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摘 要 : 电滞回线是研究铁电性的重要方法
,

但其中非线性电导
,

非线性顺电电容等非铁电性的影响难以消

除
。

为此提出了微分电滞回线方法以取代传统的电滞回线
。

基于该方法
,

可将回线中各种非铁电性的贡献定量

地分离出来
,

从而得到纯铁电性的贡献
。

对错钦酸铅 ( P Z I
,

) 和铁酸钡 ( BS】
,

) 陶瓷样品的侧量结果表明
,

纯铁

电微分回线可用若干个高斯函数精确拟和
,

铁电体的极化疲劳就表现为高斯函数个数
、

峰位
、

峰高
、

半高宽等

参数在外加作用下持续变化
。

实验还进一步证明
,

疲劳效应与铁电体所经历的热力学历史密切相关
。
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电滞回线常被认为是铁电性的标志
。

近年在

利用铁电极化的正反两个方向代表 O 和 1的技术应

用中
,

更进一步根据回线来定义铁电反转和疲劳的

表征参数 〔’ l 。

但电滞回线比磁滞回线复杂得多
。

后

者完全决定于体系的铁磁性
。

而由于测量技术的原

因
,

前者常混合有许多非铁电性因素的影响
。

在铁

电唯象理论中
,

也没有将这些影响因素定量地分

开 z[]
。

如何改进理论和测量技术以分出真正的铁电

参数
,

是研究极化反转疲劳的重要问题
。

一片铁电陶瓷样品厚为 l 面积为 A
,

两面加上

电极便成为一个电容器
,

加上随时间 : 变化的外电

压 U 便出现电流

I 二 cI + 凡 = cI + 毛 + I,. (I )

其中 cI 为传导电流
,

儿为位移电流 ; 心为体

系中顺电性部分的贡献
,

rI 为铁电性的贡献
。

传

统地利用电路将 I对 t 积分以得到电滞回线
,

这不

利于将不同的贡献分开
。

若直接测出 I ( U ) 微分

电滞回线 31[
,

会更方便分析
,

下面对实验结果作详

细讨论
。

下用 300 V 交流 电压逐个退极化后再分别作测量
。

故测量前样品初态的极化强度均为 尸 二
QA/ = 0

,

Q 为极化总电荷
。

用图 1套图波形的电压 U ( t) 加于样品
,

用

函数记录仪描出 了 ( U ) 曲线示于图 l
。

时间区间

t一 : < t ` t
。

( t 。 = 0 ) ( 2 )

。。
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1 电滞回线和微分回线

实验样品为错钦 酸铅 ( P Z I
,

) 压 电蜂鸣器
。

1仓1
,

陶瓷片为 似S lnm
x 2

.

3 ~
,

两 面烧银电极
。

下电极用导电胶贴在厚 0
.

50 unn 的黄铜片上
。

磨去

上电极并将陶瓷片减薄至 0
.

1
~ 后

,

再溅射上 19

个仍 ~ 的 nA 电极
,

记为 J0D 1 至 DJ 19
。

在室温
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描出的是微分回线的第
n

(
二 1

,

2
,

.3 二
) 支

。

图

中曲线上的数字为
n
值

。

除非铁电体同时是快离

子导体图
,

一般地传导电流 cI 与测 量频率无关
。

故可用直流方法测出式 ( 1) 中的 cI
,

示于图 1 的

黑点
。

因为回线测量都用到高电场
,

故 cI 出现非

线性难以避免
。

通常的电滞回线测量电路用补偿电

阻可近似消除线性电导的影响
。

但只有在微分回线

中才能精确地将 cI 分出
。

将 几 二 I 一 cI 对 U 积分
,

由图 1得到图 2 的各支电滞回线
。

其中
,

非线性电

导的影响完全消除了
。

测量中三角波电压周期为
T

=
20 50

的影响将减小至可以忽略不计
,

这时

儿 二 IF = 【4 ( 一 l )卜
,

认 / : 】A
。

G ( U )
, n > l ( 4 )

其中 ` ( U ) 为归一化线型函数
,

它通常可展开为

一个或少数个高斯函数的组合
。

A
。

表征微分回线

的峰高
,

因此
,

高斯曲线的峰位置
、

峰高和线宽三

者完全表征 了铁电性
。

2 初态和原始态

实验证明电介质存在一个原始态川
。

从原始态

出发热力学路径相同的测量结果可 以定量重现
。

一

个新制备出来的铁电体一般处于原始态
,

其中的缺

陷和畴结构处于随机的混乱分布 ; 故宏观极化强度

尸 二 0
。

将图 1套图波形的电压 U ( t) 在 t 二 0 时加

于处在原始态 的体系上
,

在
n
足够大时得到的 人

( )U
,

凡 ( U )
,

寿 ( U ) 曲线对于原点都是中心对

称的
。

图 3 是 B气 , orS
.

o l iT q ( B ST ) 陶瓷的一些测

量结果
。

陶瓷圆片厚 0
.

60 ~
,

溅射 A u
电极 似

.

