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从极化团簇的随机涨落出发, 利用维纳过程模型, 推导了铁电体中极化长程涨落的弛豫规律以及光强自
相关函数所可能的表现形式. 阐述了微观极化团簇的弛豫过程与宏观测量弛豫规律之间的联系. 通过对原有
氦氖激光光子关联谱实验装置进行改进, 观测了BaTiO3和 0.71Pb (Mg1/3Nb2/3)O3-0.29PbTiO3单晶中极

化团簇长程涨落在居里点和立方到四方相变点附近的弛豫过程. 在BaTiO3中发现极化团簇长程涨落在居里

点之上 4 K 存在双弛豫现象, 此现象与其有序无序相变机理相联系. 在Pb(Mg1/3Nb2/3)O3-0.29PbTiO3中

发现极化团簇长程涨落在相变点两侧都存在双弛豫现象. 利用推导的理论结果很好地拟合了实验结果并提取
了极化团簇长程涨落的弛豫时间. 两种样品中极化团簇长程涨落的弛豫时间都在相变点出现突变, 并呈现临
界慢化现象.

关键词: 极化团簇, 光子关联谱, 长程涨落
PACS: 78.20.Bh, 77.84.–s, 77.80.B–, 42.81.Gs DOI: 10.7498/aps.64.147801

1 引 言

光子关联谱 (photon correlation spectroscopy,
PCS), 也称动态光散射 (dynamic light scattering,
DLS), 是研究液体、多聚物和胶体中长程涨落, 以
及测量微小粒子粒径及其分布的重要技术, 其覆盖
频率范围为 10−2—107 Hz [1−3]. PCS的主要原理
是探测由长程涨落或粒子的布朗运动引起的散射

光强的波动, 通过对散射光强做自相关运算得到长
程涨落的弛豫信息或粒子的尺寸及其分布信息. 在
研究材料相变过程的领域中, 弛豫信息对于理解其
物理本质至关重要 [4]. 然而, 很少用PCS方法来研
究单晶材料中的弛豫过程, 主要原因有: 1)单晶中
的原子、离子涨落与可见光波长相比非常小, 以致

散射信号太弱而无法测量 [5]; 2) 单晶中的原子、离
子涨落速度在皮秒量级, 而目前关联仪的采样速率
最快只能达到纳秒量级; 3) PCS方法的理论基础
是颗粒的布朗运动引起的散射光波长以入射光波

长为中心展开的多普勒频移效应, 而应用该方法研
究单晶材料方面的理论还有所欠缺. 另一方面, 单
晶材料中的介电极化率或者折射率的涨落也能引

起散射光强的涨落,为应用PCS方法研究此类涨落
的弛豫过程提供了基本条件. 在铁电体介质中, 极
化团簇的涨落伴随着折射率的涨落, 其时间尺度在
10−2—10−6 s量级 [6],满足PCS所能测量的时间范
围. 为达到应用PCS方法研究铁电体中极化团簇
弛豫过程的目的, 可利用极化团簇诱导的双折射效
应, 使用双偏振片消光压制噪声, 提取来源于极化
团簇涨落产生的微弱散射信号, 经关联运算后可直
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接观测极化团簇的弛豫过程.
BaTiO3 (BT)是具有钙钛矿结构的典型的铁

电材料. 它具有特殊的介电、压电和电光等性质,
在超声换能器、通信设备和存储器方面有广泛的

应用 [7,8]. 对于BT的相变机理, 传统上认为它属于
典型的位移型铁电体 [9−12], 但是此观点受到了介
电常数测量 [13]和弥散X射线散射 [14]实验的质疑.
Zalar等 [15,16]利用核磁共振实验证实了BT的铁电
顺电相变是位移型和有序无序型机理共同作用的

结果.
BT中位移型和有序无序型两种相变机制与极

化团簇的形成密切相关 [17]. 因此, 除了传统的在
原子尺度来研究相变过程的实验方法, 比如中子散
射 [18], 极化团簇可作为一个新的媒介在介观尺度
研究BT中铁电顺电相变过程. 邰仁忠等 [19]利用

相干软X射线散斑法首次观测到顺电相BT中的极
化团簇, 并发现团簇的平均最大极化强度出现在
居里点 (TC)以上5 K. Ko等 [17]利用布里渊散射法

研究了BT中的声学性质, 根据中央峰的形状推测
纳米尺度的极化团簇在TC之上存在着两种弛豫模

式, 而在TC 之下只存在一种弛豫模式. Namikawa
等 [20]利用X射线激光光子关联谱 (XPCS) 方法研
究了极化团簇中偶极子的弛豫过程, 发现源于钛离
子有序无序过程的弛豫时间在皮秒量级, 并在TC

