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ÄÈÝËÅÊÒ�È×ÅÑÊÈÉ ÎÒÊËÈÊ ÊÂÀÍÒÎÂÛÕÏÀ�ÀÝËÅÊÒ�ÈÊÎÂ Ñ ÄÈÏÎËÜÍÛÌÈ Ï�ÈÌÅÑßÌÈÑ. À. Ïðîñàíäååâ *�îñòîâñêèé ãîñóäàðñòâåííûé óíèâåðñèòåò344090, �îñòîâ-íà-Äîíó, �îññèÿÂ. À. ÒðåïàêîâÔèçèêî-òåõíè÷åñêèé èíñòèòóò èì. À. Ô. Èî��å �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê194021, Ñàíêò-Ïåòåðáóðã, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 23 èþëÿ 2001 ã.Ïðèñóòñòâèå äèïîëüíûõ ìåäëåííî ðåîðèåíòèðóåìûõ ïðèìåñåé äàæå â î÷åíü ìàëûõ êîíöåíòðàöèÿõ ïðè-âîäèò ê î÷åíü ñèëüíûì èçìåíåíèÿì äèýëåêòðè÷åñêîãî îòêëèêà â êâàíòîâûõ ïàðàýëåêòðèêàõ: ïîÿâëåíèþãèãàíòñêèõ âåëè÷èí äèýëåêòðè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè è êîëîññàëüíîé ÷àñòîòíîé äèñïåðñèè, âîçíèê-íîâåíèþ íåñêîëüêèõ ïèêîâ â òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè âîñïðèèì÷èâîñòè, îòêëîíåíèþ òåìïåðàòóðíîéçàâèñèìîñòè âðåìåíè ðåëàêñàöèè îò ýêñïîíåíöèàëüíîé. Ïðèâåäåíû ðåçóëüòàòû ýêñïåðèìåíòàëüíûõ èñ-ñëåäîâàíèé íà ïðèìåðå KTaO3, ñëàáî è óìåðåííî ëåãèðîâàííîãî ëèòèåì. Âûÿâëåíû îáùèå çàâèñèìîñòèý��åêòà îò êîíöåíòðàöèè ïðèìåñåé, òåìïåðàòóðû è ÷àñòîòû. �àçðàáîòàíà è ïðåäëîæåíà òåîðèÿ, îáúÿñ-íÿþùàÿ è â ðÿäå ñëó÷àåâ êîëè÷åñòâåííî òî÷íî îïèñûâàþùàÿ íàáëþäàåìûå ñëîæíûå ÿâëåíèÿ.PACS: 77.22.Gm, 77.80.Bh, 77.84.Dy1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÂûñîêîòåìïåðàòóðíàÿ äèýëåêòðè÷åñêàÿ âîñïðè�èì÷èâîñòü ïåðîâñêèòîïîäîáíûõ îêèñëîâ KTaO3 èSrTiO3, îáû÷íî ðàññìàòðèâàåìàÿ â ðàìêàõ òåîðèèÊþðè�Âåéññà, ïîêàçûâàåò, ÷òî ýòè âåùåñòâà äîëæ�íû áûëè áû áûòü ñåãíåòîýëåêòðèêàìè îêîëî àáñî�ëþòíîãî íóëÿ. Îäíàêî ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõýêñïåðèìåíòàëüíîå ïîâåäåíèå ÷àñòîòû !
 ìÿãêîéTO-ìîäû çíà÷èòåëüíî îòëè÷àåòñÿ îò çàêîíà Êþ�ðè�Âåéññà [1℄. Äëÿ îáúÿñíåíèÿ òàêîãî ïîâåäåíèÿ,�ý÷åñòåð [2℄, Õìåëüíèöêèé è Øíååðñîí [3℄ ïðåäëî�æèëè ðàññìàòðèâàòü êðèòè÷åñêîå TO-êîëåáàíèå ðå�øåòêè êâàíòîâîìåõàíè÷åñêè, ó÷èòûâàÿ ïðè ýòîì èäèñïåðñèþ ìÿãêîé ìîäû. Ýòà æå èäåÿ, íî ñ èñïîëü�çîâàíèåì áîëåå ðåàëèñòè÷íîé ìîäåëè äèíàìèêè ðå�øåòêè äëÿ ïåðîâñêèòîïîäîáíûõ êðèñòàëëîâ áûëàâïîñëåäñòâèè ðàçâèòà Âàêñîì [4℄. Â ðåçóëüòàòå áû�ëî ïîêàçàíî, ÷òî åñëè êâàäðàò êðèòè÷åñêîé ÷àñòîòû!2
 > 0 ïðè T = 0, òî â îáëàñòè ìàëûõ òåìïåðàòóð,ïðè T � ~!
=2kB, ïîâåäåíèå ÷àñòîòû ìÿãêîé ìî�*E-mail: pros�i
.ru

äû êà÷åñòâåííî íàïîìèíàåò ïðåäñêàçàííîå �îðìó�ëîé Áàððåòòà, !2
 / T 3=2 exp(�~!
=2kBT ) (â �îðìó�ëå Áàððåòòà [5℄ îòñóòñòâóåò òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñè�ìîñòü â ïðåäýêñïîíåíöèàëüíîì ìíîæèòåëå). Îäíà�êî åñëè !2
 < 0 ïðè T = 0, òî ÷àñòîòà ìÿãêîé ìîäûïðè îïðåäåëåííîé òåìïåðàòóðå îáðàùàåòñÿ â íóëü.Äëÿ ýòîãî ñëó÷àÿ âáëèçè �àçîâîãî ïåðåõîäà ñî ñòî�ðîíû ïàðà�àçû áûëà ïîëó÷åíà ñóùåñòâåííî îòëè�÷àþùàÿñÿ îò �îðìóëû Áàððåòòà è îò çàêîíà Êþ�ðè�Âåéññà çàâèñèìîñòü !2
 / T 2 � T 2
 . Íåäàâíî Ôà�ðè è äð. [6℄ ìåòîäîì íåóïðóãîãî ðàññåÿíèÿ �îíîíîâòùàòåëüíî èçìåðèëè ÷àñòîòó �îíîíîâ â íèçêîòåì�ïåðàòóðíûõ âåòâÿõ �îíîííîãî ñïåêòðà KTaO3. Ýòèäàííûå äàëè âîçìîæíîñòü ïðîâåñòè òî÷íûå ðàñ÷å�òû òåìïåðàòóðíîãî ïîâåäåíèÿ êðèòè÷åñêîé ìîäû [7℄.Òàêèì îáðàçîì, áëàãîäàðÿ êâàíòîâûì ý��åêòàì ñå�ãíåòîýëåêòðè÷åñêèé �àçîâûé ïåðåõîä êàê â SrTiO3,òàê è â KTaO3 íå ïðîèñõîäèò è îíè îñòàþòñÿ ïðèíèçêèõ òåìïåðàòóðàõ â ïàðàýëåêòðè÷åñêîì ñîñòîÿ�íèè. Ìîæíî ñêàçàòü, ÷òî êâàíòîâûå êîëåáàíèÿ ðàç�ðóøàþò äèïîëüíûé ïîðÿäîê. Â ñâÿçè ñ ýòèì óêàçàí�íûå êðèñòàëëû íàçûâàþòñÿ êâàíòîâûìè ïàðàýëåê�òðèêàìè. Óâåëè÷åíèå äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìî�489



Ñ. À. Ïðîñàíäååâ, Â. À. Òðåïàêîâ ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002ñòè â êâàíòîâûõ ïàðàýëåêòðèêàõ ïðè íèçêèõ òåìïå�ðàòóðàõ íàñûùàåòñÿ (ñì., íàïðèìåð, îáçîð â [8℄).Âìåñòå ñ òåì, äîáàâëåíèå ê êâàíòîâîìó ïàðàýëåê�òðèêó äèïîëüíûõ ìåäëåííî ðåîðèåíòèðóåìûõ ïðè�ìåñåé ïðèâîäèò ê ñóùåñòâåííîìó èçìåíåíèþ ïîâå�äåíèÿ äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè, ïðîÿâëåíèþíîâûõ ñòðóêòóðíûõ ý��åêòîâ è �àçîâûõ ïåðåõî�äîâ [1, 9℄. Â ÷àñòíîñòè, óæå ïðè êîíöåíòðàöèè ëè�òèÿ ïîðÿäêà 1% â òàíòàëàòå êàëèÿ â åãî äèýëåêòðè�÷åñêèõ õàðàêòåðèñòèêàõ ïîÿâëÿþòñÿ ñèëüíûå àíîìà�ëèè. Âîçíèêàåò ðåçêàÿ ÷àñòîòíàÿ çàâèñèìîñòü äè�ýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè, ñâîéñòâåííàÿ íå ìÿã�êîìîäîâûì ñèñòåìàì, à ðåëàêñàòîðàì. Ôàçîâîå ñî�ñòîÿíèå ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ õàðàêòåðèçóåòñÿêàê äèïîëüíîå ñòåêëî. Îáðàùàåò íà ñåáÿ âíèìàíèå èòî îáñòîÿòåëüñòâî, ÷òî êîíöåíòðàöèÿ äîáàâîê î÷åíüìàëà è íåñîïîñòàâèìà ñ âåëè÷èíîé âûçûâàåìûõ ãè�ãàíòñêèõ ý��åêòîâ, ò. å. ñàìè ïî ñåáå ïðèìåñè â òà�êèõ ìàëûõ êîíöåíòðàöèÿõ íå ìîãóò âûçâàòü òàêèåáîëüøèå èçìåíåíèÿ âîñïðèèì÷èâîñòè, ÷òî óêàçûâà�åò íà èõ ñèëüíîå âçàèìîäåéñòâèå ñ ðåøåòêîé è ñ ååìÿãêîé ìîäîé.Â íàñòîÿùåé ðàáîòå ðàçâèâàåòñÿ ïîñëåäîâàòåëü�íàÿ òåîðèÿ ìÿãêîìîäîâûõ ñèñòåì, âçàèìîäåéñòâóþ�ùèõ ñ äèïîëüíûìè ðåîðèåíòèðóåìûìè ïðèìåñíûìèöåíòðàìè. Ïîêàçàíî, ÷òî âñëåäñòâèå ýòîãî âçàèìî�äåéñòâèÿ ïðîèñõîäÿò î÷åíü ñèëüíûå èçìåíåíèÿ äè�ýëåêòðè÷åñêîãî îòêëèêà â êâàíòîâûõ ïàðàýëåêòðè�êàõ, íàáëþäàþòñÿ ãèãàíòñêèå âåëè÷èíû äèýëåêòðè�÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè, êîëîññàëüíàÿ ÷àñòîòíàÿäèñïåðñèÿ, ïîÿâëåíèå íåñêîëüêèõ ïèêîâ â òåìïåðà�òóðíîé çàâèñèìîñòè âîñïðèèì÷èâîñòè, îòêëîíåíèåòåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè âðåìåíè ðåëàêñàöèè îòýêñïîíåíöèàëüíîé. Â íàñòîÿùåé ðàáîòå äàíî êîëè�÷åñòâåííîå îïèñàíèå îòìå÷åííûõ ÿâëåíèé äëÿ ñëó�÷àÿ íå î÷åíü áîëüøèõ êîíöåíòðàöèé äèïîëüíûõ ìåä�ëåííî ðåîðèåíòèðóåìûõ ïðèìåñåé, ëèíåéíî âçàèìî�äåéñòâóþùèõ ñ ïàðàìåòðîì ïîðÿäêà (ïîëÿðèçàöè�åé), ò. å. äëÿ ñëó÷àÿ, êîãäà êîíöåíòðàöèÿ ïðèìåñåéåùå íåäîñòàòî÷íà äëÿ èíäóöèðîâàíèÿ íîðìàëüíîãîñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà.Ìîäåëè, ó÷èòûâàþùèå âçàèìîäåéñòâèå ðåëàêñà�òîðíûõ ìîä ñ ìÿãêîé ìîäîé, ðàçâèâàëèñü ðàíüøåäëÿ îïèñàíèÿ ñëîæíîé äèíàìèêè êðèñòàëëè÷åñêîéðåøåòêè KDP [4, 10℄, KTaO3: Li 
 êîíöåíòðàöèåé ëè�òèÿ x > 0:02 [9; 11; 12℄, â SrTiO3: Ca [13; 14℄, PbTiO3 èKNbO3 [15℄. Â íàñòîÿùåé ðàáîòå ìû ðàçâèâàåì òåî-ðèþ ýòîãî âçàèìîäåéñòâèÿ, èìåþùóþ â ñâîåé îñíî�âå ó÷åò òîãî �àêòà, ÷òî äîáàâëåíèå ïðèìåñåé âåäåòê ïåðåíîðìèðîâêå ìÿãêîé ìîäû â ðåçóëüòàòå âçàè�ìîäåéñòâèÿ ñ íåé. Òàêîå âçàèìîäåéñòâèå êàê ðàç èïðèâîäèò ê ïîÿâëåíèþ èíòåíñèâíûõ ïèêîâ â ìíèìîé