0

~
。

图中 cI ( U )
,

I ( U ) 都表现出很好的中心对

称
。
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图 2 不闭合的电滞回线
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图 2 精确给出的各支回线是不闭合的
。

40 多

年前 J戚 就已指出电滞回线的不闭合情况阎
。

实

验证明只在
n
~ ao 时回线才趋向闭合

。

唯象理论不

能说明电滞回线由不闭合到闭合的过程图
。

由不闭

合曲线定义铁电反转参数川
,

在原理上不够严谨
。

此外
,

将式 ( l) 中的 寿 对 u 积分
,

得到的才是纯

铁电回线
。

若样品的顺电性贡献的 电容 q 为线

性
,

则

d o
。

d o
。

d U
J , , 、 。 _ , 。 , , ,

I = 兰书之 = 共邢
·

共井 二 4 ( 一 l )
” 一 ’

C
n

U
。

/ r ( 3 ), p 一 d t 一 d U d t 一
’ 、 ` z 一 p一 p

` “

其中 Q
,

为顺电极化电荷
,

认 为三角波峰值电压
。

21 吞!这时等于图 1 中 U 二 士 认 点处 I 的跃变量
。

故对于
n > 1支回线

,

很容易将 介从 I 和 几中分离

出来
。

对
n = 1支

,

图 1在 t 二 0 上曲线的跃变比上

述 l几!小得多
。

因为样品中空间电荷提供的慢极化

电容在 乓中占绝大部分
。

减小三角波周期
: ,

吞

。

U / V

图 3 B盯的非线性顺电电容
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本文所有测量都在室温 ( 28
士
l) ℃作出

。

经过

测量后的样品一般出现剩余极化而不再是 P 二 0
。

但只要测量温度不太高
,

外电场不太强
,

都可以用

幅值逐渐减少至零的交流电压使样品退极化回到 尸

= 0 的原始态
。

也可将样品加热至居里点以上再冷

却至室温以退极化
。

但是图 1和 2 的样品中因为有

过升温强场人工极化的历史
,

改变了体系的缺陷分

布方式
。

退极化处理虽可 回到 尸 二 O 的初态
,

但这

个初态不是原始态
。

从而出现历史记忆效应
。

老化

和疲劳无非是历史记忆效应的积累
,

定量地可用微

分回线线型参数描述
。

图 1和 2 的历史记忆效应表

现在
n 二 11 和 12 支回线仍出现明显的中心不对称

。
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图 3给出不同峰压 认 的多个
n

很大的稳定微

分回线
,

短划线连结了 认最大的微分回线的跃变

点
。

若式 ( 3) 的顺电性电容 q 为线性
,

则其他

认 值时回线的跃变点应在短划线之外
。

但实验结

果相反
。

表明 q 为非线性
,

即 q 与 U 有关
。

在

测量回线的强外场作用下
,

不仅图 3 空点给出的电

导为非线性
,

顺电电容也出现非线性
。

这使分出纯

铁电贡献的 吞 ( U ) 更加困难
。

4 讨 论

式 ( 1 ) 中 凡
,

吞
,

和 寿都比例于 d口l d U
。

习

惯称 Q ( 刀 ) 为电滞回线
。

故 I ( 刀 )
,

几 ( U )
,

和 寿 ( U ) 就是微分回线
。

只有直流的 人 ( u ) 关

系才可称为伏安曲线
。

在式 ( 4) 中除去测量方法

决定的方括号内的比例常数
,

纯铁电微分回线的函

数关系便可写为

3 疲劳和损伤

用峰值为 土 125 v 周期为 Z ms 的方波电压令样

品 」〕 肠 和 J〕为 作了 1
.

8 x 1) 次极化反转试验
。

图

4 黑线为试验前的稳定微分回线
。

短划线为试验后

的结果
。

」U肠 表现出典型的疲劳效应
,

微分回线

峰高变小了
。

这是方波使体系中的缺陷向两面的电

极界面集中
,

钉扎住一些微电畴使之不易再反转的

结果 ;[]
。

但电导不随铁电疲劳而变化
。

鲤
d U

二 A
o

G ( U )
,

l im A
。 = Z Q

。
( 5 )

私

DJ 0 9

…,,fu置
, , , , ,

三
尹产

入

在最简单的情况下
,

归一化线型函数是一个高

斯函数阁

e ( v )
二 (△ 了云 )

一 ,

ex p [
一 ( ` 一

0U )
,
22△ , 」 ( 6 )

它是激发电荷 d Q 所须跨越的位垒分布函数
。

0U

为最可机位垒高
。

占 二 1
.

77 4 为线型 函数的半高半

宽
。

体系的饱和极化电荷记为 口
。

(
二

PA
,

)
,

它包

含在式 (5) 的 A
。

之中
。

当体系受到长时间作用或

强烈外作用时
,

其内部缺陷分布等高级结构达到新

的稳定方式
。

从而 (口
。 ,

u
。

) 值发生变化
。

将外

作用的历史记忆下来
。

即使在加上图 1套图中三角波的测量中 ( Q
。 ,

0U ) 不变
,

由式 ( 5) 对 u 积分得到的 Q将含新的

变量 川 实验表明还和峰值电压 饰 有关
。

故新的

函数应写为 Q ( 。
,

UP I乙 )
。

称
几 和 玩 为记忆变

量
。

描述历史记忆效应是一个有趣的新问题
。

JD 0 6

一

20()
一 10 0 0 1的 20() 300

U / V

图 4 铁电体的疲劳和损伤
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图 4 中样品 」〕 为 的情况很不相同
,

经历长时

间方波电压作用后非线性电导增大数倍
。

表明其中

缺陷数目剧增
,

甚至可能发生了局部击穿
。

这是晶

体的结构损伤
。

在扣除电导贡献的 cI 后
,

凡峰仍

表现为疲劳性的降低
。

如果将图 4 的曲线积分
,

用

电滞回线表征疲劳就很难说明不同因素的影响川
。

通常
,

疲劳和局部损伤会混杂在一起
。
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