之上 4.5 K达到极大值, 与团簇最大极化强度出现
的温度一致. 在前期的研究中, 我们利用氦氖激
光PCS方法研究了BT中极化团簇长程涨落的弛
豫过程, 发现除TC处的异常外, 其弛豫时间遵循
Arrhenius规律 [21]. 在对实验装置进行改进后, 进
一步研究了此过程在TC附近的行为, 在TC以上

4 K观测到极化团簇长程涨落存在双弛豫过程, 双
弛豫过程与BT的相变机制相联系, 其中长时间弛
豫过程与材料的介电性质密切联系 [22].

弛豫铁电体单晶自 20世纪 90年代问世以来,
由于其比普通铁电体单晶具有更加优异的介电、压

电等性能, 成为铁电体领域研究的热点材料 [23]. 弛
豫铁电体的主要特征 [24]是介电性能的温度响应表

现为较宽的介电峰, 介电峰的位置随频率变化并伴
随着强烈的频率色散, 表现为弥散相变过程. 对于
弛豫铁电体弥散相变物理本质的认识, 先后提出
了组分波动理论 [25]、超顺电模型 [26]、偶极玻璃模

型 [27]和球形随机键随机场模型等 [28], 但到目前为
止其物理本质还没有完全弄清.

在弛豫铁电体中, 极化团簇 (也称纳米极性微

区)与弛豫铁电体的相变过程和优异的介电、压
电等性能的起源密切相关. 在典型的弛豫铁电体
(1 − x)Pb(Mg1/3Nb2/3)O3-xPbTiO3 (PMN-xPT)
单晶中相变过程与PT含量x密切相关, 随着x的

增加表现为从极化团簇随机分布的偶极玻璃态到

极化团簇极化方向不变时体积的突变, 最终过渡
到通过有序无序机制极化团簇的极化方向变成一

致有序 [29]的演变. Xu等 [30]认为源于极化团簇和

声学声子的相互作用引起的相的不稳定可能是弛

豫铁电体高压电响应的主要原因. 通过对PMN介
电谱的研究, Bovtun等 [31]认为极化团簇的翻转和

边界涨落引起材料的介电响应; 而Tagantsev等 [32]

提出仅包括极化团簇的边界涨落对PMN介电响应
有贡献.

铁电体中极化团簇的尺寸大小一般为几个纳

米到十几个纳米 [33,34], 虽然由于散射波矢的限制
(q 6 4×10−2 nm−1), 可见光PCS实验得到的是极
化团簇长程涨落的弛豫过程, 但PCS实验能直接
在时域给出极化长程涨落的弛豫信息. 弛豫时间表
征极化涨落的快慢, 其温度响应特性与相变过程、
介电性能密切相关. 一般利用经验的Kohlrausch-
William-Watts (KWW) [35]方程拟合光强自相关

函数来提取弛豫时间. KWW方程主要用于描述无
序体系中存在尺寸分布的颗粒的布朗运动过程, 而
极化团簇的弛豫过程的本质是极化状态的涨落. 用
KWW方程拟合团簇的弛豫过程缺乏理论上的支
撑, 并且在极化团簇存在多弛豫过程的情况下有其
局限性 [36].

本文从极化团簇诱导的双折射效应出发, 利用
随机涨落维纳模型, 推导了极化长程涨落的弛豫
规律和光强自相关函数可能的表现形式. 利用BT
结构简单的优点, 完成了TC附近极化团簇长程涨

落的PCS实验. 为验证理论模型的合理性, 完成了
PMN-0.29PT在立方到四方相变点 (TC-T)附近的
验证性实验. 结合理论模型, 讨论了BT和PMN-
0.29PT中极化团簇的弛豫过程与相变机制的联系
以及极化团簇在相变点附近随温度的演化规律.