è äåéñòâèòåëüíîé ÷àñòÿõ äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöà�åìîñòè ñ ñèëüíîé ÷àñòîòíîé äèñïåðñèåé. Ïîñëå îïè�ñàíèÿ òåîðèè ìû ïðèìåíèì åå ðåçóëüòàòû äëÿ îá�ñóæäåíèÿ è îáðàáîòêè ïîëó÷åííûõ ýêñïåðèìåíòàëü�íûõ äàííûõ è ïîêàæåì, ÷òî ðåçóëüòàòû òàêîé îáðà�áîòêè äàþò íîâûå ñâåäåíèÿ î õàðàêòåðèñòèêàõ ïðè�ìåñíûõ öåíòðîâ. Òàê, â ÷àñòíîñòè, áóäåò ïîêàçàíî,÷òî ðàíåå ñ÷èòàâøèéñÿ íå çàâèñÿùèì îò òåìïåðàòó�ðû ïîòåíöèàëüíûé áàðüåð ïðèìåñè ëèòèÿ â KTaO3îêàçûâàåòñÿ äîñòàòî÷íî ðåçêî ñïàäàþùèì ñ òåìïå�ðàòóðîé, ÷òî ïîçâîëÿåò ñäåëàòü âûâîä îá àâòîëîêà�ëèçîâàííîì õàðàêòåðå ýòîé ïðèìåñè (ïîëÿðîííîãîòèïà) â êðèñòàëëå.Â ýêñïåðèìåíòå èññëåäîâàëèñü ìîíîêðèñòàëëûK1�xLixTaO3 (KLT) ñ êîíöåíòðàöèÿìè ïðèìåñåé ëè�òèÿ x = 0:006 è 0.043, âûðàùåííûå ìåòîäîì ñïîí�òàííîé êðèñòàëëèçàöèè, êàê ýòî îïèñàíî, íàïðè�ìåð â [16℄. Êîíöåíòðàöèÿ ïðèìåñåé ëèòèÿ â êðè�ñòàëëàõ îïðåäåëÿëàñü ìåòîäîì ïëàìåííîé ýìèññè�îííîé ñïåêòðîñêîïèè ñ ïîðîãîì ÷óâñòâèòåëüíîñòèx = 3 � 10�5 ê ïðèñóòñòâèþ ëèòèÿ. Îòîáðàííûå áåñ�öâåòíûå ïðîçðà÷íûå âûñîêîêà÷åñòâåííûå ìîíîêðè�ñòàëëè÷åñêèå îáðàçöû ïðåäâàðèòåëüíî îòæèãàëèñüâ òå÷åíèå òðåõ ÷àñîâ â âîçäóøíîé àòìîñ�åðå ïðèòåìïåðàòóðå 400 Ê. Ïðîâåðêà â ñêðåùåííûõ ïîëÿðè�çàòîðàõ â îïòè÷åñêîì ìèêðîñêîïå ïîêàçàëà, ÷òî îá�ðàçöû íå ñîäåðæàëè âèäèìûõ âêëþ÷åíèé è ãðàíèö,òèïè÷íûõ äëÿ âîçìîæíûõ äâîéíèêîâ [17℄. Ýêñïåðè�ìåíòàëüíûå îáðàçöû èçãîòàâëèâàëèñü â âèäå òîí�êèõ ïëàñòèí îðèåíòàöèè h100i ñ ðàçìåðàìè îêîëî3 � 3 � 0:2 ìì ñ íàïûëåííûìè íà ïðîòèâîïîëîæ�íûå ïîëèðîâàííûå ïëîñêîñòè çîëîòûìè ýëåêòðîäà�ìè. Èçìåðåíèÿ êîìïëåêñíîé äèýëåêòðè÷åñêîé ïðî�íèöàåìîñòè "0(T; f) è "00(T; f) ïðîâîäèëîñü ñ èñïîëü�çîâàíèåì àíàëèçàòîðà Hewlett-Pa
kard 4192 â äèà�ïàçîíå ÷àñòîò 100 �ö�1 M�ö. Îáðàçöû ïîìåùàëèñüâ óïðàâëÿåìóþ êîìïüþòåðîì ïðîòî÷íóþ êðèîñòàò�íóþ ñèñòåìó 
 ãåëèåì, ïîçâîëÿâøóþ ïðîâîäèòü èç�ìåðåíèÿ â òåìïåðàòóðíîé îáëàñòè 5�300 K ñî ñêîðî�ñòüþ èçìåíåíèÿ òåìïåðàòóðû �(10�100) ìÊ/ñ.2. ÊÂÀÍÒÎÂÛÉ ÏÀ�ÀÝËÅÊÒ�ÈÊ ÁÅÇÏ�ÈÌÅÑÅÉ: ÌÎÄÅËÜÑÀÌÎÑÎ�ËÀÑÎÂÀÍÍÛÕ ÔÎÍÎÍÎÂÍà÷àëüíîé òî÷êîé òåîðèè ÿâëÿåòñÿ ãàìèëüòîíè�àí íåçàâèñèìûõ �îíîíîâ. Ïîäõîäÿùèé ãàìèëüòîíè�àí áûë ïðåäëîæåí â [18, 19℄. Îí çàïèñàí â ñïåöèàëü�íîé ñèñòåìå êîîðäèíàò, â êîòîðîé îäíà èç îñåé íà�ïðàâëåíà âäîëü âîëíîâîãî âåêòîðà, à äâå äðóãèå ëå�æàò â ïåðïåíäèêóëÿðíîé ê íåé ïëîñêîñòè. Â ýòîé êî�490



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002 Äèýëåêòðè÷åñêèé îòêëèê êâàíòîâûõ ïàðàýëåêòðèêîâ : : :îðäèíàòíîé ñèñòåìå ãàìèëüòîíèàí îêàçûâàåòñÿ äèà�ãîíàëüíûì â öåíòðå çîíû Áðèëëþýíà èç-çà êóáè�÷åñêîé ñèììåòðèè êðèñòàëëà. Ñòðîãî ðàññìîòðåíàòîëüêî íåáîëüøàÿ îáëàñòü âáëèçè öåíòðà çîíû Áðèë�ëþýíà, òàê êàê ñ÷èòàåòñÿ, ÷òî îñòàëüíàÿ ÷àñòü çîíûÁðèëëþýíà íå âíîñèò ñóùåñòâåííîãî âêëàäà â òåì�ïåðàòóðíóþ çàâèñèìîñòü êðèòè÷åñêîé ÷àñòîòû èç-çàîòíîñèòåëüíî áîëüøîé ýíåðãèè êðèòè÷åñêîãî êîëåáà�íèÿ âíå öåíòðà çîíû Áðèëëþýíà. Ýòî ïðèáëèæåíèåîáîñíîâûâàåòñÿ îãðîìíîé äèñïåðñèåé êðèòè÷åñêîãîêîëåáàíèÿ â îêñèäàõ ñåìåéñòâà ïåðîâñêèòà. Âñëåä�ñòâèå ýòîãî �àêòà ìàòðè÷íûå ýëåìåíòû äèíàìè÷å�ñêîé ìàòðèöû è ìàòðè÷íûå ýëåìåíòû âîçìóùàþùå�ãî ïîòåíöèàëà ðàçëîæåíû â ðÿä ïî âîëíîâîìó âåêòî�ðó, è òîëüêî ïåðâûå ÷ëåíû ðàçëîæåíèÿ ïðèíÿòû âîâíèìàíèå.Îêîí÷àòåëüíîå óðàâíåíèå äëÿ îïðåäåëåíèÿ ÷àñ�òîòû ìÿãêîé ìîäû èìååò âèä [4℄!2
 (T ) = !2
0 + 3~�28�2 ��Xi Z d3k(2�)3Dkin(!ki)2!ki � gT (T ); (1)ãäå èíòåãðàë áåðåòñÿ ïî çîíå Áðèëëþýíà, � � êî�ý��èöèåíò (êîòîðûé, ñëåäóÿ òåðìèíîëîãèè òåîðèèìåòàëëîâ, ìîæíî íàçûâàòü êâàäðàòîì ïëàçìåííîé÷àñòîòû), ñâÿçûâàþùèé äèýëåêòðè÷åñêóþ ïðîíèöà�åìîñòü çàæàòîãî êðèñòàëëà è ÷àñòîòó ìÿãêîé ìîäû:" = �=!2
 ;Dki = �b11n2? ���x(2)ki ���2 + b123 (1 + n21) ���x(1)ki ���2��� �(q11 + 2q12)26�v
 ����x(1)ki ���2 + ���x(2)ki ���2� ; (2)n1, n2 è n3 � êîìïîíåíòû åäèíè÷íîãî âåêòî�ðà, íàïðàâëåííîãî âäîëü âîëíîâîãî âåêòîðà;n? = p1� n21, q � ýëåêòðîñòðèêöèîííûå êîíñòàí�òû, b � êîíñòàíòû ýëåêòðè÷åñêîé íåëèíåéíîñòè,xki � TO-êîìïîíåíòû êîëåáàíèÿ �îíîííûõ ìîä.Âåëè÷èíû êîíñòàíò ìîäåëè St, Vt, At, Sa, Va, Aa, Al,îöåíåííûå íà îñíîâå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ,ïðèâåäåíû â [4, 7℄. Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòüêâàäðàòà ÷àñòîòû êðèòè÷åñêîé ìîäû â öåíòðå çîíûÁðèëëþýíà, !2
 (T ), ÿâëÿåòñÿ èñêîìîé âåëè÷èíîé èîáóñëîâëåíà àíãàðìîíè÷åñêèìè ïîïðàâêàìè. Âèäíî,÷òî ïðàâàÿ ÷àñòü óðàâíåíèÿ çàâèñèò îò êðèòè÷åñêîé÷àñòîòû. Ñëåäîâàòåëüíî, îíà äîëæíà íàõîäèòüñÿâ ðåçóëüòàòå ñàìîñîãëàñîâàíèÿ. Òàêàÿ ïðîöåäóðàäî ñèõ ïîð íå âûïîëíÿëàñü ñ ó÷åòîì ðåàëüíûõâåëè÷èí êîíñòàíò, ïîëó÷åííûõ èç ýêñïåðèìåíòà [7℄(ïðåäâàðèòåëüíûå äàííûå áûëè îïóáëèêîâàíû â
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�èñ. 1. Òåìïåðàòóðíîå ïîâåäåíèå ìÿãêîé ìîäûâ KTaO3. Ñðàâíåíèå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ(êâàäðàòû [6℄) ñ ðåçóëüòàòàìè ðàñ÷åòà (ñïëîøíàÿëèíèÿ)ìàòåðèàëàõ êîí�åðåíöèè [7℄). Â ñâÿçè ñ ýòèì ìûïðåäïðèíÿëè çäåñü ïîïûòêó èññëåäîâàòü ðåçóëüòàòðàñ÷åòà â çàâèñèìîñòè îò ñïîñîáà åãî ïîëó÷åíèÿ èâåëè÷èí íåêîòîðûõ ïàðàìåòðîâ.Íà ðèñ. 1 ïðèâåäåíû ðåçóëüòàòû íàøåãî ðàñ÷å�òà òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ÷àñòîòû ìÿãêîé ìî�äû â KTaO3 ïî ïðèâåäåííîé âûøå �îðìóëå, íîâ îòëè÷èå îò îöåíîê, ïðîâåäåííûõ â [4℄, ìû ó÷è�òûâàëè ñàìîñîãëàñîâàíèå �îíîííîé ÷àñòîòû â ñîá�ñòâåííî-ýíåðãåòè÷åñêîé ÷àñòè, àíèçîòðîïèþ äèñïåð�ñèîííîé çàâèñèìîñòè, âçàèìîäåéñòâèå îïòè÷åñêèõ èàêóñòè÷åñêèõ êîëåáàíèé, à òàêæå ýëåêòðîñòðèêöèîí�íûå è óïðóãèå ïîïðàâêè, âûïèñàííûå â [4℄. Îêàçà�ëîñü, ÷òî áîëüøèå çíà÷åíèÿ âîëíîâîãî âåêòîðà âíî�ñÿò çàìåòíûé âêëàä â êîíå÷íûé ðåçóëüòàò, íåñìîòðÿíà îòíîñèòåëüíî áîëüøóþ ýíåðãèþ �îíîíîâ. Îáúÿñ�íèòü ýòîò �àêò ìîæíî òåì, ÷òî ïëîòíîñòü ñîñòîÿíèéäëÿ áîëüøèõ çíà÷åíèé âîëíîâîãî âåêòîðà çíà÷èòåëü�íî âûøå, ÷åì äëÿ ìàëûõ. Â ñâÿçè ñ ýòèì â òåîðèèÂàêñà âåëè÷èíó ðàäèóñà îáðåçàíèÿ âîëíîâîãî âåêòî�ðà íàäî ðàññìàòðèâàòü êàê ïîäãîíî÷íóþ. Èç ñðàâ�íåíèÿ ïîëó÷åííûõ òåîðåòè÷åñêèõ äàííûõ ñ ýêñïå�ðèìåíòàëüíûìè ñëåäóåò, ÷òî ïðè ðàäèóñå îáðåçàíèÿ0.43 èìååòñÿ õîðîøåå ñîâïàäåíèå. Äëÿ òîãî ÷òîáûïîëó÷èòü ÷èñëåííîå ñîãëàñèå òåîðèè è ýêñïåðèìåí�òà, ìû èñïîëüçîâàëè âåëè÷èíó ïëàçìåííîé ÷àñòîòûp� = 4:7 � 1013 �ö âìåñòî âåëè÷èíû 4:0 � 1013 �ö, ïî�491



Ñ. À. Ïðîñàíäååâ, Â. À. Òðåïàêîâ ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002ëó÷åííîé ýêñïåðèìåíòàëüíî â ðàáîòå [20℄. Äëÿ ýòî�ãî èìåþòñÿ êàê òåîðåòè÷åñêèå, òàê ýêñïåðèìåíòàëü�íûå îñíîâàíèÿ. Ìû òàêæå ðàññ÷èòàëè òåìïåðàòóð�íóþ çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû êðèòè÷åñêîãî êîëåáàíèÿ,èíòåãðèðóÿ êîíå÷íûå âûðàæåíèÿ ïî âñåé çîíå Áðèë�ëþýíà. Â ýòîì ñëó÷àå, â ïðîòèâîðå÷èè ñ ýêñïåðè�ìåíòîì, òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ÷àñòîòû âûøå25 K ÿâëÿåòñÿ íåëèíåéíîé (êâàäðàòè÷íîé), õîòÿ àá�ñîëþòíîå çíà÷åíèå ÷àñòîòû ïðè 80 K ñîâïàäàåò ñ ýêñ�ïåðèìåíòàëüíûì áåç èçìåíåíèÿ ýêñïåðèìåíòàëüíîãîçíà÷åíèÿ ïëàçìåííîé ÷àñòîòû. Â ïðèíöèïå, ýêñïåðè�ìåíòàëüíî íàáëþäàåìàÿ ëèíåéíàÿ çàâèñèìîñòü ìîã�ëà áû ïîëó÷èòüñÿ, åñëè ïðåäïîëîæèòü, ÷òî íåëèíåé�íûå ýëåêòðîñòàòè÷åñêèå êîý��èöèåíòû îïðåäåëåí�íûì îáðàçîì çàâèñÿò îò òåìïåðàòóðû [21℄. Îäíàêîâ ýòîì ñëó÷àå óæå íåëüçÿ ñòðîãî îáîñíîâàòü èñïîëü�çîâàíèå ñõåìû, ñïðàâåäëèâîé â îáëàñòè ìàëûõ âîë�íîâûõ âåêòîðîâ. Òàêèì îáðàçîì, ìîäåëü Âàêñà ñïî�ñîáíà îïèñàòü ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ïðè óñëî�âèè ïîäáîðà çíà÷åíèé ðàäèóñà îáðåçàíèÿ âîëíîâîãîâåêòîðà è ïëàçìåííîé ÷àñòîòû, íî äàåò îòëè÷àþùå�åñÿ îò ýêñïåðèìåíòà òåìïåðàòóðíîå ïîâåäåíèå ïðèèíòåãðèðîâàíèè ïîïðàâîê ê ãàìèëüòîíèàíó ïî âñåéçîíå Áðèëëþýíà. Î÷åâèäíî, ÷òî óëó÷øåíèå ìîäåëèìîæåò áûòü ïîëó÷åíî ïóòåì áîëåå òî÷íîãî îïèñà�íèÿ �îíîííîãî ñïåêòðà è êîíñòàíò àíãàðìîíè÷åñêî�ãî âçàèìîäåéñòâèÿ ïðè áîëüøèõ âîëíîâûõ âåêòîðàõ,à òàêæå ïðè ó÷åòå èõ çàâèñèìîñòè îò òåìïåðàòóðû.Òàêàÿ ðàáîòà áûëà ïðîâåäåíà â ðàìêàõ òåîðèè àíãàð�ìîíè÷åñêè ïîëÿðèçóåìûõ èîíîâ êèñëîðîäà â [22℄, íîâ ýòîé òåîðèè íå ó÷èòûâàåòñÿ àíãàðìîíèçì äðóãîãîïðîèñõîæäåíèÿ.3. �ÅËÀÊÑÀÒÎ�Û, ÑÂßÇÀÍÍÛÅ ÑÌß�ÊÎÉ ÌÎÄÎÉ3.1. Âçàèìîäåéñòâèå êëàñòåðîâ ñ ìÿãêîéìîäîéÄëÿ îïèñàíèÿ ñèñòåìû äèïîëåé, âçàèìîäåéñòâó�þùèõ ñ ìÿãêîé ìîäîé, ïðåäëàãàåòñÿ ãàìèëüòîíèàí,ñîñòîÿùèé èç íåñêîëüêèõ ÷àñòåé: ãàìèëüòîíèàíà ñà�ìîñîãëàñîâàííûõ �îíîíîâ,Hph, ïðèâåäåííîãî â ïðå�äûäóùåì ðàçäåëå, ãàìèëüòîíèàíà ìîäåëè Èçèíãà,îïèñûâàþùåé äèïîëüíûå ïðèìåñè, è ïåðåêðåñòíîãî÷ëåíà, îòâåòñòâåííîãî çà ñâÿçûâàíèå äèïîëåé ñ ïî�ëÿðèçàöèåé ðåøåòêè. Íàðÿäó ñ ýòèì ìû ó÷èòûâàåìòàêæå âçàèìîäåéñòâèå äèïîëüíûõ ïðèìåñåé ìåæäóñîáîé, âêëþ÷àÿ âçàèìîäåéñòâèå êëàñòåðîâ, ñîñòîÿ�ùèõ èç ýòèõ ïðèìåñåé. Ïðè÷èíà ïîÿâëåíèÿ êëàñòå�ðîâ áóäåò ðàññìîòðåíà íèæå â ïåðêîëÿöèîííîì ïîä�õîäå.

