kHz (vgl. Abb. 4. 35).

Im Gegensatz zu den Potentialkoeffizienten ist der Koeffiziemahezu frequenzunabhangig
(Abb. 4. 43). Die rechte Skale zeigt den mit Gl. 4. 60 berechneten Wert des effektiven Visko-
sitatskoeffizienten. Der Durch-
schnittswert von fx, betragt

0.0018 kg/ms und istmt gut mit 08 ' ' ' ' ' '

dem aus Fits an die Hysterese- [ M 1%
kurven erhaltenen Wert von o6} | =
0.0015 kg/ms uUberein. Diese 1+° g,
Ubereinstimmung und die Fre-f‘i’,ﬁ 04k §
guenzunabhéangigkeit des Koef-~ 1t :O
fizienten y, sind weitere Indizien Al =
fir die gute Beschreibung des 1°°
dynamischen Umschaltverhaltens

bei hohen Temperaturen mit dem  °%o0 2000 3000 20007

in Gl. 4. 36 bzw. der Naherung f (Hz)

Gl. 4. 56 angenommenen AnsatAbb. 4. 43 Frequenzabhangigkeit des Koeffizientgraus Fits
fur die Viskositatsfunktion. Der mit FAMOS (T =191 K,U,_ =15V,L3=0.5H)



Kapitel 4. 4 Untersuchungen im nichtlinearen Serienschwingkreis 84

leichte Abfall vony, mit steigender Frequenz ist moglicherweise auf die nicht bertcksichtigten
Pinningeffekte zuriickzufuhren. Es ist jedoch auch denkbar, daf? eine leichte Erwarmung der
Probe durch dielektrische Verluste auftrat, da bei den Messungen im Serienschwingkreis nicht
mit der Impulsmethode gearbeitet werden konnte.

Somit konnten erstmals mit dem Programm FAMOS ermittelte phanomenologische Koef-
fizienten mit konkreten Materialparametern, hier dem Viskositatskoeffiziefitgrund der
Solitonendichtew/xg, verknupft werden.

4. 4.3 Berucksichtigung einer Verteilung des Domanenwandabstands

Soll eine Verteilung der Domanenwanddichte innerhalb der Probe beriicksichtigt werden, so
kann das Differentialgleichungssystem 4. 57 nicht auf einen der Potenzreihenentwicklung ent-
sprechenden Ansatz zuriickgefuihrt werden und muf3 numerisch integriert werden.

Die m GIn. 4. 57 werden in die Positionsformulierung tberfuhrt und die abstoRende Wechsel-
wirkung zwischen den Domanenwanden entsprechend Gl. 4. & fjjreingesetzt. Der
Gultigkeitsbereich ist wieder auf die Domanenwandpositionen beschrankt, fur die die Doméanen-
wéande noch nicht miteinander verschmelzen. Man erhalt

d3x 1 — dx

o|t2k=2LoApPO 15 (U = Uy, 2) (ﬁ—k+WeXp( %) sinh( )
16bexp( °k)cos Zx)dxk 16an exp( °') st{ﬁ)% vk=1(1)m. (4. 61)
pw? widoo opw w’ dt

Dieses System wird in einif2+1)-dimensionales System gewohnlicher autonomer Differential-
gleichungen erster Ordnung uberfuhrt. Dazu wird dig-2 dimensionale Vektorfunktioz(t)

2(t) =(x(0), %,t) T (4. 62)

eingefuhrt, und man erhélt fur Gl. 4. 61

d
oz, vkel(m,

dzm+k

dt ( UexdZm.1) ~Uneld ~hy 7, —HlkSinh(h3zk)>

HZkCOSf(h3 Zk)zm+k +Z|; H3iCOSf(h3 Zi)zm+i vk=1(1)m

d22m+1 -

" (4. 63)



Kapitel 4 Experimentelle Ergebnisse und Modellierung 85

Es wurden folgende Hilfsgrof3en eingefuhrt:

