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ÈÑÑËÅÄÎÂÀÍÈÅ ÑÒ�ÓÊÒÓ�ÍÎ�Î ÔÀÇÎÂÎ�Î ÏÅ�ÅÕÎÄÀÂ ÌÎÍÎÊ�ÈÑÒÀËËÅ ÒÈÒÀÍÀÒÀ ÑÒ�ÎÍÖÈß ÌÅÒÎÄÀÌÈ�ÅÍÅ�ÀÖÈÈ ÊÎ�Å�ÅÍÒÍÎÉ È ÍÅÊÎ�Å�ÅÍÒÍÎÉ ÂÒÎ�ÎÉÎÏÒÈ×ÅÑÊÎÉ �À�ÌÎÍÈÊÈÅ. Ä. Ìèøèíà, À. È. Ìîðîçîâ *, À. Ñ. Ñèãîâ **, Í. Ý. Øåðñòþê ***Ìîñêîâñêèé ãîñóäàðñòâåííûé èíñòèòóò ðàäèîòåõíèêè, ýëåêòðîíèêè è àâòîìàòèêè(òåõíè÷åñêèé óíèâåðñèòåò)117454, Ìîñêâà, �îññèÿÎ. À. ÀêöèïåòðîâÌîñêîâñêèé ãîñóäàðñòâåííûé óíèâåðñèòåò èì. Ì. Â. Ëîìîíîñîâà119899, Ìîñêâà, �îññèÿÂ. Â. ËåìàíîâÔèçèêî-òåõíè÷åñêèé èíñòèòóò èì. À. Ô. Èî��å �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê194021, Ñàíêò-Ïåòåðáóðã, �îññèÿÒ. �àñèíã ****Èíñòèòóò ìàòåðèàëîâ, Óíèâåðñèòåò ã. Íàéìåãåí, ÍèäåðëàíäûÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 24 èþëÿ 2001 ã.Ìåòîäîì ãåíåðàöèè âòîðîé îïòè÷åñêîé ãàðìîíèêè èññëåäîâàí ïîâåðõíîñòíûé �àçîâûé ïåðåõîä â êðèñ-òàëëå SrTiO3. Îñîáåííîñòè â íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîì îòêëèêå îáíàðóæåíû ïðè òåìïåðàòóðå T � = 145 Ê,êîòîðàÿ íà 40 Ê ïðåâûøàåò òåìïåðàòóðó T
 ñòðóêòóðíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà â îáúåìå êðèñòàëëà. Èçó÷å-íî ÿâëåíèå íåëèíåéíîé êðèòè÷åñêîé îïàëåñöåíöèè â îáúåìå êðèñòàëëà, âûçâàííîå íàëè÷èåì òî÷å÷íûõäå�åêòîâ. Ïîëå âòîðîé ãàðìîíèêè è èíòåíñèâíîñòü êðèòè÷åñêîé îïàëåñöåíöèè ðàññ÷èòàíû íà îñíîâå �å-íîìåíîëîãè÷åñêîé ìîäåëè íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ïðîöåññîâ ñ èñïîëüçîâàíèåì òåîðèè �àçîâûõ ïåðåõîäîâËàíäàó.PACS: 64.60.Fr, 64.70.Kb, 68.35.Rh, 42.65.Ky1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÌîíîêðèñòàëë òèòàíàòà ñòðîíöèÿ SrTiO3 (ÑTO)ÿâëÿåòñÿ ïðèìåðîì êðèñòàëëà ñî ñòðóêòóðîé ïåðîâ�ñêèòà. Òàêóþ æå ñòðóêòóðó èìåþò ìíîãèå äðóãèåìàòåðèàëû, øèðîêî èñïîëüçóåìûå â ñîâðåìåííîéòåõíîëîãèè: ñåãíåòîýëåêòðèêè, ïúåçîýëåêòðèêè, âû�ñîêîòåìïåðàòóðíûå ñâåðõïðîâîäíèêè, ìàòåðèàëû ñêîëîññàëüíûì ìàãíèòîñîïðîòèâëåíèåì. Çà òðè ïðå�*E-mail: mor-alexandr�yandex.ru**E-mail: sigov�exodus.mirea.a