Ïîëíûé ãàìèëüòîíèàí ðàññìàòðèâàåìîé çàäà÷èèìååò âèäH = Hph � 2EXi;n �nszin � �nPhXi;n szin �� 12 Xi6=j;n Jijnnszinszjn �� 12 Xi;j;n6=1 Jij1n(szi1szjn+szinszj1); (3)ãäå �n � äèïîëüíûé ìîìåíò n-ãî êëàñòåðà, �n � êîí�ñòàíòà ñâÿçè ýòîãî êëàñòåðà ñ ïîëÿðèçàöèåé, Jijnm �èíòåãðàë âçàèìîäåéñòâèÿ äëÿ i-ãî j-ãî èîíîâ â n-ìè m-ì êëàñòåðàõ, szin � êâàçèñïèíîâûé îïåðàòîð.Îäèíî÷íûå äèïîëüíûå ïðèìåñè îòìå÷åíû èíäåêñîìn = 1. �àññìàòðèâàÿ ðåøåíèå çàäà÷è â ïðåäïîëî�æåíèè, ÷òî ëîêàëüíîå ïîëå íà äèïîëÿõ çàâèñèò îòïîëÿðèçàöèè, ìîæíî ïîëó÷èòü�d = K1 +K2�0; (4)ãäå �0 � ðåøåòî÷íàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü,K1 = 4M21n1G1"0 + 4Xm6=1 �2mnmFm"0 ;K2 = 2M1�1n1G1 + 2Xm6=1�m�mnmFm;Fm = fm1� Jmmfm ;fm = [4(1� i!�m)kBT ℄�1 ;M1 = �1 + Xm6=1 J1mnm�mFm;�1 = �1 + Xm6=1 J1m�mnmFm;G1 = F1 241� n1F10�Xm6=1 J21mnmFm1A35�1 :
(5)

nm � êîíöåíòðàöèÿ êëàñòåðîâ ñîðòà m. �åøåòî÷íàÿâîñïðèèì÷èâîñòü ìîæåò áûòü ïîëó÷åíà èç óñëîâèÿñòàáèëüíîñòè ñâîáîäíîé ýíåðãèè:�p+ �p3 + 
p5 �Xn �nhszni �E � e = 0;ãäå e � ñëó÷àéíîå ïîëå, ñîçäàííîå èîíàìè ëèòèÿ.Ìàêðîñêîïè÷åñêàÿ ïîëÿðèçàöèÿ ìîæåò áûòü íàéäå�íà ïóòåì óñðåäíåíèÿ:P0 = 1Z�1 f(e)p(e)de;492



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002 Äèýëåêòðè÷åñêèé îòêëèê êâàíòîâûõ ïàðàýëåêòðèêîâ : : :ãäå [9℄ f(e) = 1p2Æ exp��e�E0P02Æ2 � :Íàõîäÿ ïðîèçâîäíóþ îò P0 ïî E, ïîëó÷àåì�0 = 1Z�1 B(T; !)A (T; p(e))�Q(T; !) f(e)de; (6)ãäåB = 1 +K2; A(T; p) = ��+ 3�p2 + 5
p4� "0;Q = "0 Xm6=1�2mnmFm + "0�21n1G1: (7)Âûðàæåíèå äëÿ ïîëíîé âîñïðèèì÷èâîñòè ìîæåòáûòü òåïåðü ïåðåïèñàíî â âèäå� = �0 + �d = K1 + (1 +K2)�2 == K1 + 1Z�1 B2(T; !)A (T; p(e))�Q(T; !) f(e)de: (8)Âèäíî, ÷òî óñèëåíèå âîñïðèèì÷èâîñòè âîçíèêàåòèç-çà âçàèìîäåéñòâèÿ äèïîëüíûõ ïðèìåñåé ñ ìÿãêîéìîäîé, ÷òî âåäåò ê óìåíüøåíèþ çíàìåíàòåëÿ â (8),êîòîðîå òåì áîëüøå, ÷åì áîëüøå êîíñòàíòà âçàèìî�äåéñòâèÿ è êîíöåíòðàöèÿ ïðèìåñåé è ÷åì ìåíüøå÷àñòîòà, íà êîòîðîé ïðîâîäèòñÿ èçìåðåíèå. Ýòî âå�äåò òàêæå ê ý��åêòèâíîìó óâåëè÷åíèþ äèïîëüíûõìîìåíòîâ ïðèìåñåé (M1 âìåñòî �1) è êîíñòàíòû ñâÿ�çè äèïîëåé ñ ïîëÿðèçàöèåé (�1 âìåñòî �1). Îòìåòèì,÷òî íåîáõîäèìî ïðîâåñòè äîïîëíèòåëüíîå óñðåäíå�íèå ïî âåëè÷èíàì âðåìåíè ðåëàêñàöèè è ïîòåíöè�àëüíûõ áàðüåðîâ. Îáðàòèì âíèìàíèå òàêæå íà òî,÷òî ïåðâûé âêëàä â (8) î÷åíü ìàë ïî ñðàâíåíèþ ñîâòîðûì è ïðè ìàëûõ êîíöåíòðàöèÿõ ïðèìåñåé èììîæíî ïðåíåáðå÷ü.Âûøå ìû ðàññìîòðåëè âçàèìîäåéñòâèå êëàñòå�ðîâ ñ ìÿãêîé ìîäîé. Îäíàêî ïðàêòè÷åñêè òå æå ñëåä�ñòâèÿ ìîæíî ïîëó÷èòü, åñëè ðàññìàòðèâàòü âçàè�ìîäåéñòâèå êëàñòåðîâ ñ îäèíî÷íûìè ïðèìåñÿìè. Âýòîì ñëó÷àå îäèíî÷íûå ïðèìåñè èãðàëè áû ðîëü ìÿã�êîé ìîäû.�àíüøå â ëèòåðàòóðå îáñóæäàëñÿ òîëüêî âòîðîéâêëàä â (8), �d [9℄. Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî �àçîâûå ïåðå�õîäû â ñëàáûõ òâåðäûõ ðàñòâîðàõ âèðòóàëüíûõ ñåã-íåòîýëåêòðèêîâ ñ÷èòàëèñü âûçâàííûìè ý��åêòèâ�íûì êîñâåííûì âçàèìîäåéñòâèåì äèïîëåé ÷åðåç ìÿã�êóþ ìîäó. Âëèÿíèå æå äèïîëåé íà ñàìó ìÿãêóþìîäó íå ðàññìàòðèâàëîñü. Ìû, îäíàêî, âèäèì, ÷òîýòîò âêëàä ñóùåñòâåí è äîëæåí ó÷èòûâàòüñÿ ïðè

àíàëèçå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ. Äåéñòâèòåëü�íî, ïðè áîëüøèõ òåìïåðàòóðàõ ïî ñðàâíåíèþ ñ êðè�òè÷åñêîé ìîæíî ïðåíåáðå÷ü âçàèìîäåéñòâèåì ìÿã�êîé ìîäû ñ äèïîëÿìè. Äëÿ ýòîãî åñòü äâå ïðè÷èíû.Âî-ïåðâûõ, âåëè÷èíà A(T; p) ïðè òàêèõ òåìïåðàòó�ðàõ âåëèêà èç-çà àíãàðìîíè÷åñêèõ ý��åêòîâ, îïè�ñàííûõ â ïðåäûäóùåì ðàçäåëå, â ðåçóëüòàòå ÷åãîâåëè÷èíîé Q(T; !) ìîæíî ïðåíåáðå÷ü. Âî-âòîðûõ,Q(T; !) óìåíüøàåòñÿ ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû êàê T�1,÷òî òàêæå ïðèâîäèò ê èñ÷åçíîâåíèþ ñâÿçè äèïîëåéñ �îíîíàìè ïðè áîëüøèõ T . Òàê êàê A(T; 0) � T�T
ïðè áîëüøèõ T , âîñïðèèì÷èâîñòü ïîä÷èíÿåòñÿ çàêî�íó Êþðè�Âåéññà. Ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû âîç�íèêàåò îòêëîíåíèå îò çàêîíà Êþðè�Âåéññà èç-çà âçà�èìîäåéñòâèÿ �îíîíîâ ñ äèïîëÿìè. Ìû îïèøåì ýòîîòêëîíåíèå íèæå. Çäåñü æå îáðàòèì âíèìàíèå íàòî, ÷òî êðîìå íåãî â âèðòóàëüíûõ ñåãíåòîýëåêòðèêàõèìååò ìåñòî òàêæå îòêëîíåíèå, îáóñëîâëåííîå êâàí�òîâûìè ý��åêòàìè. Äåéñòâèòåëüíî, ïðè âûñîêèõòåìïåðàòóðàõ ïðèìåíèìà êëàññè÷åñêàÿ ñòàòèñòèêàè ïîòåíöèàë â òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè âðåìå�íè ðåëàêñàöèè (çàêîí Àððåíèóñà) îòñ÷èòûâàåòñÿ îòäíà ïîòåíöèàëüíîé ÿìû. Â îáëàñòè íèçêèõ òåìïåðà�òóð ñïðàâåäëèâà êâàíòîâàÿ ñòàòèñòèêà è ïîòåíöèàëäîëæåí îòñ÷èòûâàòüñÿ îò ýíåðãèè îñíîâíîãî ñîñòîÿ�íèÿ â ÿìå. Òàêèì îáðàçîì, ïåðåõîä îò êëàññè÷åñêîéê êâàíòîâîé ñòàòèñòèêå ñîïðîâîæäàåòñÿ óñêîðåíèåìðåëàêñàöèîííûõ ïðîöåññîâ ïî ñðàâíåíèþ ñ ñîîòâåò�ñòâóþùèìè ïðîöåññàìè â êëàññè÷åñêîé ñòàòèñòèêå.Â ïðèíöèïå, íåîáõîäèìî òàêæå ïðèíèìàòü âî âíè�ìàíèå è âîçìîæíîå òóííåëèðîâàíèå ïðèìåñåé ìåæ�äó ðàçëè÷íûìè íåöåíòðîñèììåòðè÷íûìè ñîñòîÿíè�ÿìè, ÷òî âåäåò ê òåì æå ïîñëåäñòâèÿì. Â ëîêàëüíîíåîäíîðîäíûõ òâåðäûõ ðàñòâîðàõ èìååòñÿ åùå îäèíèñòî÷íèê äëÿ òàêîãî îòêëîíåíèÿ, îáóñëîâëåííûé êî�íå÷íîñòüþ ïîëÿðíûõ îáëàñòåé â íåóïîðÿäî÷åííûõêðèñòàëëàõ. Â ðåçóëüòàòå ýòîãî íèæå òåìïåðàòóð,ïðè êîòîðûõ êîððåëÿöèîííûé ðàäèóñ ñåãíåòîýëåê�òðè÷åñêèõ �ëóêòóàöèé äîñòèãàåò ðàçìåðà ïîëÿðíûõîáëàñòåé, êîððåëÿöèîííûé ðàäèóñ, à ñëåäîâàòåëüíî,è ðåøåòî÷íàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü, íàñûùàþòñÿ. Ýòîïðèâîäèò ê òàêîìó æå ïîâåäåíèþ òåìïåðàòóðíîé çà�âèñèìîñòè äèýëåêòðè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè, êàê âêâàíòîâûõ ïàðàýëåêòðèêàõ, ò. å. ê íàñûùåíèþ âîñ�ïðèèì÷èâîñòè íèæå íåêîòîðîé òåìïåðàòóðû íàñû�ùåíèÿ.Âçàèìîäåéñòâèå äèïîëåé ñ ìÿãêîé ìîäîé ïðèâî�äèò òàêæå ê ý��åêòèâíîìó ïîÿâëåíèþ äèñïåðñèèó ìÿãêîé ìîäû èç-çà çàâèñèìîñòè Q îò !. Ýòà äèñ�ïåðñèÿ îêàçûâàåòñÿ çíà÷èòåëüíî óñèëåííîé ïî ñðàâ�íåíèþ ñ äèñïåðñèåé èçîëèðîâàííîãî ðåëàêñàòîðà èïðèâîäèò ê ñèëüíîé ÷àñòîòíîé äèñïåðñèè äèýëåêòðè�493