2 理论模型

存在极化长程涨落的区域内包含有大量随机

涨落的极化团簇, 如图 1 (a) 所示, 其中粉红色椭圆
表示某个存在着极化长程涨落的区域, 黄色的小
椭圆表示极化团簇, 红色小箭头和大箭头分别表
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示极化团簇和它们在粉红色椭圆内综合的极化强

度. 假设每个极化团簇的涨落是相互独立的, 则极
化的长程涨落是这些大量随机的、相互独立的极化

团簇涨落的综合结果. 设P (t)为长程涨落区域在
t时刻的极化强度. 根据中心极限定理, 极化强度
P在 (t, t+ τ ]的变化量P (t+ τ)− P (t)服从高斯分

布. 由于极化长程涨落是由极化团簇的随机涨落引
起的, 则在不相重叠的时间间隔内P (t)具有独立增
量. 由于系统是平衡态体系, 则P (t + τ) − P (t)概
率分布可以认为只依赖于这段时间的长度 τ , 而与
观测的起始时刻无关.

(a) (b)

(c)

图 1 (网刊彩色) 模型示意图 (a) 极化团簇的示意图;
(b) 极化长程涨落的时间特性; (c) 由于双折射效应, 极化
强度的涨落引起散射光强的涨落

Fig. 1. (color online) Schematic view of model:
(a) schematic view of polarization clusters; (b) the
time dependence of long-rang fluctuation of polariza-
tion; (c) the scattering intensity fluctuation caused by
the polarization fluctuation due to the birefringence
effect.

综上所述, 引入如下模型.
P (t)具有独立的增量. 增量P (t+ τ)− P (t) ∼

N(0, σ2τ), 其中σ 为极化强度涨落的标准差.
极化强度在平均值附近随机涨落, 如图 1 (b)

所示, 由于双折射效应, 引起散射光强在相应的均
值附近随机涨落, 如图 1 (c)所示. 探测器处总的散
射电场Etot可表示为

Etot =

N∑
j=1

Aj e irj ·q e i∆φj(t), (1)

其中Aj , rj分别为第 j个极化长程涨落区域的散射

振幅、空间位矢; N为长程涨落区域的总个数; q为
散射波矢; ∆φj是由极化诱导产生的双折射效应所

引起的位相差. 考虑线性和二次电光效应, 位相差
可表示为

∆φj =
2πl

λ
(c1Pj + c2P

2
j ), (2)

其中 l为长程涨落区域的尺度; λ为光源波长; c1, c2
为线性及二次电光系数; P j为第 j个区域的极化强

度. P j在平衡值附近随机变化,导致∆φj在相应的

平衡值附近随机变化. 假设体系是各态历经的, 则
电场的自相关函数 g1(τ)可表示为

g1(τ) =
⟨Etot(t+ τ)E∗

tot(t)⟩
⟨Etot(t)E∗

tot(t)⟩
, (3)

其中 τ为延迟时间. 将 (1)式代入 (3)式, 假设所有
的长程涨落区域的散射振幅全部为A, 由于长程涨
落区域之间的相互位置是随机的, 忽略交叉项, (3)
式可以表示为

g1(τ) =

N∑
j=1

|A|2 ⟨ e i(∆φj(t+τ)−∆φj(t))⟩

N∑
j=1

|A|2

= ⟨ e i(∆φj(t+τ)−∆φj(t))⟩, (4)

位相差

∆φj(t+ τ)−∆φj(t)

=
2πl

λ
{c1[Pj(t+ τ)− Pj(t)]

+ c2[P
2
j (t+ τ)− P 2

j (t)]},

其中

P 2
j (t+ τ)− P 2

j (t)

= [P̄ +∆Pj(t+ τ)]2 − [P̄ +∆Pj(t)]
2

= 2P̄ [∆Pj(t+ τ)−∆Pj(t)]

+ [∆P 2
j (t+ τ)−∆P 2

j (t)],

其中 P̄为平衡时的极化强度. 由于∆Pj(t + τ) −
∆Pj(t) = Pj(t+ τ)− Pj(t), 假设极化的涨落很小,
忽略右边的平方差项, 可得

∆φj(t+ τ)−∆φj(t)

= c[Pj(t+ τ)− Pj(t)], (5)

其中 c = (2πl/λ)(c1 + 2P̄ c2).
根据前面的分析, Pj(t + τ) − Pj(t)服从参数

为 (0, σ2τ)的高斯分布. 所以

⟨ e ic[Pj(t+τ)−Pj(t)]⟩ =
∫ ∞

0

1√
2πσ2τ

e−
ξ2

2σ2τ e icξdξ.

积分可得

g1(τ) = e−σ2c2τ
2 . (6)

由于探测器采集的是光强的涨落信号, 关联仪
给出的是光强的自相关函数, 根据Siegert关系, 光
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强的自相关函数 g2(τ)和电场的自相关函数 g1(τ)
满足下式:

g2(τ) = α(1 + β
∣∣g1(τ)∣∣2)

= α+ αβ e−σ2c2τ , (7)

其中α为基线常量, β为空间相干因子, 弛豫时间
τ c = 1/σ2c2.