8bd X X 16g,bng X
Hy=——exd-—%),  H,= 160 exp-—%) H3k=—69k 2 exp-—X)
whR, w Bw? w X, Bw? w
—-1
n d
ho— o op Py 2 (4. 64)
2P, LoA, P, w

Dieses Differentialgleichungssystem wurde mit eineoN&:-KUTTA-Verfahren numerisch
integriert. Die verwendeten Anfangswerte waren

x,(t=0) =0, %(t=0)=0 vi=1(1)m . (4. 65)

Bei den numerischen Berechnungen zeigte sich, dal3 sich nach zwei bis vier Perioden ein
eingeschwungener Zustand einstellt.

Die Abb. 4. 44 zeigt einen Vergleich der berechneten und der experimentell bestimmten
Zeitreihen. Die fur die Berechnung notwendige vorherige Bestimmung der Probenparameter
erfolgte aus quasistatischen und dynamischen Hysteresekurven mit den in den Kapiteln 4. 2 und
4. 3 dargelegten Methoden. Die Wiedergabe der experimentellen Daten durch die berechneten ist
optisch noch besser als die durch mit FAMOS angefittete Zeitreihen (vgl. Abb. 4. 40).
Insbesondere werden die “Schwingungen” fir hohe Werte der Polarisation sehr gut wieder-
gegeben. Dies ist umso bemerkenswerter, als dal3 hier zur Beschreibung alle (fiinf) Koeffizienten
als konstant und damit frequenzunabhangig angenommen wurden.
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Abb. 4. 47 Experimentelle (Punkte) und mit GI. 4. 63 numerisch berechnete Zeitreihen (Linie)
a)f=14kHz b)f=18kHz cf=24kHz df=3.0kHz ef=3.6kHz f)f=4kHz
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Die einzige zusatzliche An-

nahme

gegenlber

den in

0,10

Kap.4. 3. 2 dargelegten Uber-
legungen ist die Berick-
sichtigung einer Verteilung des{g
Doméanenwandabstandes. Um zé 0,00
untersuchen, ob dies tatsachlic-

die Ursache fur die Verbesserung -0.05f,

0,05F

der Anpassung sein kann,
— -0,10} .
wurden mehrere Zeitreihen
1 1 1 1 1 1 1
numerisch  berechnet. Dabei 0,0 01 0,2 03

wurde ausschlieRlich der Vertei- t (ms)

lungsparametero variiert, alle Apb. 4. 48 Mit verschiedenen Werten des Verteilungs-
iibrigen Proben- und AnregungsParameters berechnete Zeitreiherf, ¥ 3 kHz)

parameter dagegen konstant ge-

lassen. Die Ergebnisse in der Abb. 4. 48 zeigen, dal3 der Verteilungsparameter im wesentlichen
die “Hohe der Schwingungen” beeinflu3t. Dies kdnnen die Fits mit dem Programm FAMOS
nicht berlicksichtigen. Moglicherweise werden diese Fehlanpassungen dann durch die Frequenz-
abhangigkeit der mit FAMOS angefitteten Potentialkoeffizienten ausgeglichen.

AbschlieBend ist zu diesem Kapitel festzustellen, da? mit dem Modell zum Umschaltverhalten
von Rb ZnC] -Kristallen auch das Verhalten dieser Kristalle im nichtlinearen Serienschwingkreis
verstanden werden kann.
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5 ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

Das vorgeschlagene Modell fur das Umschaltverhalten von Ferroelektrika mit eindimensionaler
Domanenstruktur beschreibt die experimentellen Ergebnisse fir die untersuchten hochreinen
Rb,ZnCl,-Kristalle bei beliebigen Anregungsbedingungen gut. Dies gilt sowohl fir die
guasistatischen und dynamischen Hysteresekurven als auch fiir das Verhalten im nichtlinearen
Serienschwingkreis.