Ñ. À. Ïðîñàíäååâ, Â. À. Òðåïàêîâ ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè â îáëàñòè òåìïåðàòóðíîãî ïè�êà âîñïðèèì÷èâîñòè.Èç-çà âëèÿíèÿ ñðåäíåãî êâàäðàòà ïîëÿðèçàöèèíà A(T; p) (åñëè ïðåäïîëîæèòü óïîðÿäî÷åíèå äè�ïîëüíûõ ïðèìåñåé â íàíîîáëàñòÿõ) óâåëè÷åíèå âîñ�ïðèèì÷èâîñòè ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû çàìåä�ëÿåòñÿ. Â êà÷åñòâå îöåíêè ìîæíî âîñïîëüçîâàòü�ñÿ ëèíåéíîé çàâèñèìîñòüþ ïîëÿðèçàöèè â êëàñòå�ðàõ îò âåëè÷èíû âíóòðåííåãî ñëó÷àéíîãî ïîëÿ,hp2i = K"20�20, ãäå �0 � çàòðàâî÷íàÿ ðåøåòî÷íàÿâîñïðèèì÷èâîñòü è K � êîíñòàíòà. Èç ýòîé îöåí�êè ñëåäóåò, ÷òî ñðåäíèé êâàäðàò ïîëÿðèçàöèè áóäåòîñîáåííî áîëüøèì âáëèçè ìàêñèìóìà âîñïðèèì÷è�âîñòè (ñ ïîñëåäóþùèì íàñûùåíèåì ïî èçëîæåííûìâûøå ïðè÷èíàì).3.2. Ìàëûå êîíöåíòðàöèèÄëÿ ìàëûõ êîíöåíòðàöèé ìîæíî ïðåíåáðå÷ü âå�ðîÿòíîñòüþ îáðàçîâàíèÿ ïåðêîëÿöèîííûõ êëàñòå�ðîâ è ïðèñóòñòâèåì êëàñòåðîâ äðóãîé ïðèðîäû. Âñâÿçè ñ ýòèì êàæäûé ïðèìåñíûé èîí ëèòèÿ èìå�åò òîëüêî îäíî ñðåäíåå âðåìÿ ðåëàêñàöèè, îáóñëîâ�ëåííîå ïåðåñêîêîì îäèíî÷íûõ èîíîâ ëèòèÿ ìåæäóäâóìÿ áëèæàéøèìè ïîòåíöèàëüíûìè ÿìàìè. Îòêëî�íåíèå îò ñðåäíåãî, êàê ìû íàøëè, îïðåäåëÿåòñÿ âîñíîâíîì ãàóññîâûì ðàñïðåäåëåíèåì âåëè÷èí ïîòåí�öèàëüíûõ áàðüåðîâ îêîëî åãî ñðåäíåãî çíà÷åíèÿ (ñì.ï. 3.4). Ýòîò ðàçáðîñ, ïî-âèäèìîìó, îáóñëîâëåí ñëó�÷àéíûìè ïîëÿìè, ñîçäàííûìè îêðóæàþùèìè ïðè�ìåñÿìè è äå�åêòàìè. Òàêèì îáðàçîì, â ðàññìàòðèâà�åìîì ñëó÷àå î÷åíü ìàëûõ êîíöåíòðàöèé, êîãäà ðàñ�ñòîÿíèÿ ìåæäó ïðèìåñÿìè çàìåòíî ïðåâûøàþò êîð�ðåëÿöèîííûé ðàäèóñ �ëóêòóàöèé ñåãíåòîýëåêòðè÷å�ñêîãî ïàðàìåòðà ïîðÿäêà îñíîâíîé ìàòðèöû, ìû ìî�æåì îãðàíè÷èòüñÿ áîëåå óïðîùåííîé ñõåìîé, ÷åì òà,êîòîðàÿ ðàçðàáîòàíà âûøå. Â ýòîì ïóíêòå ìû êàêðàç ðàññìàòðèâàåì òàêîé ñëó÷àé òåîðåòè÷åñêè è èë�ëþñòðèðóåì åãî ðåçóëüòàòàìè âûïîëíåííûõ ýêñïåðè�ìåíòàëüíûõ èññëåäîâàíèé äëÿ êîíöåíòðàöèè ëèòèÿx = 0:006. Ïðèìåñè ïðè òàêèõ êîíöåíòðàöèÿõ íà�õîäÿòñÿ â ñðåäíåì íà ðàññòîÿíèÿõ 5.5 ïîñòîÿííûõðåøåòêè, òîãäà êàê êîððåëÿöèîííûé ðàäèóñ â òàí�òàëàòå êàëèÿ äàæå ïðè ñàìûõ íèçêèõ òåìïåðàòó�ðàõ ïîðÿäêà 3.7 ïîñòîÿííûõ ðåøåòêè. Ýòî, êîíå÷�íî, íå ãîâîðèò î òîì, ÷òî ïðèìåñíûå êëàñòåðû âýòîì ñëó÷àå ñîâñåì íå îáðàçóþòñÿ. Íèæå íà îñíî�âå ïåðêîëÿöèîííûõ ðàñ÷åòîâ ìû ïîêàæåì, ÷òî êàêðàç â ñèëó ñëó÷àéíîãî ðàçáðîñà ïðèìåñåé ïî óçëàìðåøåòêè íåáîëüøîå ÷èñëî êëàñòåðîâ ìàëîãî îáúåìàâñå-òàêè ïðèñóòñòâóåò äàæå â ñëó÷àå ìàëûõ êîíöåí�òðàöèé ïðèìåñåé, îäíàêî èõ ðîëü â äèíàìèêå ðåøåò�

êè, ïî-âèäèìîìó, íåâåëèêà. Äåéñòâèòåëüíî, ýêñïåðè�ìåíòàëüíûå äàííûå, êîòîðûå äëÿ óêàçàííîé êîíöåí�òðàöèè ìû ïðèâîäèì íèæå íà ðèñ. 2à, ïîêàçûâàþò,÷òî ïðè ýòîé êîíöåíòðàöèè â òåìïåðàòóðíûõ çàâè�ñèìîñòÿõ êàê äåéñòâèòåëüíîé, òàê è ìíèìîé ÷àñòåéäèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè èìååò ìåñòî òîëü�êî îäèí ðåëàêñàöèîííûé ïèê, ïîÿâëåíèå êîòîðîãîìû ñâÿçûâàåì ñ îäèíî÷íûìè ïåðåñêîêàìè ïðèìåñ�íûõ èîíîâ ëèòèÿ ìåæäó áëèæàéøèìè ïîòåíöèàëü�íûìè ÿìàìè.Ïåðåä òåì êàê ïðîäîëæàòü èññëåäîâàíèå ñëó÷àÿìàëûõ êîíöåíòðàöèé èîíîâ ëèòèÿ â ðåøåòêå òàíòà�ëàòà êàëèÿ, ìû õîòèì ñäåëàòü ïðåäâàðèòåëüíîå çà�ìå÷àíèå î òîì, ÷òî íèæå â ï. 3.3 ìû ðàññìîòðèìñëó÷àé ïðîìåæóòî÷íûõ êîíöåíòðàöèé èîíîâ ëèòèÿ,êîãäà èîíû ëèòèÿ â ñðåäíåì óæå íàõîäÿòñÿ íà îòíî�ñèòåëüíî áëèçêèõ ðàññòîÿíèÿõ, íî â ñèëó ñëó÷àéíî�ñòè â ðàñïîëîæåíèè èîíîâ ëèòèÿ ïîëíîå óïîðÿäî÷å�íèå ñìåùåíèé èîíîâ â ðåøåòêå åùå íå ïðîèñõîäèò,õîòÿ åãî ìîæíî ñîçäàòü ñ ïîìîùüþ ïðèëîæåííîãîâíåøíåãî ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ â õîäå îõëàæäåíèÿêðèñòàëëà. Ýòîò ñëó÷àé ìû ïðîèëëþñòðèðóåì äðó�ãèìè ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè äëÿ êîíöåíòðà�öèè ëèòèÿ x = 0:043.Ïðèñòóïèì ê áîëåå ïîäðîáíîìó èçó÷åíèþ ñëó�÷àÿ ìàëûõ êîíöåíòðàöèé èîíîâ ëèòèÿ â ðåøåòêåòàíòàëàòà êàëèÿ. Â ýòîì ñëó÷àå áóäåì èñïîëüçî�âàòü óïðîùåííûé ãàìèëüòîíèàí, îïèñûâàþùèé èçî�ëèðîâàííûå ïðèìåñíûå äèïîëè, ñâÿçàííûå ñ ìÿãêîéìîäîé (ïîëíûé ãàìèëüòîíèàí âêëþ÷àåò òàêæå ñîá�ñòâåííóþ ýíåðãèþ îñíîâíîé ðåøåòêè):H = �2EXi �szi � �PhXi szi : (9)Îáîçíà÷åíèÿ òå æå, ÷òî è â ïðåäûäóùåì ðàçäåëå, íîçäåñü ìû ðàññìàòðèâàåì òîëüêî îäèíî÷íûå ïðèìåñ�íûå äèïîëè îäíîãî ñîðòà.Íà ðèñ. 2à ïîêàçàíû ýêñïåðèìåíòàëüíûå òåì�ïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè äåéñòâèòåëüíîé ÷àñòèäèýëåêòðè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè â KLT ïðèx = 0:006. Òàêàÿ âåëè÷èíà êîíöåíòðàöèè ëèòèÿ âòàíòàëàòå êàëèÿ ñ÷èòàåòñÿ ìàëîé [1℄, ò. å. îíà íèæåíèæíåé êðèòè÷åñêîé êîíöåíòðàöèè x
r = 0:01, ïðèêîòîðîé â KLT íà÷èíàþò ïðîèñõîäèòü ïåðåõîäûâ ñîñòîÿíèå ïîëÿðíîãî ñòåêëà. Âåëè÷èíà äèïîëü�íîãî ìîìåíòà ïðèìåñè âûáèðàëàñü â ñîîòâåòñòâèèñ íåçàâèñèìûìè ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè:� = 0:6 e ��A [23℄. Êîíñòàíòà ñâÿçè áûëà îïðåäå�ëåíà èç óñëîâèÿ õîðîøåãî ñîâïàäåíèÿ òåîðèè èýêñïåðèìåíòà, �1 = 0:12�1=3"0, è îêàçàëàñü áëèçêîéê ðåçóëüòàòàì òåîðåòè÷åñêèõ îöåíîê [24℄. Âûñîòàáàðüåðà U è âðåìÿ ðåëàêñàöèè �0 ïðè âûñîêèõ494



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002 Äèýëåêòðè÷åñêèé îòêëèê êâàíòîâûõ ïàðàýëåêòðèêîâ : : :
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�èñ. 2. Ýêñïåðèìåíòàëüíûå (à) è òåîðåòè÷åñêèå (á) òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè äåéñòâèòåëüíîé ÷àñòè äèýëåêòðè-÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè â KLT ïðè x = 0:006: 1 � 400 �ö; 2 � 11 ê�ö; 3 � 1 Ì�öòåìïåðàòóðàõ îïðåäåëÿëèñü èç çàêîíà Àððåíèó�ñà: U = 908 Ê, �0 = 2 � 10�13 ñ. Ìÿãêàÿ ìîäàîïèñûâàëàñü �îðìóëîé Áàððåòòà!2
 / Ts 
th(Ts=T )� T0ñ T0 = 0 Ê è Ts = 44 K íà îñíîâå õîðîøåãî âîñïðî�èçâåäåíèÿ âûñîêîòåìïåðàòóðíîé ÷àñòè âîñïðèèì÷è�âîñòè. Îòíîñèòåëüíî áîëüøàÿ âåëè÷èíà òåìïåðàòó�ðû íàñûùåíèÿ Ts íàõîäèòñÿ â ñîîòâåòñòâèè ñ ðå�çóëüòàòàìè èññëåäîâàíèé ãèïåððàìàíîâñêîãî ðàññå�ÿíèÿ ñâåòà [25℄. Âåëè÷èíà êîíñòàíòû K îïðåäåëÿ�ëàñü èç óñëîâèÿ õîðîøåãî ñîâïàäåíèÿ òåîðèè è ýêñ�ïåðèìåíòà â îáëàñòè ïèêà âîñïðèèì÷èâîñòè è îêà�çàëàñü ðàâíîé 5:6 � 10�6. Èç ñðàâíåíèÿ ðåçóëüòàòîâòåîðåòè÷åñêèõ âû÷èñëåíèé (ðèñ. 2á) ñ ýêñïåðèìåí�òîì (ðèñ. 2à) âèäíî õîðîøåå êà÷åñòâåííîå è ïîëóêî�ëè÷åñòâåííîå ñîâïàäåíèå òåîðåòè÷åñêèõ è ýêñïåðè�ìåíòàëüíûõ ðåçóëüòàòîâ äëÿ ðàçíûõ ÷àñòîò. �àçóì�íîå ñîãëàñèå òåîðèè è ýêñïåðèìåíòà ïîëó÷åíî è äëÿìíèìîé ÷àñòè âîñïðèèì÷èâîñòè.3.3. Ïðîìåæóòî÷íûå êîíöåíòðàöèèÏåðåéäåì ê ðàññìîòðåíèþ ïðîìåæóòî÷íûõ êîí�öåíòðàöèé èîíîâ ëèòèÿ. Çäåñü ìû èçó÷àåì êîíöåí�òðàöèþ ëèòèÿ x = 0:043. Âûïîëíåííûå ýêñïåðèìåí�òàëüíûå èññëåäîâàíèÿ ïîêàçàëè, ÷òî òåìïåðàòóðíûåçàâèñèìîñòè êàê ìíèìîé, òàê è äåéñòâèòåëüíîé ÷à�ñòåé äèýëåêòðè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè ïðè ïðîìå�æóòî÷íûõ êîíöåíòðàöèÿõ (áîëüøèõ, ÷åì íèæíÿÿêðèòè÷åñêàÿ, íî ìåíüøèõ, ÷åì x = 0:06, ïðè êîòî�ðîé óæå âîçíèêàåò ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèé �àçîâûéïåðåõîä [26℄) ñîäåðæàò äâà ïèêà (ðèñ. 3). Â ñâÿçè ñ