实际情况中长程涨落区域的尺度存在一定的

分布, 导致它们的弛豫时间存在一定的分布. 这里
我们不考虑尺度对散射振幅的影响, 因为它并不影
响综合的光强自相关函数衰减规律.

假设极化长程涨落的弛豫时间的概率分布函

数由ρ(τ j)表示, 则光强自相关函数为

g2(τ) = α+ αβ

∫ ∞

0

e−τ/τjρ(τj)dτj . (8)

图 2为不同弛豫时间分布函数ρ(τ j)和对应的
光强自相关函数及其拟合结果.
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图 2 (网刊彩色) 弛豫时间分布函数对应的光强自相关
函数以及拟合结果 (a) 不同形式的弛豫时间分布函数;
(b) 光强自相关函数和拟合结果
Fig. 2. (color online) Distribution function of relax-
ation time with corresponding light intensity autocor-
relation function and fit results: (a) distribution func-
tion of relaxation time with different types; (b) light
intensity autocorrelation function and fit results.

如果极化团簇只存在一种弛豫机制, 假设
ρ(τ j)服从参数为 (µ, σ2)的高斯分布, 如图 2 (a)
中黑色菱形和粉红色正方形所示, 其参数分别为
(10, 52)和 (200, 202). 图 2 (b)中的黑色菱形和粉
红色正方形为对应于 (8)式的光强自相关函数, 其
中统一选择α = 0.1, β = 1. 黑色和粉红色的实线

为单拉伸指数函数

ϕ(τ) = a× exp[−(τ/τc)
b] + d (9)

的拟合结果, 其中a, b, d和 τ c为拟合参数. 由拟合
结果可知, 如果弛豫时间分布函数只包括一个峰,
也就是极化团簇只存在一种弛豫机制, 光强自相关
函数可以由 (9)式表示.

如果极化团簇存在两种弛豫机制, 考虑ρ(τ j)
为包含两个高斯峰的分布, 如图 2 (a)中蓝色圆圈
所示, 其参数为 (5+80, 12+52). 图 2 (b)中的蓝色
圆圈为对应光强的自相关函数, 此函数不再显示
单个 e指数衰减过程, 而在 10—20 µs处显示一个
肩峰, 表现为双弛豫过程. 蓝色实线为双拉伸指数
函数

ϕ(τ) = a1 × exp[−(τ/τ1)
b1 ]

+ a2 × exp[−(τ/τ2)
b2 ] + d (10)

的拟合结果, 拟合结果与综合光强自相关函数符
合, 其中a1, a2, b1, b2, d, τ1和 τ2为拟合参数; a1

和a2的加和等于光强自相关函数的极大值与基线

之间的差值. 图 2 (b)中红色实线为 (9)式对蓝色圆
圈的拟合结果, 拟合结果在蓝色圆圈两侧摇摆, 在
这种情况下拟合会得到错误的结果 [36]. 综合拟合
结果, 如果极化团簇存在两种弛豫机制, 光强自相
关函数出现双峰结构, 拟合处理时需要用双拉伸指
数函数.

3 实 验

样品为顶部籽晶法生长的BT单晶和坩埚下降
法生长的PMN-0.29PT单晶. 样品沿 c轴切割, 尺
寸为5(L)×5(W )×1(T ) mm3. 为消除漫散射,垂直
于 c轴的两表面打磨光滑. 图 3为光子关联谱实验
装置示意图. 实验光源为氦氖激光 (λ = 632.8 nm),
经过偏振片 I以线偏振光入射到样品上. 在 80◦散
射角处采集散射光, 此散射角对应的散射波矢和实
空间尺度分别为 31 µm−1和 200 nm, 因此实验观
测的是极化团簇长程涨落的弛豫过程. 由于极化团
簇的双折射效应, 改变了散射光的偏振态, 偏振片 I
和 II相互垂直消光放置, 可屏蔽除了极化团簇信号
外其他杂散信号. 透射光子携带了极化团簇的时空
信息经过分光镜入射到光电倍增管中. 经过关联仪
(ALV-6010 系列, 最小采样时间 6.25 ns)运算得到
散射光强自相关函数 g2(τ).