Die Hysteresekurven sind im quasistatischen Fall durch die abstol3ende Wechselwirkung
zwischen den Domanenwanden und das Pinning der Domanenwande an Defekten bestimmt. Die
Anwendbarkeit des Modells ist jedoch auf Bereiche beschrankt, in denen noch kein
Verschmelzen der Domanenwande stattfindet.

Die aus den quasistatischen Hysteresekurven rekonstruierte Temperaturabhéngigkeit der
Probenparameter stimmt mit bisherigen Vorstellungen qualitativ Uberein. Zusétzlich wurden
detailliertere Erkenntnisse tber die in diesen Kristallen ablaufenden Prozesse gewonnen:

In der Lock-in Phase ist die Solitonendichte fur die untersuchten hochreinen Kristalle auf3er
dicht unterhalb der Lock-in Phasenumwandlung héher als fur Standardqualitatskristalle. Deshalb
sind die Domanenwande, moglicherweise aufgrund der Abschwachung des Pinnings an Defekten,
effektiv breiter, oder die Domanenwanddichte ist groR3er.

Der Gleichgewichtswert der Doméanenwanddichte ist in der Lock-in Phase von null
verschieden. Dies kann auf eine anziehende Wechselwirkung zwischen den Doméanenwanden
aufgrund ihrer thermischen Fluktuationen zurlickgefihrt werden.

Wahrend des Kuhlprozesses, bei dem die Anzahl der Doméanenwande abnimmt, wird der
Gleichgewichtswert der Domanenwanddichte schnell erreicht. Beim Heizen ist zum Erreichen
des Gleichgewichts die Nukleation von Domanen bzw. -wanden erforderlich. Diese Nukleation
zeigt eine starke zeitliche Relaxation, als deren Ursache die Behinderung des Stripplewachstums
durch benachbarte Doménenwande interpretiert wird.

Zur Beschreibung der Dynamik des Umschaltprozesses wurde ein Viskositatsgesetz fir den
Zusammenhang zwischen der Geschwindigkeit der Domanenwand und der auf sie wirkenden
Kraft eingefuhrt. Ein Vergleich zwischen Modell und experimentellen Daten zeigte, dal3 im
Modell eine Verteilung des Doméanenwandabstandes innerhalb des Kristalls bertcksichtigt
werden muf3.

Wird die abstol3ende Wechselwirkung zwischen den Doménenwé&nden durch ein Kastenpoten-
tial angenahert, kann die Frequenzabhangigkeit des Umschaltverhaltens in ein quasistatisches
Gebiet, ein dynamisches Gebiet mit nichtentarteten Hysteresekurven und ein Gebiet mit entarte-
ten Hysteresekurven eingeteilt werden. Diese Dreiteilung wird durch die experimentellen
Ergebnisse bestatigt.
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Bei hohen Temperaturen wurde die Form der Hysteresekurven und die Frequenzabhangigkeit
von Koerzitivfeldstarke und remanenter Polarisation mit einem linearen Ansatz fur das Visko-
sitdtsgesetz sehr gut wiedergegeben. Bei tiefen Temperaturen muf3te fur eine gute Beschreibung
der dynamischen Hysteresekurven ein frequenzabhéangiger, effektiver Viskositatskoeffizient ein-
gefuhrt werden. Dies wird auf einen kritischen Depinninglibergang mit einem Expofienten
zurlckgefuhrt.

Die Anomalie im dynamischen Verhalten B&i~ 160 K wird durch einen drastischen Anstieg
der Pinningfeldstarke und des effektiven Viskositatskoeffizienten mit sinkender Temperatur
unterhalbT* verursacht. Dieser Anstieg kann mit einem Ubergang von einer rauhen zu einer
glatten Domanenwand unterhdlb erklart werden.