ýòèì äëÿ òåîðåòè÷åñêîãî îïèñàíèÿ ýòèõ ðåçóëüòàòîâìû ðàññìîòðåëè óñëîæíåííûé ãàìèëüòîíèàí âèäàH = �2EXi �1szi1 � 2EXi �2szi2 �� �1PhXi szi1 � �2PhXi szi2: (10)Íà ðèñ. 3 ïîêàçàíû ýêñïåðèìåíòàëüíî ïîëó÷åí�íûå òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè äåéñòâèòåëüíîé èìíèìîé ÷àñòåé äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè ñîâ�ìåñòíî ñ ðåçóëüòàòàìè íàøèõ òåîðåòè÷åñêèõ ðàñ÷å�òîâ äëÿ KLT ñ x = 0:043. Êàê âèäíî, èìååòñÿ õî�ðîøåå ñîâïàäåíèå ýòèõ äàííûõ. Âåëè÷èíû âðåìåíðåëàêñàöèè è áàðüåðîâ îïðåäåëÿëèñü íàìè èç àððå�íèóñîâñêîãî ïðåäñòàâëåíèÿ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàí�íûõ. Ìû ïîëó÷èëè �0 = 9 � 10�13 ñ, U = 914 K äëÿïåðâîãî ðåëàêñàòîðà è U = 2695 K, �0 = 1:36 �10�15 ñäëÿ âòîðîãî ðåëàêñàòîðà. Âåëè÷èíà êîíñòàíòû Kïðàêòè÷åñêè òàêàÿ æå, êàê è â ñëó÷àå ìàëûõ êîí�öåíòðàöèé: K = 5:6 � 10�6. Êîíñòàíòû ñâÿçè îêà�çàëèñü ìåíüøå, ÷åì â ñëó÷àå ìàëûõ êîíöåíòðàöèé,÷òî, ïî-âèäèìîìó, ñâÿçàíî ñ óæåñòî÷åíèåì ìÿãêîéìîäû ñ ðîñòîì êîíöåíòðàöèè ïðèìåñåé èç-çà âëèÿ�íèÿ ñëó÷àéíûõ ïîëåé: �1 = 0:05 è �2 = 0:025.Â ñâÿçè ñ ïîëó÷åííûìè äàííûìè èíòåðåñíî îá�ñóäèòü ïðèðîäó äâóõ ðåëàêñàòîðîâ, íàáëþäàåìûõýêñïåðèìåíòàëüíî. Â [27℄ áûëî ïðåäïîëîæåíî, ÷òîïåðâûé ðåëàêñàòîð ñâÿçàí ñ ðåëàêñàöèåé îäèíî÷íûõèîíîâ ëèòèÿ, à âòîðîé � ñ ðåëàêñàöèåé ïàð èîíîâ ëè�òèÿ. Îäíàêî òàêàÿ òðàêòîâêà íàòàëêèâàåòñÿ íà ñå�ðüåçíûå òðóäíîñòè: ïðåäýêñïîíåíöèàëüíûé ìíîæè�òåëü â çàâèñèìîñòè âðåìåíè ðåëàêñàöèè äëÿ âòîðî�ãî ðåëàêñàòîðà îêàçûâàåòñÿ ñëèøêîì ìàëûì, ÷òîáû495
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100�èñ. 3. Ñðàâíåíèå òåîðåòè÷åñêèõ ðàñ÷åòîâ (ñïëîøíûå êðèâûå) ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè (êâàäðàòû) äëÿ KLTñ x = 0:043: äåéñòâèòåëüíàÿ (a) è ìíèìàÿ (á) ÷àñòè äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòèïðåäïîëàãàòü êëàñòåðíûé õàðàêòåð äèíàìèêè ïðè�ìåñåé. Íèæå â ï. 3.5 ìû ïîêàæåì, ÷òî ýòîò ìíîæè�òåëü äîëæåí áûòü îòêîððåêòèðîâàí â ñâÿçè ñ òåì,÷òî âåëè÷èíà ñðåäíåãî ïîòåíöèàëüíîãî áàðüåðà ïðè�ìåñåé åñòü �óíêöèÿ òåìïåðàòóðû.Ñîãëàñíî ðåçóëüòàòàì ðàñ÷åòîâ èç ïåðâûõ ïðèí�öèïîâ [28�30℄, ïîòåíöèàëüíûé áàðüåð äëÿ ïðûæêà ñïîâîðîòîì äèïîëÿ íà 90Æ çàìåòíî ìåíüøå, ÷åì áàðü-åð äëÿ ïîâîðîòà äèïîëÿ íà 180Æ. Â ñâÿçè ñ ýòèì, ìîæ�íî áûëî áû ïðåäïîëîæèòü, ÷òî ó ðÿäà èîíîâ ëèòèÿ,â ñèëó ñëó÷àéíîñòè ðàñïîëîæåíèÿ ñîñåäíèõ èîíîâëèòèÿ â ðåøåòêå, èìååòñÿ âîçìîæíîñòü ïîâîðîòîâòîëüêî íà 180Æ, à ïîâîðîòû äèïîëüíîãî ìîìåíòà íà90Æ ýíåðãåòè÷åñêè íåâûãîäíû, à ñëåäîâàòåëüíî, ìà�ëîâåðîÿòíû. Ñ äðóãîé ñòîðîíû, äðóãèå èîíû ëèòèÿìîãóò ëåãêî ïåðåñêàêèâàòü ìåæäó ïîòåíöèàëüíûìèÿìàìè ñ ïîâîðîòîì äèïîëüíîãî ìîìåíòà íà 90Æ.Îäíèì èç àðãóìåíòîâ ïðîòèâ òàêîé èíòåðïðåòà�öèè ìîã áû áûòü òîò �àêò, ÷òî ïðè ìàëûõ êîíöåí�òðàöèÿõ ïðèìåñåé, ðàññìîòðåííûõ â ïðåäûäóùåìïóíêòå, â ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ âèäåí òîëüêîîäèí ïèê. Îäíàêî ìû ïðîâåëè ðàñ÷åòû òåìïåðàòóð�íîé çàâèñèìîñòè äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè âðàìêàõ ìîäåëè, ïðåäñòàâëåííîé â ýòîì ðàçäåëå èîïèñûâàþùåé ñèòóàöèþ, êîãäà åñòü äâà ðàçëè÷íûõðåëàêñàòîðà, ñîîòâåòñòâóþùèõ ïîâîðîòàì ëèòèÿ íà90 è 180Æ äëÿ êîíöåíòðàöèè ëèòèÿ 0.006%, è ïîëó�÷èëè, ÷òî â ñîîòâåòñòâèè ñ ýêñïåðèìåíòîì èìååòñÿòîëüêî îäèí ðåëàêñàöèîííûé ïèê. Âòîðîé ïèê ïðèìàëîé êîíöåíòðàöèè ëèòèÿ íàñòîëüêî ñëàá, ÷òî âýêñïåðèìåíòå è â ðàñ÷åòå íå âèäåí. Ýòîò �àêò ìîæ�íî îáúÿñíèòü òåì, ÷òî îïèñàííûå âûøå óñëîâèÿ äëÿ

ïîÿâëåíèÿ âòîðîãî ðåëàêñàöèîííîãî ïèêà â ñëó÷àåìàëûõ êîíöåíòðàöèé ëèòèÿ íå âûïîëíÿþòñÿ.Â ñèëó ñëîæíîñòè çàäà÷è â íàñòîÿùåå âðåìÿ ïîêàîòñóòñòâóþò ìèêðîñêîïè÷åñêèå ðàñ÷åòû èëè îäíî�çíà÷íî òðàêòóåìûå ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå, ïîä�òâåðæäàþùèå òó èëè èíóþ òî÷êó çðåíèÿ èç ïðè�âåäåííûõ âûøå. Íàñòîÿùåå èññëåäîâàíèå ïîêàçàëî,÷òî íåçàâèñèìî îò ðåøåíèÿ ýòîãî âîïðîñà (êëàñòå�ðû ïðèìåñåé, ïðèìåñè ðàçëè÷íûõ òèïîâ èëè ðàçëè÷�íûé ïîòåíöèàëüíûé ðåëüå� ó ïðèìåñåé îäíîãî ñîð�òà) îáà ðåëàêñàöèîííûõ ïðîöåññà âçàèìîäåéñòâóþòñ ìÿãêîé ìîäîé, ÷òî îïðåäåëÿåò îñîáåííîñòè òåìïå�ðàòóðíîãî è ÷àñòîòíîãî ïîâåäåíèÿ äèýëåêòðè÷åñêîéïðîíèöàåìîñòè.3.4. ×àñòîòíàÿ çàâèñèìîñòü âîñïðèèì÷èâîñòèÏðè èçó÷åíèè ÷àñòîòíîé çàâèñèìîñòè âîñïðèèì�÷èâîñòè ìû âñòðåòèëèñü ñ òåì �àêòîì, ÷òî äåáà�åâñêîå îïèñàíèå íåäîñòàòî÷íî äëÿ îáúÿñíåíèÿ ýêñ�ïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ. Ïðè äåáàåâñêîì îïèñàíèèäèýëåêòðè÷åñêîé �óíêöèè äàæå ñ ó÷åòîì ñâÿçûâà�íèÿ äèïîëåé ñ ìÿãêîé ìîäîé øèðèíà ðåëàêñàöèîííî�ãî ïèêà â ìíèìîé ÷àñòè ÷àñòîòíîé çàâèñèìîñòè âîñ�ïðèèì÷èâîñòè îêàçûâàåòñÿ ìåíüøå øèðèíû, íàáëþ�äàåìîé â ýêñïåðèìåíòå. Â ñâÿçè ñ ýòèì ìû ïîñòàâè�ëè çàäà÷ó î ïîèñêå ïîäõîäÿùåé �óíêöèè ðàñïðåäå�ëåíèÿ áàðüåðîâ äèïîëüíûõ ïðèìåñåé. Åñëè ïðèíÿòü,÷òî ýòà �óíêöèÿ ðàñïðåäåëåíèÿ îïèñûâàåòñÿ �óíê�öèåé �àóññà, òî ñîãëàñèå òåîðèè ñ ýêñïåðèìåíòîìâ îáëàñòè îòíîñèòåëüíî âûñîêèõ ÷àñòîò çíà÷èòåëü�íî óëó÷øàåòñÿ. Îäíàêî â îáëàñòè ìàëûõ ÷àñòîò âñå496
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lnω[�ö]�èñ. 4. Ñðàâíåíèå òåîðåòè÷åñêèõ (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ)è ýêñïåðèìåíòàëüíûõ (êâàäðàòû) äàííûõ äëÿ ÷àñ-òîòíîé çàâèñèìîñòè ìíèìîé ÷àñòè äèýëåêòðè÷åñêîéïðîíèöàåìîñòè â KLT ñ x = 0:043 ñ ó÷åòîì (1 )è áåç ó÷åòà (2 ) äîïîëíèòåëüíîãî íèçêî÷àñòîòíîãîâêëàäà; T = 140 Êåùå èìååòñÿ ðàñõîæäåíèå. Ïî-âèäèìîìó, äëÿ ïðîìå�æóòî÷íûõ çíà÷åíèé êîíöåíòðàöèé ëèòèÿ, êîòîðûåìû çäåñü ðàññìàòðèâàåì, èìååòñÿ äîïîëíèòåëüíûéâêëàä â îáëàñòè ìàëûõ ÷àñòîò, îáóñëîâëåííûé êî�îïåðàòèâíûìè ÿâëåíèÿìè (íàïðèìåð, êëàñòåðíûìèâêëàäàìè â âîñïðèèì÷èâîñòü), à òàêæå âêëàäàìèòåõ äèïîëåé, êîòîðûå íàõîäÿòñÿ â äîïîëíèòåëüíîìïîëå (äå�îðìàöèè) îêðóæàþùèõ èîíîâ. Ìû íàøëè,÷òî ïðè òåìïåðàòóðàõ îêîëî 140 Ê îáñóæäàåìûéçäåñü äîïîëíèòåëüíûé âêëàä ìîæåò áûòü çàäàí ïðî�ñòî êîíñòàíòîé â èññëåäóåìîì íàìè ÷àñòîòíîì èí�òåðâàëå (ðèñ. 4), îäíàêî ïðè ìåíüøèõ òåìïåðàòóðàõîí óæå çàäàâàëñÿ �óíêöèåé, êîòîðàÿ ëèøü â îáëà�ñòè ìàëûõ ÷àñòîò ïîñòîÿííà, à ïðè áîëüøèõ ÷àñòî�òàõ ðåçêî óáûâàåò ñ ÷àñòîòîé. Âåëè÷èíà ýòîãî âêëà�äà â îáëàñòè íàñûùåíèÿ (ïîñòîÿííîãî çíà÷åíèÿ) óâå�ëè÷èâàëàñü ñ ïîíèæåíèåì òåìïåðàòóðû, íî îáëàñòü÷àñòîò, ãäå èìåëîñü ýòî íàñûùåííîå çíà÷åíèå, ñó�æàëàñü. Äëÿ âûÿñíåíèÿ ìèêðîñêîïè÷åñêîé ïðèðîäûýòîãî âêëàäà íåîáõîäèìû äîïîëíèòåëüíûå èññëåäî�âàíèÿ. Àíàëîãè÷íûå ðåçóëüòàòû ïîëó÷åíû íàìè äëÿîáëàñòè áîëåå íèçêèõ òåìïåðàòóð, ïðè êîòîðûõ ïðî�ÿâëÿåòñÿ áûñòðûé ðåëàêñàöèîííûé ïðîöåññ.Â ðåçóëüòàòå ïîäãîíêè ïàðàìåòðà �óíêöèè ðàñ�ïðåäåëåíèÿ ïîòåíöèàëüíûõ áàðüåðîâ ìû ïîëó÷èëè,÷òî ïîëóøèðèíà �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ â ñðåäíåìñîñòàâëÿåò 200 Ê. Ýòîò ðåçóëüòàò âïîëíå ïîíÿòåí,åñëè ó÷åñòü, ÷òî ïðè ïðîìåæóòî÷íûõ êîíöåíòðàöè�ÿõ äèïîëüíûå ïðèìåñè íàõîäÿòñÿ â ñëó÷àéíîì ïîëå