通过对实验装置的两点改进, 达到了进一步
消除背景噪音和提高信噪比的效果. 第一, 应用
新的恒温腔保证样品中的更加稳定均匀的温度场,
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其精度可达到±0.1 K; 第二, 在原来暗室 I的基础
上, 额外加了暗室 II, 进一步屏蔽外来杂散光. 实
验过程中, 先将激光器预热 2 h, 样品升温到指定
温度时保温 2 h, 以保证光强的稳定性和样品内均
匀稳定的温度场. 实验时, 对BT样品每次测量采
用更长的测量时间 (6 h), 保证了实验结果良好的

统计精度; 对于PMN-0.29PT, 每次测量的时间为
3 h. 当样品为各向同性的玻璃时, 散射光的光子
计数率约为 0.1 kHz, 与光电倍增管的暗电流计数
0.075 kHz接近, 可看作系统噪声. 当样品为BT单
晶或者PMN-0.29PT单晶时, 由于存在极化团簇的
双折射效应, 平均强度计数可达到2 MHz.

ALV-6010

80O

图 3 (网刊彩色) 实验装置示意图

Fig. 3. (color online) Schematic view of experimental setup.

4 实验结果与讨论

图 4中的几何图形标志为BT和PMN-0.29PT
单晶中极化团簇长程涨落在相变点附近的PCS实

验结果. 图 4 (a)和图 4 (b)为BT在 396—412 K之
间的实验结果,其中TC = 399 K.在396—402 K之
间,光强自相关函数g2(τ)的数据点在小于10−2 ms
区域出现涨落, TC处涨落剧烈, 整体上表现为类似
于 e指数衰减的弛豫过程. 从403—412 K, g2(τ)显
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图 4 (网刊彩色) 极化团簇长程涨落的光强自相关函数的PCS实验结果 (a), (b) BaTiO3在 396—412 K之间的
实验结果; (c), (d) 0.71Pb(Mg1/3Nb2/3) O3-0.29PbTiO3在 393—412 K之间的实验结果
Fig. 4. (color online) The PCS experimental results of light intensity autocorrelation function for the long-
range fluctuation of polarization clusters: (a) and (b) the experimental results of BaTiO3at temperatures
from 396 K to 412 K; (c) and (d) the experimental results of 0.71Pb(Mg1/3Nb2/3)O3-0.29PbTiO3 at tem-
peratures from 393 K to 416 K.
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示了良好的统计精度和清晰的关联性, 然而在
此温度区间不再表现类似 e指数衰减过程, 而
在∼0.1 ms区域出现了另一个肩峰, 暗示存在两
个类似 e 指数衰减弛豫过程. 图 4 (c)和图 4 (d)
为PMN-0.29PT在 393—416 K的实验结果, 其
TC-T = 406 K, 在TC-T两侧 g2(τ) 都显示双 e指
数衰减的弛豫过程, 并且 3 h的采样就可以达到很
好的统计精度.

根据前面的理论推导以及模拟结果, 对于BT,
在 396—402 K之间和 403—412 K之间, g2(τ)分
别用 (9)式和 (10)式拟合. 拟合结果如图 4 (a)和
图 4 (b)中的实线所示, 拟合结果与实验数据符合.
极化团簇的数量和体积随着温度的下降而增大,
相互之间合并在TC附近逐渐形成铁电畴, 由于铁
电畴和极化团簇的竞争导致弛豫时间分布函数的

不稳定而引起 g2(τ)中数据点在TC附近出现涨落.
TC点为极化团簇与铁电畴相互转变的临界点, TC

之上极化团簇的数量占主导, TC之下铁电畴占主

导. 在403—412 K之间, g2(τ)显示双弛豫现象, 极
化团簇存在着两种弛豫过程. 根据Ko等 [17]提出的

铁电体和弛豫铁电体中极化微区具有相似性以及

Bovtun等 [31]的介电谱实验结果, 推测此实验中的
双弛豫过程为极化团簇的边界涨落和翻转过程. 极
化团簇是由钛离子的集体运动形成的, 存在翻转过
程证明钛离子存在有序无序过程. Maglione等 [37]

以及Hlinka等 [38]都观测到类似的弛豫过程, 不过
他们观测的是更小尺度和更快时间的弛豫过程, 极
化团簇的体积对其弛豫时间的影响较大可以解释

观测时间尺度的差异 [27]. 对于PMN-0.29PT, 全
部实验结果用 (10)式拟合, 拟合结果如图 4 (c)和
图 4 (d)中的实线所示, 拟合结果与实验结果符合.
由于PMN-0.29PT中极化团簇冻结的温度T f一般

比TC-T低几十度
[34], 因此在TC-T附近都表现为

双弛豫过程. 图 4中黑色和红色的箭头分别标示出
短弛豫时间 τ s 和长弛豫时间 τ l.