Das Modell zum Umschaltverhalten kann auf das Verhalten von hochreinen Rp ZnCl -
Kristallen im nichtlinearen Serienschwingkreis angewandt werden. Unter Vernachlassigung einer
Verteilung des Domanenwandabstands wurde das Modell auf den bisher verwendeten Ansatz in
Form einer Potenzreihenentwicklung zurtickgefihrt. Diese phanomenologische Beschreibung
gibt die experimentellen Zeitreihen gut wieder. Dabei gelang erstmals eine Korrelation von den
Koeffizienten der Potenzreihenentwicklung mit physikalischen Mechanismen und Grof3en wie der
Solitonendichte. Wenn eine Verteilung des Domanenwandabstands berucksichtigt wird, geben
die numerischen Simulationen die experimentellen Zeitreihen noch besser wieder.

Aus diesen Ergebnissen ergeben sich zwei wesentliche Punkte zur Fortsetzung dieser Arbeiten.

Die Domanenwanddichte der Lock-in Phase ist durch mehrere komplexe Prozesse bestimmt,
die in dieser Arbeit nur qualitativ untersucht wurden. Daher erhebt sich die Frage, ob die Gleich-
gewichtskurve der Domanenwanddichte auch quantitativ mit einer anziehenden Wechselwirkung
zwischen den Doménenwanden erklart werden kann. Auf der experimentellen Seite ist die Unter-
suchung der Relaxation der Domanenwanddichte wahrend des Heizens von Interesse. Hier sollte
die zeitliche Veranderung der Solitonendichte bei konstanter Temperatur untersucht werden.

Der kritische Depinningtibergang bestimmt besonders bei tiefen Temperaturen die Dynamik des
Umschaltprozesses. Daher sollten erweiterte, frequenzunabhangige Ansatze fir das Viskositats-
gesetz in das Modell eingefuhrt werden. lhre Eignung muf3 im Vergleich von Modellierung und
Experiment getestet werden. Dazu sind einerseits die dynamischen Hysteresekurven und die
Frequenzabhéngigkeit von remanenter Polarisation und Koerzitivfeldstarke heranzuziehen.
Andererseits ist auch die Feldstarkeabh&ngigkeit der dielektrischen Kleinsignaleigenschaften in
die experimentellen Untersuchungen einzubeziehen. Hier sind besonders Anregungsfeldstarken
interessant, die in der Grof3enordnung der Pinningfeldstarke liegen.

Fur beide Ideen waren Untersuchungen von Nutzen, inwieweit das Modell und die Ergebnisse
auf andere Systeme, z.B. nicht speziell gereinigte Kristalle oder andere,A BX -Kristalle,
ubertragen werden kdnnen.
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ANHANG

Beschreibung des verwendeten Runge-Kutta-Verfahrens

Die in der Physik haufig auftretenden expliziten Systeme von Anfangswertaufgaben
gewohnlichen-dimensionaler Differentialgleichungem-ter Ordnung lassen sich auf ein System
gewdhnlicher Differentialgleichungen 1. Ordnung

Z()=GtAY)), Aty =z

mit der Dimensionrm* n zurtickfihren. Fur deren numerische Losung werden haufig die zu den
Einschrittverfahren zahlenden expliziteoNGE-KUTTA-Verfahren verwendet. In dieser Arbeit
wurde ein vierstufiges Verfahren, das sogenannte klassischesERKUTTA-Verfahren,
eingesetzt. Eine ausfuhrliche Beschreibung findet man in /92/. Das Koeffizientenschema hat die
folgende Gestalt:

0
1/2{ 1/2
1/2f 0 1/2

1 0 0 1
1/6 1/3 1/3 1/6

In das Programm wurde eine Schrittweitensteuerung mittelsARDSON-Extrapolation
eingearbeitet, wobei die sogenannten Sicherheitsfakigfgr 0.2 und ¢« . =5 gewahlt
wurden. FUr die zur Steuerung notwendigen Werte fur absolute und relative Toleranz wurden

a, =4e-6undr, =5e-6verwendet.
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