îêðóæàþùèõ ïðèìåñåé. Ìû îæèäàåì, ÷òî øèðèíà�óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ áàðüåðîâ áóäåò óìåíüøàòü�ñÿ ïðè óïîðÿäî÷åíèè äèïîëåé â ðåçóëüòàòå ïîÿâëå�íèÿ ëîêàëüíîé èëè ãëîáàëüíîé ïîëÿðèçàöèè, à òàê�æå â ðåçóëüòàòå âîçäåéñòâèÿ âíåøíåãî ïîëÿ.3.5. Çàâèñèìîñòü ïîòåíöèàëüíîãî áàðüåðàïðèìåñè ëèòèÿ â KTaO3 îò òåìïåðàòóðûÎáû÷íî ñ÷èòàåòñÿ, ÷òî âðåìÿ ðåëàêñàöèè äàåòñÿçàêîíîì Àððåíèóñà� = �0 exp(�U=kBT ); (11)ãäå ïîòåíöèàëüíûé áàðüåð U ñ÷èòàåòñÿ íå çàâèñÿ�ùèì îò òåìïåðàòóðû. Â ðàññìàòðèâàåìîì íàìè ñëó�÷àå ïðîìåæóòî÷íûõ êîíöåíòðàöèé (ï. 3.3) îáà ðå�ëàêñàöèîííûõ ïðîöåññà äîëæíû áûëè áû îïèñû�âàòüñÿ �îðìóëîé (11) ñ ðàçëè÷íûìè âåëè÷èíàìèïîòåíöèàëüíûõ áàðüåðîâ è ïðåäýêñïîíåíöèàëüíûõìíîæèòåëåé. Ïðèìåíÿÿ îáùèå �îðìóëû, ïîëó÷åí�íûå â ðàçä. 2, ìû ïîëó÷èëè, ÷òî ñðåäíèå âåëè÷èíûïîòåíöèàëüíûõ áàðüåðîâ â èçó÷àåìîé ñèñòåìå ëèíåé�íî óáûâàþò ñ òåìïåðàòóðîé. Íà ðèñ. 5 ïðèâåäåíûíàéäåííûå èç ýêñïåðèìåíòà âåëè÷èíû ñðåäíåãî ïî�òåíöèàëüíîãî áàðüåðà äëÿ ìåäëåííîé ðåëàêñàöèè.Ïîäîáíûé ãðà�èê, íî ñ ïðèìåðíî â äâà ðàçà ìåíååðåçêèì óìåíüøåíèåì âåëè÷èíû áàðüåðà ñ òåìïåðà�òóðîé ïîëó÷åí íàìè è äëÿ áûñòðîãî ïðîöåññà ðåëàê�ñàöèè. Ìû õîòèì îáðàòèòü ñïåöèàëüíîå âíèìàíèå÷èòàòåëÿ íà òîò �àêò, ÷òî ïðè îáðàáîòêå ýêñïåðè�ìåíòàëüíûõ äàííûõ ìû íå ïðåäïîëàãàëè êàêîé-ëèáîàíàëèòè÷åñêîé çàâèñèìîñòè ïîòåíöèàëüíîãî áàðüå�ðà îò òåìïåðàòóðû. �åçóëüòàò, êîòîðûé ìû ïîëó÷è�ëè, ÿâëÿåòñÿ ýêñïåðèìåíòàëüíûì �àêòîì. Íàéäåí�íàÿ ëèíåéíàÿ çàâèñèìîñòü ïîòåíöèàëüíîãî áàðüåðàîò òåìïåðàòóðû èçâåñòíà äëÿ ïîëÿðîíîâ [31℄, îäíà�êî ìû íå ñâÿçûâàåì èññëåäóåìóþ ðåëàêñàöèþ ñ ýëåê�òðîíàìè èëè ïîëÿðîíàìè ïî ïðè÷èíàì, êîòîðûå áó�äóò óêàçàíû íèæå. Ìû ñâÿçûâàåì íàáëþäàåìóþ ðå�ëàêñàöèþ ñ ïðûæêàìè ïðèìåñíûõ èîíîâ ëèòèÿ ìåæ�äó áëèæàéøèìè ïîòåíöèàëüíûìè ÿìàìè, à íàëè÷èåñàìîé ïîòåíöèàëüíîé ÿìû � ñ òåì, ÷òî áîëüøèå ñìå�ùåíèÿ èîíîâ ëèòèÿ ñèëüíî âëèÿþò íà ïîëîæåíèåîêðóæàþùèõ èîíîâ; ïîñëåäíèå, â ñâîþ î÷åðåäü, ïî�ñëå ñìåùåíèÿ ñîçäàþò ãëóáîêèé ïîòåíöèàë äëÿ èîíàëèòèÿ, è ñîîòâåòñòâóþùàÿ ýíåðãèÿ ïðèìåñè ëèòèÿ âîñíîâíîì îáóñëîâëåíà àâòîëîêàëèçàöèåé ïðèìåñè âîäíîì èç íåöåíòðîñèììåòðè÷íûõ ïîëîæåíèé èç-çàïîëÿðèçàöèè èîíîâ îêðóæåíèÿ [28�30℄. Ìû ïîëàãà�åì, ÷òî ïîòåíöèàëüíûé áàðüåð èîíà ëèòèÿ èñïûòû�âàåò íåêîòîðîå ¾äðîæàíèå¿ â ðåçóëüòàòå äèíàìèêè16 ÆÝÒÔ, âûï. 2 497
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T,Ê�èñ. 5. Âåëè÷èíû ñðåäíåãî ïîòåíöèàëüíîãî áàðüå-ðà (êâàäðàòû), ïîëó÷åííûå èç îáðàáîòêè ÷àñòîòíîéçàâèñèìîñòè äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè KLTñ x = 0:043 (ñì. ðèñ. 4). Ïðÿìàÿ ëèíèÿ � íàèëó÷-øåå ëèíåéíîå ïðèáëèæåíèå U = U0 � 5:5kBTîêðóæàþùèõ èîíîâ. Àìïëèòóäà äðîæàíèÿ, î÷åâèä�íî, ðàñòåò ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû, ÷òî è ïðèâîäèò êóìåíüøåíèþ ñðåäíåãî ý��åêòèâíîãî ïîòåíöèàëüíî�ãî áàðüåðà ñ òåìïåðàòóðîé. Â ýòîì ñìûñëå èîí ëèòèÿâ ðåøåòêå KTaO3 ìîæíî áûëî áû íàçâàòü èîííûìïîëÿðîíîì ïî àíàëîãèè ñ ýëåêòðîííûì ïîëÿðîíîì,îäíàêî åùå ðàç ïîä÷åðêíåì, ÷òî íàáëþäàåìàÿ ðåëàê�ñàöèÿ íèêàê íå ñâÿçàíà ñ ýëåêòðîííûìè ïîëÿðîíà�ìè.Ëèíåéíàÿ çàâèñèìîñòü ïîòåíöèàëüíîãî áàðüåðàâ �îðìóëå (11) îò òåìïåðàòóðû ïðèâîäèò ê òîìó,÷òî âèäèìàÿ èç ãðà�èêà Àððåíèóñà âåëè÷èíà ïðåä�ýêñïîíåíöèàëüíîãî ìíîæèòåëÿ â çàâèñèìîñòè âðåìå�íè ðåëàêñàöèè îò òåìïåðàòóðû îêàçûâàåòñÿ çàìåòíî(íà íåñêîëüêî ïîðÿäêîâ) ìåíüøå, ÷åì äåéñòâèòåëü�íàÿ âåëè÷èíà. Íà ñàìîì äåëå,� = �0 exp��U0 � �kBTkBT � == �0e�� exp�� U0kBT � = ��0 exp�� U0kBT � ; (12)ãäå ��0 = �0e��. Ýòîò âûâîä îáúÿñíÿåò òîò �àêò, ÷òîïîëó÷åííàÿ íàìè èç ãðà�èêà Àððåíèóñà âåëè÷èíàïðåäýêñïîíåíöèàëüíîãî ìíîæèòåëÿ äëÿ âòîðîãî ðå�ëàêñàòîðà â ñëó÷àå ïðîìåæóòî÷íûõ êîíöåíòðàöèéëèòèÿ (ñì. âûøå) íàõîäèòñÿ â îáëàñòè ýëåêòðîííûõâðåìåí ðåëàêñàöèè, à íå â îáëàñòè ðàçóìíûõ çíà÷å�íèé èîííîé ðåëàêñàöèè. Îäíàêî èñïðàâëåíèå ýòîéîøèáêè íà îñíîâå ëèíåéíîé çàâèñèìîñòè ïîòåíöè�àëüíîãî áàðüåðà îò òåìïåðàòóðû ïðèâîäèò ê ðàçóì�íûì äëÿ èîííîé ðåëàêñàöèè ïîðÿäêàì âðåìåí. Ýòîò�àêò êàê ðàç è ÿâëÿåòñÿ îñíîâàíèåì äëÿ òîãî, ÷òîáûíå ñâÿçûâàòü èññëåäóåìûå ðåëàêñàöèîííûå ïðîöåñ�

ñû ñ ýëåêòðîííûìè ïîëÿðîíàìè. Ïîä÷åðêíåì, ÷òîîáíàðóæåííóþ íàìè ëèíåéíóþ çàâèñèìîñòü ïîòåí�öèàëüíîãî áàðüåðà íà îñíîâå äàííûõ î ÷àñòîòíîéçàâèñèìîñòè ìíèìîé ÷àñòè äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíè�öàåìîñòè â ïðèíöèïå íåëüçÿ áûëî áû ïîëó÷èòü èçãðà�èêà Àððåíèóñà, ò. å. èç òåìïåðàòóðíîé çàâèñè�ìîñòè âðåìåíè ðåëàêñàöèè, òàê êàê ýòà ëèíåéíàÿ çà�âèñèìîñòü ïðèâîäèò ëèøü ê ý��åêòèâíîìó óìåíü�øåíèþ ïðåäýêñïîíåíöèàëüíîãî ìíîæèòåëÿ â �îðìó�ëå Àððåíèóñà.3.6. Îòêëîíåíèå îò çàêîíà Êþðè�ÂåéññàÑâÿçûâàíèå ëèòèåâûõ äèïîëåé ñ ìÿãêîé ìîäîé âñëó÷àå ìàëîé êîíöåíòðàöèè ëèòèÿ ïðèâîäèò ê èíòå�ðåñíîìó êèíåòè÷åñêîìó ÿâëåíèþ � îòêëîíåíèþ òåì�ïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöà�åìîñòè îò çàêîíà Êþðè�Âåéññà. Ïðè ýòîì îòêëîíå�íèå ïðîèñõîäèò â òó æå ñòîðîíó, ÷òî è îïèñûâàåìîå÷àñòî èñïîëüçóåìûì ýìïèðè÷åñêèì çàêîíîì Ôîãå�ëÿ�Ôóë÷åðà (Vogel�Ful
her), ÷òî ïîçâîëÿåò òåïåðüïðåäëîæèòü àëüòåðíàòèâíóþ èíòåðïðåòàöèþ ýêñïå�ðèìåíòàëüíûõ äàííûõ â ðàçáàâëåííûõ òâåðäûõ ðàñ�òâîðàõ ñåãíåòîýëåêòðèêîâ â ñëó÷àå îáíàðóæåíèÿ îò�êëîíåíèÿ òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ñðåäíåãî âðå�ìåíè ðåëàêñàöèè îò çàêîíà Àððåíèóñà. Òðàäèöèîí�íî ñ÷èòàåòñÿ, ÷òî îòêëîíåíèå îò çàêîíà Àððåíèó�ñà è âûïîëíåíèå çàêîíà Ôîãåëÿ�Ôóë÷åðà ïðîèñõî�äèò èç-çà ¾çàìåðçàíèÿ¿ äèïîëåé ïðè íåêîòîðîé îò�ëè÷íîé îò íóëÿ òåìïåðàòóðå Tg, òîãäà êàê â íàøåìñëó÷àå óâåëè÷åíèå âðåìåíè ðåëàêñàöèè ñ ïîíèæåíè�åì òåìïåðàòóðû è îòêëîíåíèå îò çàêîíà Àððåíèóñàîáóñëîâëåíû óâåëè÷èâàþùåéñÿ ñ ïîíèæåíèåì òåì�ïåðàòóðû äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòüþ ñðåäû.Äåéñòâèòåëüíî, ðåëàêñàöèÿ äèïîëÿ ïðîèñõîäèò â äè�ýëåêòðè÷åñêîé ñðåäå, è ñðåäà ðåàãèðóåò íà èçìåíå�íèå íàïðàâëåíèÿ äèïîëÿ. Î÷åâèäíî, ÷òî âçàèìîäåé�ñòâèå ýòèõ ïîäñèñòåì ïðîèñõîäèò ÷åðåç ëîêàëüíûåýëåêòðè÷åñêèå è äå�îðìàöèîííûå ïîëÿ. Ïîä÷åðê�íåì, ÷òî íèæå ìû ðàññìàòðèâàåì ñëó÷àé ìàëûõ êîí�öåíòðàöèé ëèòèÿ, êîãäà èìååòñÿ òîëüêî îäèí ðåëàê�ñàöèîííûé ïðîöåññ.Ëîêàëüíîå ýëåêòðè÷åñêîå ïîëå íà äèïîëÿõ, El, âïåðâîì ïðèáëèæåíèè ëèíåéíî çàâèñèò îò ïîëÿðèçà�öèè ìàòðèöû: El = E + �2� Ph: (13)Ñ äðóãîé ñòîðîíû, ëîêàëüíîå ïîëå íà îñíîâíûõèîíàõ ðåøåòêè ëèíåéíî çàâèñèò îò ïîëÿðèçàöèè äè�ïîëåé,Eh = E+�Pd=2�+e. Çäåñü e� ñëó÷àéíîå ýëåê�498



