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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit werden die Relaxoreigenschaften von Strontium-Barium-
Niobat Sr;.,Ba,Nb,Os (SBN) untersucht. SBN gehort zur Familie der ferroelektrischen
Wolfram-Bronzen und ist eine sehr gute experimentelle Realisierung des dreidimensio-
nalen Zufallsfeld-1sing-Modells (3d random-field Ising model, RFIM). Die eingefrore-
nen Zufallsfelder (random fields, RF) haben ihren Ursprung in der Ladungsunordnung
des Systems und konnen durch eine Dotierung mit Ce*-lonen erhéht werden. Sie sind
verantwortlich fur die Bildung von polaren Nanoclustern in der parael ektrischen Phase.

Um das kritische Verhalten von SBN zu untersuchen wurde die Temperaturab-
héngigkeit der linearen Doppelbrechung (Linear Birefringence, LB) und der optischen

Frequenzverdopplung (Second Harmonic Generation, SHG) gemessen. Mit einer

Ornstein-Zernike Anayse der LB-Daten wurde die Autokorrelationsfunktion, <P2>,

bestimmt. Eine Auswertung der SHG-Daten ergab die dipolare Korrelationslange.
Aufgrund seiner intrinsischen Unordnung gehdrt reines SBN nicht mehr der 3d Ising
Universalitatsklasse an. Dotierung mit Ce**-lonen erhoht die Relaxoreigenschaften des
Systems. Die kritischen Exponenten g und n von SBN:Ce verschieben sich zu den
Werten des 3d RFIM.

Die Doméanen-Morphologie von SBN:Ce wurde mit Hilfe der piezoelektrischen
Kraftmikroskopie (Piezoel ectric Force Microscopy, PFM) untersucht. Nullfeld-gekihlte
Nanodoméanen mit fraktaler Gestalt wurden beobachtet. lhre GrofRenverteilung ent-
spricht einem Potenzgesetz mit exponentiellem Abbruch. Dies steht im Einklang mit
dem RFIM und wurde das erste Ma an einem RF-System gemessen. Die temperatur-
und feldinduzierte Entwicklung von Doméanen wurde mit PFM, LB und SHG unter-
sucht. Selbst oberhalb von Tc zeigen sich noch sehr langsame Relaxationen. Dies deutet
auf die starken Pinningkrafte aufgrund der eingefrorenen RFs hin. Sie sind auch ver-
antwortlich fur die beobachteten Alterungseffekte in gepoltem SBN und die feld-
induzierten Clusterperkolationen oberhab von Tc. Die Doméanen wurden as , dickes’
Phasengitter fir SH-Beugung benutzt. Mit der Bragg-Beugung lassen sich die
temperatur- und feldinduzierten Anderungen der mittleren Doméanenbreiten des Systems

beobachten.



Abstract

In the present thesis the relaxor properties of the tungsten-bronze ferroelectric
material strontium-barium niobate Sri.,Ba,Nb,Os (SBN) are investigated. SBN is a
very good experimental realization of the three-dimensional random-field Ising model
(3d RFIM). The quenched random fields (RF) originate from charge disorder and can be
enhanced by doping with Ce**. They are responsible for the formation of polar
nanoclusters in the parael ectric phase.

In order to study the critical behavior of SBN, linear birefringence (LB) and second

harmonic generation (SHG) have been measured as a function of temperature. Within an

Ornstein-Zemike analysis of the LB data the autocorrelation function, (P?), was

determined, whereas the dipolar correlation length was obtained from the SHG data.
They suggest that, due to itsintrinsic disorder, pure SBN does not belong to the 3d Ising
universality class. Doping with Ce** ions, which seem to generate RFs, enhances the
relaxor properties. The critical exponents g and n of SBN:Ce shift against those of the
3d RFIM.

The domain morphology of SBN:Ce has been investigated by piezoelectric force
microscopy (PFM). Fractal-like shaped zero-field cooled nanodomains are observed.
Their size distribution can be described by a power law with exponential cutoff in
accordance with prediction for the RFIM. It was measured for the first time in a RF
system. The temperature and field induced evolution of natural and written domains has
been studied with PFM, LB and SHG measurements. It reveals a very slow relaxation
from a macrodomain into a depolarized multidomain state (and vice versa) even above
Tc. This hints at strong pinning forces due to quenched RFs. They are also responsible
for the observed aging in poled SBN and the field induced cluster percolation above T¢
measured with SH-hysteresis. The domains can be considered as a “thick” phase grating
for SH-diffraction. The Bragg-regime diffraction efficiency reflects the temperature and
field induced change of the averaged domain sizes in the system.