.ru***E-mail: nesherstuk�mail.ru****Th. Rasing

äûäóùèõ äåñÿòèëåòèÿ êðèñòàëëû ÑTO áûëè âñå�ñòîðîííå èññëåäîâàíû ìåòîäàìè äèýëåêòðè÷åñêîéè ÈÊ-ñïåêòðîñêîïèè, ðàìàíîâñêîãî, ðåíòãåíîâñêîãîè íåéòðîííîãî ðàññåÿíèé (ñì. îáçîð [1℄). ÑÒÎ ÿâ�ëÿåòñÿ ïîòåíöèàëüíûì ñåãíåòîýëåêòðèêîì, â êîòî�ðîì ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèé �àçîâûé ïåðåõîä ïîäàâ�ëåí êâàíòîâûìè �ëóêòóàöèÿìè [1℄. Ïðè òåìïåðàòó�ðå Tq � 40 Ê êðèñòàëë ÑTO ïåðåõîäèò â êâàíòî�âîå ïàðàýëåêòðè÷åñêîå ñîñòîÿíèå [2; 3℄. Ïðè òåìïå�ðàòóðå T
 = 105 Ê â êðèñòàëëå íàáëþäàåòñÿ ñòðóê�òóðíûé �àçîâûé ïåðåõîä èç âûñîêîòåìïåðàòóðíîéêóáè÷åñêîé �àçû (ñ òî÷å÷íîé ãðóïïîé m3m) â íèç�êîòåìïåðàòóðíóþ òåòðàãîíàëüíóþ �àçó (ñ òî÷å÷íîé644



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002 Èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà : : :ãðóïïîé 4=mmm). Ôàçîâûé ïåðåõîä áëèçîê ê ïåðå�õîäó âòîðîãî ðîäà è âûçâàí ñìÿã÷åíèåì ïîïåðå÷íîéîïòè÷åñêîé �îíîííîé ìîäû â R-òî÷êå íà ãðàíèöå çî�íû Áðèëëþýíà. Ìÿãêèå ìîäû íåïåðåäåìï�èðîâàíûè íàáëþäàþòñÿ äîñòàòî÷íî áëèçêî ê òî÷êå �àçîâîãîïåðåõîäà [4℄.Âîçîáíîâëåíèå èíòåðåñà ê êðèñòàëëó ÑÒÎ ñâÿ�çàíî ïðåæäå âñåãî ñ îáíàðóæåíèåì íåêîòîðûõ íî�âûõ àíîìàëèé â äèýëåêòðè÷åñêèõ è îïòè÷åñêèõ ñâîé�ñòâàõ, â îñîáåííîñòè âáëèçè Tq è T
. Â ÷àñòíîñòè,èññëåäîâàíèÿ îïòè÷åñêîãî ðàññåÿíèÿ ïðè T < Tqïîêàçàëè, ÷òî â ýòîì äèàïàçîíå òåìïåðàòóð ñòðóê�òóðà öåíòðàëüíîãî ïèêà ñòàíîâèòñÿ áîëåå ñëîæíîé,÷åì â âûñîêîòåìïåðàòóðíîé îáëàñòè. Îí ñîäåðæèòíåñêîëüêî ñïåêòðàëüíûõ êîìïîíåíò, â ÷àñòíîñòè, çà�ïðåùåííûå ñèììåòðèéíûìè ïðàâèëàìè îòáîðà [5℄. Âîáëàñòè ñòðóêòóðíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà áûëè îáíà�ðóæåíû îñîáåííîñòè â ðåíòãåíîâñêîì è íåéòðîííîìðàññåÿíèÿõ [6; 7℄. Â èíäèêàòðèñàõ ðàññåÿíèÿ ïðîÿâè�ëèñü äâà ìàñøòàáà: íà �îíå îáû÷íîãî ïèêà ñ äî�âîëüíî áîëüøîé øèðèíîé (�� � 10�20Æ) â íåïîñðåä�ñòâåííîé áëèçîñòè îò T