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002 Äèýëåêòðè÷åñêèé îòêëèê êâàíòîâûõ ïàðàýëåêòðèêîâ : : :òðè÷åñêîå (äå�îðìàöèîííîå) ïîëå. Çàïèøåì, êàê èâûøå, ñâîáîäíóþ ýíåðãèþ ðåøåòêè â âèäåFh = Fh0 + �(T )p22 + �p44 + 
p66 �Ehp:Òîãäà ìàêðîñêîïè÷åñêàÿ ïîëÿðèçàöèÿ åñòüPh = 1Z�1 de f(e)p(e);f(e) � �óíêöèÿ ðàñïðåäåëåíèÿ ñëó÷àéíûõ ïîëåé.Èç óñëîâèÿ òåðìîäèíàìè÷åñêîãî ðàâíîâåñèÿ ðåøåò�êè èìååìp(e) = Eh=A(T ); A(T ) = �(T ) + 3�p2 + 5
p4:Íèæå áóäåì èñïîëüçîâàòü ïðèáëèæåííóþ îöåíêóh3�p2i = K="20�2;ãäå K � êîíñòàíòà. Ïîäñòàâëÿÿ ïîëÿðèçàöèþ â (13),ïîëó÷àåìEl = �1 + �2�A(T )�E + 1A(T ) � �2��2 Pd: (14)Â ïðèáëèæåíèè âðåìåíè ðåëàêñàöèèdPddt = �1� �Pd � P d� ; (15)ãäå � � çàòðàâî÷íîå âðåìÿ ðåëàêñàöèè èP d = nd�2El=NkBT [32℄.Èç (13) ïîëó÷àåìdPddt = nd�2NkBT� �1 + �2�A(T )�E �� 1� �1� nd�24NkBT��Pd: (16)�åøåíèå ýòîãî óðàâíåíèÿ õîðîøî èçâåñòíî� = �0 exp(U=kBT )1� nd�2=4NkBTA(T ) == �0 exp� UkBT � 4 + r�1(4 + r�)4 + r�1(4 + r�1) �� �0 exp� UkBT � 4 + r�4 + r�1 �� �0 exp� UkBT � ��1 ; (17)ãäå �1 = A�1(T ).×èñëèòåëü ïðàâîé ÷àñòè ïåðâîãî ðàâåíñòâà â (17)ñîîòâåòñòâóåò çàêîíó Àððåíèóñà, îäíàêî çíàìåíà�òåëü çàâèñèò îò òåìïåðàòóðû êðèòè÷åñêèì îáðàçîì,÷òî è ïðèâîäèò ê îòêëîíåíèþ îò çàêîíà Àððåíèóñà.
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1000/T,Ê−1�èñ. 6. Ñðàâíåíèå òåîðåòè÷åñêèõ (ñïëîøíûå ëèíèè:1 � çàêîí Àððåíèóñà; 2 � íàñòîÿùàÿ ìîäåëü) è ýêñ-ïåðèìåíòàëüíûõ (êðåñòû) äàííûõ äëÿ òåìïåðàòóð-íîé çàâèñèìîñòè âðåìåíè ðåëàêñàöèè â KTaO3:LiÒàêîå îòêëîíåíèå îáû÷íî ñâÿçûâàþò ñ êðèòè÷åñêèìçàìåäëåíèåì ðåëàêñàòîðîâ îêîëî �àçîâîãî ïåðåõîäàâòîðîãî ðîäà. Îäíàêî â íàøåì ñëó÷àå �àçîâûé ïåðå�õîä ìîæåò è íå ïðîèñõîäèòü è, áîëåå òîãî, èçìåíåíèåäèýëåêòðè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè íå ñâÿçàíî íåïî�ñðåäñòâåííî ñ ðåëàêñàòîðàìè, à îáóñëîâëåíî â îñíîâ�íîì òåìïåðàòóðíûì ïîâåäåíèåì ìÿãêîé ìîäû èç-çààíãàðìîíèçìà òåïëîâûõ êîëåáàíèé àòîìîâ ìàòðèöû.Äëÿ àíàëèçà òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè äèýëåê�òðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè â KLT ñ x = 0:006 íàìèèñïîëüçîâàëîñü âûðàæåíèåln 1� = C� UkBT + ln�1� BT [Ts 
th(Ts=T )�T0℄� ;(18)êîòîðîå ëåãêî ïîëó÷èòü èç ïåðâîãî ðàâåíñòâà â(17), ïîäñòàâèâ �îðìóëó Áàððåòòà äëÿ ÷àñòîòû ìÿã�êîé ìîäû. �åçóëüòàòû ïîäãîíêè ïðåäñòàâëåíû íàðèñ. 6. Âåëè÷èíû ïàðàìåòðîâ, îïðåäåëåííûå ñ ïî�ìîùüþ ýòîé ïîäãîíêè, õîðîøî ñîîòâåòñòâóþò èç�âåñòíûì ýêñïåðèìåíòàëüíûì äàííûì è òåîðåòè÷å�ñêèì ðàñ÷åòàì. Â ÷àñòíîñòè, èç ïîëó÷åííûõ âåëè�÷èí ìîæíî íàéòè êîíñòàíòó ñâÿçè ëèòèåâûõ äèïî�ëåé ñ ìÿãêîé ìîäîé; îíà îêàçàëàñü ðàâíîé 0.1, ÷òîõîðîøî ñîîòâåòñòâóåò ïðåäûäóùèì òåîðåòè÷åñêèìîöåíêàì [9; 11; 24℄. Èç ðèñ. 6 âèäíî, ÷òî èìååòñÿ õîðî�øåå ñîãëàñèå òåîðèè ñ ýêñïåðèìåíòîì, êîòîðîå ñâèäå�òåëüñòâóåò î ñïðàâåäëèâîñòè íàøåãî îïèñàíèÿ. Â òîæå âðåìÿ ïðè åùå áîëåå íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ êâàí�òîâûå ý��åêòû íà÷èíàþò èãðàòü çàìåòíóþ ðîëü èîòêëîíåíèå îò çàêîíà Àððåíèóñà ïðîèñõîäèò óæåâ äðóãóþ ñòîðîíó, ñîîòâåòñòâóþùóþ óìåíüøåíèþêâàíòîâîìåõàíè÷åñêè âû÷èñëåííîãî âðåìåíè ðåëàê�ñàöèè ïî ñðàâíåíèþ ñ êëàññè÷åñêèì âðåìåíåì ðåëàê�ñàöèè, êîòîðîå äàåòñÿ çàêîíîì Àððåíèóñà. Â ýòîé499 16*



Ñ. À. Ïðîñàíäååâ, Â. À. Òðåïàêîâ ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002îáëàñòè íà÷èíàþò òàêæå èãðàòü âàæíóþ ðîëü ïðî�öåññû òóííåëèðîâàíèÿ [33℄.�àññìàòðèâàåìûé â íàñòîÿùåì ïóíêòå ý��åêòÿâëÿåòñÿ ñëàáûì â òîì ñìûñëå, ÷òî â íåì ó÷èòûâàåò�ñÿ òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ïðåäýêñïîíåíöèàëü�íîãî ìíîæèòåëÿ â (11) èç-çà çàâèñèìîñòè îò òåìïåðà�òóðû äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè ñðåäû. Â òîæå âðåìÿ çàêîí Àððåíèóñà èçó÷àåò òåìïåðàòóðíóþçàâèñèìîñòü ïîêàçàòåëÿ ýêñïîíåíòû â (11). Åñëè òåì�ïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöà�åìîñòè äàåòñÿ ïëàâíîé �óíêöèåé òåìïåðàòóðû, òîîòêëîíåíèå îò çàêîíà Àððåíèóñà î÷åíü òðóäíî îá�íàðóæèòü ýêñïåðèìåíòàëüíî. Â òî æå âðåìÿ ïðèìàëûõ êîíöåíòðàöèÿõ ïðèìåñåé ëèòèÿ îêàçûâàåòñÿ,÷òî ý��åêò õîðîøî íàáëþäàåòñÿ è âåëè÷èíû ïàðà�ìåòðîâ, ïîëó÷åííûå èç îáðàáîòêè ýêñïåðèìåíòà âìîäåëè âçàèìîäåéñòâóþùèõ ðåëàêñàòîðîâ ñ ìÿãêîéìîäîé, õîðîøî ñîîòâåòñòâóþò ðåçóëüòàòàì òåîðåòè�÷åñêèõ îöåíîê.Ñ ïåðâîãî âçãëÿäà ïðåäñòàâëÿåòñÿ, ÷òî îáúÿñíå�íèÿ ý��åêòîâ, èçó÷åííûõ â ïðåäûäóùåì è íàñòî�ÿùåì ïóíêòàõ, ïðîòèâîðå÷àò äðóã äðóãó. Äåéñòâè�òåëüíî, â îáîèõ ñëó÷àÿõ èäåò ðå÷ü î òåìïåðàòóðíîéçàâèñèìîñòè ïîòåíöèàëüíîãî áàðüåðà ëèòèÿ, õîòÿ âïåðâîì ñëó÷àå ïîêàçàíî, ÷òî îíà îïèñûâàåòñÿ ëè�íåéíîé �óíêöèåé òåìïåðàòóðû, à âî âòîðîì � ñó�ùåñòâåííî íåëèíåéíîé (ëîãàðè�ìè÷åñêîé) �óíêöè�åé. Íàäî îïðåäåëåííî ñêàçàòü, ÷òî ýòî äâà ðàçíûõý��åêòà. Ïåðâûé îáúÿñíÿåòñÿ äðîæàíèåì ïîòåíöè�àëüíîãî áàðüåðà èç-çà äèíàìèêè èîíîâ, îêðóæàþ�ùèõ ïðèìåñü, ò. å. îí çàäàåòñÿ ñðåäíèì êâàäðàòîìïàðàìåòðà ïîðÿäêà, òîãäà êàê âòîðîé ý��åêò îáóñ-ëîâëåí âçàèìîäåéñòâèåì äèïîëåé ñ ñåãíåòîýëåêòðè�÷åñêèì ïàðàìåòðîì ïîðÿäêà ÷åðåç ëîêàëüíûå ïîëÿ,ò. å. îïðåäåëåí ñàìèì ïàðàìåòðîì ïîðÿäêà. Êðîìåòîãî, ïåðâûé ý��åêò (ëèíåéíàÿ çàâèñèìîñòü ïîòåí�öèàëüíîãî áàðüåðà) èç-çà äðîæàíèÿ ïîòåíöèàëà âî�îáùå íå âèäåí íà ãðà�èêå Àððåíèóñà, òàê êàê îí íåïðèâîäèò ê îòêëîíåíèþ îò ïðÿìîëèíåéíîé çàâèñè�ìîñòè ëîãàðè�ìà âðåìåíè ðåëàêñàöèè îò îáðàòíîéòåìïåðàòóðû. Ñëåäîâàòåëüíî, ñëàáîå îòêëîíåíèå îòçàêîíà Àððåíèóñà, íàáëþäàåìîå ïðè ìàëûõ êîíöåí�òðàöèÿõ ëèòèÿ, x = 0:006, îáóñëîâëåíî òîëüêî âçàè�ìîäåéñòâèåì ëèòèåâûõ äèïîëåé ñ ìÿãêîé ìîäîé.Êàê ìû óæå îòìå÷àëè âûøå, ðàññìàòðèâàåìûéâ íàñòîÿùåì ïóíêòå ý��åêò ÿâëÿåòñÿ ñëàáûì. Îííàáëþäàåòñÿ äëÿ ìàëûõ êîíöåíòðàöèé, íî ïðàêòè�÷åñêè íå âèäåí ïðè ïðîìåæóòî÷íûõ, ïî êðàéíåé ìå�ðå â èññëåäîâàííîì ÷àñòîòíîì äèàïàçîíå. Òåîðåòè�÷åñêè ýòî ìîæíî îáúÿñíèòü òåì, ÷òî êîíñòàíòà ñâÿ�çè ðåëàêñàòîðîâ ñ ìÿãêîé ìîäîé óìåíüøàåòñÿ ñ ðîñ�òîì êîíöåíòðàöèè ïðèìåñåé, à ÷àñòîòà ìÿãêîé ìî�

äû óâåëè÷èâàåòñÿ ñ ðîñòîì êîíöåíòðàöèè ïðèìåñåé,÷òî îáóñëîâëåíî ñëó÷àéíûìè ïîëÿìè è íàïðÿæåíè�ÿìè. Â ðåçóëüòàòå, ñ îäíîé ñòîðîíû, çà ñ÷åò âçàèìî�äåéñòâèÿ ðåëàêñàòîðîâ ñ ìÿãêîé ìîäîé äèýëåêòðè�÷åñêàÿ ïðîíèöàåìîñòü óâåëè÷èâàåò ñâîå çíà÷åíèå, àñ äðóãîé ñòîðîíû, èç-çà ñëó÷àéíûõ ïîëåé, ïðèâíî�ñèìûõ â ñèñòåìó ïðèìåñÿìè, äèýëåêòðè÷åñêàÿ ïðî�íèöàåìîñòü óìåíüøàåòñÿ. Ýòî ïðèâîäèò ê òîìó, ÷òîâ îáëàñòè ïèêà (èëè ïèêîâ) äèýëåêòðè÷åñêàÿ ïðîíè�öàåìîñòü ðàñòåò ñ ðîñòîì êîíöåíòðàöèè ïðèìåñåé,à â ïðèëåãàþùåé ê ïèêó îáëàñòè îíà óáûâàåò. Òà�êèì îáðàçîì, îïèñàííûé â íàñòîÿùåì ðàçäåëå ý���åêò õîðîøî íàáëþäàåòñÿ äëÿ ñàìûõ ìàëûõ êîí�öåíòðàöèé ëèòèÿ, ïðè êîòîðûõ îíè ìîãóò ðàññìàò�ðèâàòüñÿ êàê íåçàâèñèìûå ðåëàêñàòîðû, âçàèìîäåé�ñòâóþùèå òîëüêî ñ ìÿãêîé ìîäîé, íî íå äðóã ñ äðó�ãîì. Ýòèì è îáúÿñíÿþòñÿ íàëè÷èå ý��åêòà äëÿ ìà�ëûõ êîíöåíòðàöèé (x = 0:006), ïðè êîòîðûõ èìååò�ñÿ òîëüêî îäèí çíà÷èìûé ðåëàêñàöèîííûé ïðîöåññ,è åãî ñëàáîñòü äëÿ ïðîìåæóòî÷íûõ êîíöåíòðàöèé(x = 0:043), ïî êðàéíåé ìåðå â èññëåäîâàííîì èí�òåðâàëå ÷àñòîò. Â ëþáîì ñëó÷àå ðàññìàòðèâàåìûé âíàñòîÿùåì ïóíêòå ý��åêò ÿâëÿåòñÿ ñëàáûì îòíîñè�òåëüíî èññëåäîâàííîãî â ïðåäûäóùåì ïóíêòå.3.7. Ïåðêîëÿöèîííîå îïèñàíèåÇäåñü ìû ó÷èòûâàåì, ÷òî ïðèìåñíûå èîíû ëè�òèÿ ðàñïîëîæåíû õàîòè÷åñêè â ñîîòâåòñòâóþùèõ óç�ëàõ À-ïîäðåøåòêè KTaO3. Â ðåçóëüòàòå ýòîãî íåêî�òîðûå èîíû ëèòèÿ íàõîäÿòñÿ áëèçêî äðóã ê äðóãó,à íåêîòîðûå � äàëåêî. Áëèçêî ðàñïîëîæåííûå ïðè�ìåñè ìîãóò îáðàçîâûâàòü êëàñòåðû, êîòîðûå õàðàê�òåðèçóþòñÿ îáùåé íàïðàâëåííîñòüþ äèïîëüíûõ ìî�ìåíòîâ îòäåëüíûõ ïðèìåñåé â ðåçóëüòàòå èõ êîñâåí�íîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ÷åðåç ìÿãêóþ ìîäó. Âîïðîñ îâûáîðå ðàäèóñà âçàèìîäåéñòâèÿ ìîæåò áûòü ðåøåííà îñíîâå ñðàâíåíèÿ âåëè÷èíû êîñâåííîãî âçàèìî�äåéñòâèÿ ñ âûñîòîé áàðüåðà. Òàêèì îáðàçîì, çàäà÷àñîñòîèò â òîì, ÷òîáû îïèñàòü ñòàòèñòèêó êëàñòåðîâ,îáðàçîâàííûõ èç ïðèìåñåé.Äëÿ ðåøåíèÿ ýòîé çàäà÷è ìû èñïîëüçóåì òåîðèþïåðêîëÿöèè, ñîãëàñíî êîòîðîé çàâèñèìîñòè ìàêðî�ñêîïè÷åñêèõ ñðåäíèõ äàþòñÿ ñòåïåííûìè �óíêöèÿ�ìè, îïðåäåëÿåìûìè êðèòè÷åñêèìè èíäåêñàìè. Îäèíèç îáû÷íî ðàññ÷èòûâàåìûõ ïàðàìåòðîâ � òàê íàçû�âàåìûé ðàçìåð êëàñòåðà, s, êîòîðûé â äåéñòâèòåëü�íîñòè åñòü ÷èñëî ïðèìåñåé, ïðèíàäëåæàùèõ êëàñ-òåðó. Ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû ðàçìåð êëàñòå�ðà ðàñòåò, èç-çà òîãî ÷òî êîñâåííîå âçàèìîäåéñòâèåìåæäó ïðèìåñÿìè óâåëè÷èâàåòñÿ, òàê êàê ìÿãêàÿ ìî�äà, îáåñïå÷èâàþùàÿ ýòî âçàèìîäåéñòâèå, ñìÿã÷àåò�500