图 5为极化团簇长程涨落的弛豫时间的温度
依赖特性, 图 5 (a)和图 5 (b)分别对应BT和PMN-
0.29PT样品. 对于BT, τ l在整体上随着温度的升

高逐渐变小. τ s的整体趋势是随着温度的增加而

变小, 但是在TC附近突然增大, 呈现临界慢化现
象 [39]. 低于TC, τ s 随着温度降低迅速增加. 根据
关系式 τ c = 1/σ2c2, 其中 c在很小的温度范围内可

以看成常量, 相同时间间隔内极化涨落的标准差σ

变小, 说明极化强度趋于稳定, 体系逐渐向稳定的

铁电畴状态发展. 对于PMN-0.29PT, τ l随着温度

的升高逐渐变小, 在TC-T处突然增大也呈现临界

慢化现象, 并在相变点之上 4 K达到极大值之后随
着温度的升高逐渐变小, 类似弛豫铁电体中介电性
能的温度响应特性. τ s 呈现和 τ l相似的温度依赖

特性.
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图 5 (网刊彩色) 相变点附近极化团簇长程涨
落的弛豫时间的温度依赖特性 (a) BaTiO3;
(b) 0.71Pb(Mg1/3Nb2/3)O3-0.29PbTiO3

Fig. 5. (color online) The temperature dependence
of relaxation times for the long-range fluctuation
of polarization clusters near phase transition tem-
perature: (a) BaTiO3; (b) 0.71Pb(Mg1/3Nb2/3)O3-
0.29PbTiO3.

5 结 论

本文从极化团簇的随机涨落出发, 利用维纳过
程模型, 推导了极化长程涨落的弛豫规律以及宏观
测量光强自相关函数可能的表现形式, 阐述了微观
极化团簇的弛豫机制与宏观弛豫规律之间的联系,
理论上为应用PCS方法研究固态铁电体中极化团
簇的弛豫动态过程提供支撑. 通过对原有的PCS
实验装置进行改进, 研究了BT和PMN-0.29PT单
晶中极化团簇长程涨落在相变点附近的弛豫过程.
在BT中直接观测到居里点之上 4 K存在双弛豫现
象, 此现象可能与BT中有序无序相变机制相联系,
观测到极化弛豫从高温趋于TC时的临界慢化现
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象, 并推测了极化团簇在TC附近随温度的演化规

律. 在PMN-0.29PT中, 极化团簇在相变点两侧都
存在双弛豫过程, 两种弛豫过程的弛豫时间都在相
变点处出现突变, 并在相变点以上4 K达到极大值.
推导的理论结果很好地处理与分析了铁电体中极

化团簇长程涨落的PCS实验结果.

感谢上海光源BL08U-1A工作人员在样品制备和实验

过程中的协助和支持.
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Abstract
Based on the theory of random fluctuation of polarization clusters and the model of Wiener random process, the

relaxation law of long-range fluctuation of polarization and the possible forms of light intensity autocorrelation function
g2(τ) measured from photon correlation spectroscopy (PCS) experiments have been derived. The relationship between
relaxation mechanisms of microscopic polarization clusters and macro relaxation laws is expounded. This research
supplies a theoretical model for the application of PCS in researching the relaxation process of polarization clusters
in ferroelectrics. Based on the improved He-Ne laser PCS experimental set-up, the relaxation process of long-range
fluctuation of polarization clusters in BaTiO3 and 0.71Pb (Mg1/3Nb2/3) O3-0.29PbTiO3 single crystals near phase
transition temperature is studied. As for BaTiO3, the dual relaxation processes of long-range fluctuation of polarization
clusters are observed at temperatures above TC+4 K, which may be related to its order-disorder mechanism of phase
transition. For 0.71Pb (Mg1/3Nb2/3) O3-0.29PbTiO3, the dual relaxation processes exist on both sides of the cubic-
tetragonal phase transition temperature. The PCS experimental results are fitted well by the derived theoretical model,
and the characteristic relaxation times of long-range fluctuation of polarization clusters are extracted. Two relaxation
times, τ s and τ l corresponding to short and long relaxation time, respectively, are initially observed, where τ s is several
microseconds, and τ l is tens of microseconds. The abrupt increase of relaxation times at phase transition temperature
and the phenomenon of critical slowing down can be observed in the two samples.
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