 áûë îáíàðóæåí óçêèé ïèê(�� � 1�2Æ). Øèðîêèé ïèê ñ ìàëîé êîððåëÿöèîííîéäëèíîé ñîîòâåòñòâóåò îáúåìó âåùåñòâà, óçêèé ïèê �ïðèïîâåðõíîñòíîé îáëàñòè. Â òîíêèõ ïëåíêàõ ÑÒÎáûëè èññëåäîâàíû îñîáåííîñòè îïòè÷åñêîãî �îíîí�íîãî ïèêà â çàâèñèìîñòè îò òîëùèíû ïëåíîê [8℄.�àçìåðíûå ý��åêòû ïðè �àçîâûõ ïåðåõîäàõ âîáúåìå è íà ïîâåðõíîñòè èññëåäóþòñÿ ñ 50-õ ãîäîâ.Âñëåäñòâèå ðàçâèòèÿ òåõíîëîãèé è âîçìîæíîñòè ïî�ëó÷åíèÿ âûñîêîêà÷åñòâåííûõ òîíêèõ ïëåíîê òåõíî�ëîãè÷åñêè âàæíûõ ìàòåðèàëîâ (�åððîìàãíåòèêîâ èñåãíåòîýëåêòðèêîâ, ñì. îáçîð [9℄) â ïîñëåäíåå äåñÿòè�ëåòèå âîçîáíîâèëñÿ èíòåðåñ ê èññëåäîâàíèþ ýòèõ ÿâ�ëåíèé. Îòëè÷èå òåìïåðàòóðû �àçîâîãî ïåðåõîäà íàïîâåðõíîñòè îò çíà÷åíèÿ â îáúåìå áûëî ïðåäñêàçà�íî âïåðâûå äëÿ ìàãíèòíûõ [10℄, à ïîçäíåå äëÿ ñòðóê�òóðíûõ �àçîâûõ ïåðåõîäîâ [11℄. Ñäâèã òåìïåðàòóðûïîâåðõíîñòíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà çàâèñèò îò êà÷å�ñòâà ïîâåðõíîñòè (íàëè÷èÿ äå�åêòîâ, äèñëîêàöèé,àäñîðáèðîâàííûõ ìîëåêóë, íàïðÿæåíèé), îäíàêî äà�æå íà èäåàëüíîé ïîâåðõíîñòè êðèñòàëëà ýòîò ñäâèãîòëè÷åí îò íóëÿ [12℄.Îñíîâíûìè ýêñïåðèìåíòàëüíûìè ìåòîäèêàìè,÷óâñòâèòåëüíûìè ê ñòðóêòóðå ïîâåðõíîñòè, ÿâ�ëÿþòñÿ ñêàíèðóþùèå ìèêðîñêîïèè, äè�ðàêöèÿìåäëåííûõ ýëåêòðîíîâ, äè�ðàêöèÿ ðåíòãåíîâñêèõëó÷åé ïîä ñêîëüçÿùèìè óãëàìè, ãåíåðàöèÿ âòîðîéîïòè÷åñêîé ãàðìîíèêè. Ïåðå÷èñëèì çäåñü òîëüêîíåñêîëüêî ðàáîò, âûøåäøèõ â ïîñëåäíèå ãîäû è ïî�ñâÿùåííûõ èññëåäîâàíèþ ïîâåðõíîñòíûõ �àçîâûõïåðåõîäîâ. Â ðàáîòå [13℄ ìåòîäîì ñêàíèðóþùåé òóí�

íåëüíîé ìèêðîñêîïèè èññëåäîâàí ìåõàíèçì ðîñòàäîìåíîâ 7� 7 èç �àçû 1� 1 íà ïîâåðõíîñòè Si(111).Â ðàáîòå [14℄ ìåòîäîì äè�ðàêöèè ìåäëåííûõ ýëåê�òðîíîâ èçó÷åíû îñîáåííîñòè �àçîâîãî ïåðåõîäàíà ïîâåðõíîñòè àëìàçà (111), âêëþ÷àÿ êèíåòèêóè ýëåêòðîííóþ ñòðóêòóðó. Â ðàáîòå [15℄ ìåòîäîìäè�ðàêöèè ðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé ïîä ñêîëüçÿùèìèóãëàìè èññëåäîâàí ïðèïîâåðõíîñòíûé �àçîâûéïåðåõîä â êðèñòàëëå ND4Cl.