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002 Äèýëåêòðè÷åñêèé îòêëèê êâàíòîâûõ ïàðàýëåêòðèêîâ : : :ñÿ. Ïðè óñèëåíèè âçàèìîäåéñòâèÿ ðàñòåò è ðàäèóñâçàèìîäåéñòâèÿ îòäåëüíûõ ïðèìåñåé, à ýòî, â ÷àñò�íîñòè, âåäåò ê ñëèÿíèþ îòíîñèòåëüíî ìàëûõ êëàñ�òåðîâ â êëàñòåðû áîëüøåãî ðàçìåðà. Îäíàêî â äåé�ñòâèòåëüíîñòè ñëèÿíèå î÷åíü áîëüøèõ êëàñòåðîâ ìà�ëîâåðîÿòíî, òàê êàê êàæäûé èç íèõ ïðè ýòîì äîëæåíïðåîäîëåòü áîëüøîé ïîòåíöèàëüíûé áàðüåð äëÿ òà�êîãî ñëèÿíèÿ, îáóñëîâëåííûé íåîáõîäèìîñòüþ ðàç�âîðîòà äèïîëåé â îäíîì íàïðàâëåíèè. ×òîáû ó÷åñòüðåàëüíóþ ñèòóàöèþ, êîãäà áîëüøèå êëàñòåðû óæå íåìîãóò ïîâîðà÷èâàòü ñâîé äèïîëüíûé ìîìåíò èç-çàñëó÷àéíûõ ïîëåé, ñóùåñòâóþùèõ â ñèñòåìå (âÿçêî�ñòè), ìû ââåäåì îãðàíè÷åíèå íà ðàçìåðû êëàñòåðîâ,êîòîðûå ìîãóò îáúåäèíÿòüñÿ. Äëÿ ïðîñòîòû ìû èñ�ïîëüçîâàëè óñëîâèå sisj < 
onst; (19)ãäå si è sj � ðàçìåðû îáúåäèíÿåìûõ êëàñòåðîâ. Âðåçóëüòàòå ñðàâíåíèÿ òåîðèè ñ ýêñïåðèìåíòîì ìûíàøëè âåëè÷èíó êîíñòàíòû, êîòîðàÿ íàèëó÷øèì îá�ðàçîì ñîîòâåòñòâóåò èìåþùèìñÿ äàííûì.�àñ÷åò ïðîâîäèëñÿ ñëåäóþùèì îáðàçîì. Êóáè÷å�ñêàÿ ðåøåòêà áûëà ðàçäåëåíà íà áëîêè, â êàæäîìèç êîòîðûõ ñîäåðæàëîñü íåñêîëüêî óçëîâ. Ïðèìåñèñ ïîìîùüþ ãåíåðàòîðà ñëó÷àéíûõ ÷èñåë ðàñïðåäåëÿ�ëèñü ïî áëîêàì, à çàòåì ïî óçëàì âíóòðè áëîêîâ. �àç�ìåð êàæäîãî áëîêà áûë ïðèìåðíî ðàâåí ìàêñèìàëü�íîìó êîððåëÿöèîííîìó ðàäèóñó â èññëåäóåìîì òåì�ïåðàòóðíîì èíòåðâàëå, êîòîðûé ëåãêî îöåíèòü ïî�îðìóëå r
 / 1=!
, ãäå !
 � êðèòè÷åñêàÿ ÷àñòîòà.Êîý��èöèåíò ïðîïîðöèîíàëüíîñòè â ýòîé �îðìóëåîïðåäåëÿåòñÿ ñêîðîñòüþ èçìåíåíèÿ ÷àñòîòû ìÿãêîéìîäû ñ èçìåíåíèåì âîëíîâîãî âåêòîðà è ìîæåò áûòüîïðåäåëåí èç ýêñïåðèìåíòà [34℄. �àçáèåíèå íà áëîêèáûëî íåîáõîäèìî äëÿ òîãî, ÷òîáû ðåøàòü, ïðèíàä�ëåæèò ëè ïðèìåñü äàííîìó êëàñòåðó, ïðîâåðÿÿ ðàñ-ñòîÿíèÿ ìåæäó òåìè ïðèìåñÿìè, êîòîðûå íàõîäÿòñÿâ ñîñåäíèõ áëîêàõ. Â ïðîòèâíîì ñëó÷àå ïðèøëîñü áûïðîâåðÿòü âñå ïàðíûå ðàññòîÿíèÿ, ÷òî çíà÷èòåëüíîóâåëè÷èâàåò âðåìÿ ðàñ÷åòà.Ñíà÷àëà ðàñ÷åò ïðîâîäèëñÿ ïðè îòíîñèòåëüíîâûñîêîé òåìïåðàòóðå. Ôèêñèðîâàëàñü âåëè÷èíà ìàê�ñèìàëüíîãî ðàññòîÿíèÿ, ïðè êîòîðîì èîíû ñ÷èòà�ëèñü ïðèíàäëåæàùèìè êëàñòåðàì. �àäèóñ âçàèìî�äåéñòâèÿ ñ÷èòàëñÿ ïðîïîðöèîíàëüíûì êîððåëÿöè�îííîìó ðàäèóñó, à êîý��èöèåíò ïðîïîðöèîíàëüíî�ñòè ïîäáèðàëñÿ òàê, ÷òîáû óñòàíîâèòü ïðàâèëüíóþòåìïåðàòóðó ïåðêîëÿöèîííîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà èçñðàâíåíèÿ òåîðèè ñ ýêñïåðèìåíòîì äëÿ øèðîêîãî íà�áîðà êîíöåíòðàöèé. Â ðåçóëüòàòå ðàñ÷åòà îïðåäåëÿ�ëèñü èîíû, ïðèíàäëåæàùèå ðàçíûì êëàñòåðàì, ïðî�âîäèëèñü ðàñ÷åòû ñòàòèñòè÷åñêèõ ñðåäíèõ. Ïðè ïî�
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T,Ê�èñ. 7. Çàâèñèìîñòü ñðåäíåãî ÷èñëà ïðèìåñåé âêëàñòåðàõ (ðàçìåðà êëàñòåðà) îò òåìïåðàòóðû âKLT ñ x = 0:008 (a), 0:022 (á), 0:063 (â)íèæåíèè òåìïåðàòóðû êîððåëÿöèîííûé ðàäèóñ óâå�ëè÷èâàëñÿ êàê 1=pT � T
. (Ïðè ó÷åòå êâàíòîâûõ ý���åêòîâ ýòà çàâèñèìîñòü ñòàíîâèëàñü áîëåå ñëîæíîé:1=pTs 
th(Ts=T )� T0, ãäå Ts � òåìïåðàòóðà íàñû�ùåíèÿ, à T0 � ýêñòðàïîëèðîâàííàÿ ñî ñòîðîíû áîëü�øèõ T êðèòè÷åñêàÿ òåìïåðàòóðà Êþðè�Âåéññà.) �à�äèóñ âçàèìîäåéñòâèÿ è âåëè÷èíà êëàñòåðîâ òàêæåðîñëè ñ óìåíüøåíèåì òåìïåðàòóðû. Òàêèì îáðàçîì,â îäíîì ðàñ÷åòå íàõîäèëàñü çàâèñèìîñòü êëàñòåð�íûõ õàðàêòåðèñòèê îò òåìïåðàòóðû.�åçóëüòàòû ðàñ÷åòà ñðåäíåãî ðàçìåðà êëàñòåðà(÷èñëà èîíîâ, ïðèíàäëåæàùèõ êëàñòåðó) äàíû íàðèñ. 7. Êàê âèäíî, ýòè ðàçìåðû ðàñòóò ñ óìåíüøåíè�åì òåìïåðàòóðû â ñîîòâåòñòâèè ñî ñäåëàííûìè ïðåä�ïîëîæåíèÿìè. Â ðåçóëüòàòå ðàñ÷åòîâ ìû îïðåäåëè�ëè, ÷òî ïðè êîíöåíòðàöèÿõ ëèòèÿ 0.6% êëàñòåðû ñî�ñòîÿò èç äåñÿòêîâ ïðèìåñåé, ïðè êîíöåíòðàöèè 2%ýòî óæå ñîòíè, à ïðè 6% ýòî äåñÿòêè òûñÿ÷. Ýòè ðå�çóëüòàòû íàõîäÿòñÿ â õîðîøåì ñîîòâåòñòâèè ñ ýêñïå�ðèìåíòàëüíûìè äàííûìè ïî ãåíåðàöèè âòîðîé ãàð�ìîíèêè [35℄. 4. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÑ÷èòàåòñÿ, ÷òî îòäåëüíûå ïðèìåñíûå ìåäëåííîðåëàêñèðóþùèå öåíòðû äàþò âêëàä â äèýëåêòðè�÷åñêóþ âîñïðèèì÷èâîñòü âåùåñòâà è ýòîò âêëàäçàâèñèò îò ÷àñòîòû âíåøíåãî ïîëÿ è òåìïåðà�òóðû. Åñëè êîíöåíòðàöèÿ ïðèìåñåé íèæå òàêíàçûâàåìîé êðèòè÷åñêîé, òî ñîîòâåòñòâóþùèéâêëàä â ïîëíóþ äèýëåêòðè÷åñêóþ âîñïðèèì÷èâîñòüñèñòåìû äîëæåí áûòü íåâåëèê. Ïðèâåäåííûå âíàñòîÿùåé ðàáîòå è èìåþùèåñÿ â äðóãèõ ðàáîòàõýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ñâèäåòåëüñòâóþò î501



Ñ. À. Ïðîñàíäååâ, Â. À. Òðåïàêîâ ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 2, 2002òîì, ÷òî ìàëûå ïðèìåñíûå äîáàâêè â êâàíòîâûõñåãíåòîýëåêòðèêàõ âåäóò ê ïîÿâëåíèþ áîëüøèõìàêðîñêîïè÷åñêèõ ý��åêòîâ. Â íàñòîÿùåé ðàáîòåïîêàçàíî, ÷òî ýòè ý��åêòû ÿâëÿþòñÿ ñëåäñòâèåìâçàèìîäåéñòâèÿ äèïîëüíûõ ïðèìåñåé ñ ìÿãêîé ìî�äîé. Òàêèì îáðàçîì, äèíàìèêà ïðèìåñåé è ìÿãêîéìîäû îêàçûâàåòñÿ óæå íå íåçàâèñèìîé. Íàáëþäà�åìûå íîâûå ÿâëåíèÿ â òåìïåðàòóðíî-÷àñòîòíîìïîâåäåíèè äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè â ñëàáîè óìåðåííî êîíöåíòðèðîâàííîì KLT îáúÿñíåíû âðàìêàõ åäèíîãî ïîäõîäà. Â îïðåäåëåííîé ñòåïåíèýòè ðåçóëüòàòû íàïîìèíàþò òåîðèþ ïîëÿðîíîâ, âêîòîðîé ýëåêòðîííàÿ ïîäñèñòåìà âñëåäñòâèå ñâÿçè ñêîëåáàíèÿìè ðåøåòêè èçìåíÿåò ñâîè êèíåòè÷åñêèå,îïòè÷åñêèå è äðóãèå ñâîéñòâà, îäíàêî íàáëþäàåìûåý��åêòû íå ñâÿçàíû ñ ïîëÿðîíàìè. Â ýòîé ñâÿçèìû ââåëè òåðìèí ¾èîííûé ïîëÿðîí¿, èìåÿ â âèäó,÷òî ëåãêèå èîíû ëèòèÿ îêàçûâàþòñÿ ¾ïîéìàííû�ìè¿ ïîëÿðèçàöèåé ðåøåòêè, êîòîðóþ îíè ñàìèè ñîçäàþò. Â ýòîì ñâåòå ñòàíîâèòñÿ ïîíÿòíûìëèíåéíîå òåìïåðàòóðíîå óìåíüøåíèå âåëè÷èíûñðåäíåãî ïîòåíöèàëüíîãî áàðüåðà, îáíàðóæåííîåâ íàñòîÿùåé ðàáîòå âïåðâûå íà îñíîâå îáðàáîòêè÷àñòîòíîé çàâèñèìîñòè ìíèìîé ÷àñòè äèýëåêòðè÷å�ñêîé ïðîíèöàåìîñòè. Ýòîò ý��åêò ïîÿâëÿåòñÿ èç-çà¾äðîæàíèÿ¿ ïîòåíöèàëüíîãî áàðüåðà, îáóñëîâëåí�íîãî äèíàìèêîé àòîìîâ, îêðóæàþùèõ ïðèìåñü. Ìûïîêàçàëè, ÷òî ýòîò ý��åêò âåäåò ê ñóùåñòâåííîìóçàíèæåíèþ ïðåäýêñïîíåíöèàëüíûõ ìíîæèòåëåé â�îðìóëå Àððåíèóñà, îïðåäåëåííûõ èç òåìïåðàòóð�íîé çàâèñèìîñòè âðåìåíè ðåëàêñàöèè. Â ðåçóëüòàòåçíà÷åíèÿ ýòèõ ìíîæèòåëåé ìîãóò îêàçàòüñÿ äàæåâ ¾ýëåêòðîííîì èíòåðâàëå¿, îäíàêî èõ êîððåêòè�ðîâêà, ïðîâåäåííàÿ íà îñíîâå äàííûõ î ÷àñòîòíîéçàâèñèìîñòè äèýëåêòðè÷åñêîé ïðîíèöàåìîñòè, äàåòâåëè÷èíû óæå îáû÷íîãî ïîðÿäêà, õàðàêòåðíûå äëÿêîëåáàíèÿ èîíîâ.Àâòîðû âûðàæàþò ïðèçíàòåëüíîñòü Ï. Ï. Ñûð�íèêîâó çà ïðåäîñòàâëåííûå êðèñòàëëû KLT èÌ. Å. Ñàâèíîâó çà ïîìîùü â ïðîâåäåíèè èçìå�ðåíèé. Îäèí èç àâòîðîâ (Ñ. À. Ï.) áëàãîäàðåíÌ. Ä. �ëèí÷óê è À. Â. Òóðèêó çà îáñóæäåíèåðåçóëüòàòîâ.�àáîòà ïîääåðæàíà �ÔÔÈ (ïðîåêòû 00-02-16875,01-02-16029 è 01-02-17799).ËÈÒÅ�ÀÒÓ�À1. U. T. H�o
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