Îäíàêî íåîáõîäèìî èìåòü â âèäó, ÷òî êàæäàÿ èçìåòîäèê èìååò ñîáñòâåííóþ, îòëè÷íóþ îò äðóãèõ,ãëóáèíó çîíäèðîâàíèÿ. Ïîýòîìó ðåçóëüòàòû èññëå�äîâàíèÿ ïîâåðõíîñòíûõ �àçîâûõ ïåðåõîäîâ ðàçëè÷�íûìè ìåòîäàìè ìîãóò ðàçëè÷àòüñÿ. Íåîáõîäèìî òàê�æå ó÷èòûâàòü, ÷òî ýêñïåðèìåíòàëüíî íåâîçìîæíîïîëó÷èòü èäåàëüíóþ ïîâåðõíîñòü êàê ïîâåðõíîñòü¾ðàçðåçàííîãî¿ ïëîñêîñòüþ áåñêîíå÷íîãî êðèñòàë�ëà. Äàæå â âàêóóìå îáðàçîâàííûå ïðè òàêîì ¾ðàç�ðåçå¿ ñâîáîäíûå ñâÿçè âçàèìîäåéñòâóþò äðóã ñ äðó�ãîì èëè ñ àäñîðáèðîâàííûìè àòîìàìè, ÷òî ïðèâî�äèò ê ðåêîíñòðóêöèè ïîâåðõíîñòè. Âîçíèêàåò íåêî�òîðîå ïðîòèâîðå÷èå: ìåòîäèêè, ÷óâñòâèòåëüíûå êñâîéñòâàì âåðõíåãî ñëîÿ àòîìîâ, èññëåäóþò ðåêîí�ñòðóèðîâàííóþ ïîâåðõíîñòü, à ïðîíèêàþùèå ìåòî�äèêè èññëåäóþò ïðèïîâåðõíîñòíûé ñëîé, òîëùèíàêîòîðîãî çàâèñèò îò ìåòîäèêè.Îñîáåííîñòü ìåòîäèêè, îñíîâàííîé íà ãåíåðàöèèâòîðîé ãàðìîíèêè, ñîñòîèò â òîì, ÷òî â çàâèñèìî�ñòè îò îáúåêòà è ýêñïåðèìåíòàëüíîé êîí�èãóðàöèèäàííàÿ ìåòîäèêà ìîæåò áûòü ÷óâñòâèòåëüíîé è êñòðóêòóðå âåðõíåãî ñëîÿ êðèñòàëëà íà ãëóáèíå îäíî�ãî-äâóõ ïåðèîäîâ ðåøåòêè (ò. å. ñîáñòâåííî ïîâåðõ�íîñòè), è ê ñòðóêòóðå íåñêîëüêèõ (ïîðÿäêà äåñÿòè)ïðèïîâåðõíîñòíûõ àòîìíûõ ñëîåâ, è ê îáúåìó. Ýòèîñîáåííîñòè èñïîëüçóþòñÿ äëÿ èññëåäîâàíèÿ �àçî�âûõ ïåðåõîäîâ ðàçëè÷íûõ òèïîâ. Òàê, íàïðèìåð, ìå�òîäîì ãåíåðàöèè âòîðîé ãàðìîíèêè â ðàáîòàõ [16; 17℄èññëåäîâàëàñü ðåêîíñòðóêöèÿ ïîâåðõíîñòè, â ðàáî�òàõ [18; 19℄ � ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèé �àçîâûé ïåðå�õîä â îáúåìå ïëåíêè, â ðàáîòàõ [20; 21℄ � îðèåíòà�öèîííûé �àçîâûé ïåðåõîä â ìîíîñëîå ìîëåêóë íàïîâåðõíîñòè âîäû, â ðàáîòå [22℄ � �àçîâûé ïåðåõîäâ ñâåðõòîíêîé (äâà ìîíîñëîÿ) ïëåíêå ÏÂÕ.Â îáùåì ñëó÷àå àíàëèç ñèãíàëà âòîðîé ãàðìî�íèêè äëÿ ïîëó÷åíèÿ èí�îðìàöèè î ñòðóêòóðå îñíî�âûâàåòñÿ íà èññëåäîâàíèè çàâèñèìîñòè èíòåíñèâíî�ñòè I2! êîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè îò îðèåíòà�öèè âåêòîðîâ íàïðÿæåííîñòåé ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿïàäàþùåãî è äåòåêòèðóåìîãî èçëó÷åíèÿ ïî îòíîøå�íèþ ê íåêîòîðûì âûäåëåííûì ïî ñèììåòðèè íàïðàâ�ëåíèÿì íà ïîâåðõíîñòè èëè â îáúåìå èññëåäóåìî�ãî îáðàçöà, õàðàêòåðèçóåìûì àçèìóòàëüíûì óãëîì645



Å. Ä. Ìèøèíà, À. È. Ìîðîçîâ, À. Ñ. Ñèãîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002îáðàçöà. Âûäåëåííûìè íàïðàâëåíèÿìè ìîãóò áûòü,íàïðèìåð, â ìîíîêðèñòàëëå � êðèñòàëëîãðà�è÷å�ñêèå îñè, â òîíêèõ ïëåíêàõ (ëåíãìþðîâñêèõ, íàïû�ëåííûõ) � íàïðàâëåíèÿ �îðìèðîâàíèÿ ñòðóêòóðû.Â çàâèñèìîñòè îò òîãî, êàêàÿ èç îðèåíòàöèé (ýëåê�òðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëí èëè êðèñòàëëà) ñîõðàíÿåòñÿ âëàáîðàòîðíîé ñèñòåìå êîîðäèíàò, à êàêàÿ èçìåíÿåò�ñÿ, èññëåäóþòñÿ ëèáî ïîëÿðèçàöèîííûå çàâèñèìîñòèïðè çàäàííîì ïîëîæåíèè îáðàçöà, ëèáî àçèìóòàëü�íûå çàâèñèìîñòè èíòåíñèâíîñòè âòîðîé ãàðìîíèêè âðàçëè÷íûõ ïîëÿðèçàöèîííûõ êîí�èãóðàöèÿõ.Ïðè íàëè÷èè ïðîñòðàíñòâåííîé íåîäíîðîäíîñòèñðåäû â íåé, ïîìèìî êîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè,ãåíåðèðóåòñÿ íåêîãåðåíòíàÿ âòîðàÿ ãàðìîíèêà. �àç�äåëåíèå ýòèõ äâóõ êîìïîíåíò ïðîâîäèòñÿ íà îñíî�âå èññëåäîâàíèÿ èíäèêàòðèñû ðàññåÿíèÿ (çàâèñèìî�ñòè èíòåíñèâíîñòè âòîðîé ãàðìîíèêè îò ïîëÿðíîãîóãëà).Â íàñòîÿùåé ðàáîòå ìû ïðîäåìîíñòðèðîâàëè, êà�êèì îáðàçîì â öåíòðîñèììåòðè÷íîé ñðåäå âîçìîæ�íî ðàçäåëåíèå ïîâåðõíîñòíîãî è îáúåìíîãî âêëà�äîâ â èíòåíñèâíîñòü âòîðîé ãàðìîíèêè. Ïîêàçàíî,÷òî òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè îáúåìíîãî âêëàäàêîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè èìåþò îñîáåííîñòèïðè T
. Â ïîâåðõíîñòíîì âêëàäå êîãåðåíòíîé âòî�ðîé ãàðìîíèêè àíàëîãè÷íûå îñîáåííîñòè íàáëþäà�þòñÿ ïðè äðóãîé òåìïåðàòóðå T �. Ýòè îñîáåííîñòèîòíåñåíû íàìè ê ïîâåðõíîñòíîìó �àçîâîìó ïåðå�õîäó, à òåìïåðàòóðà T � îïðåäåëåíà êàê òåìïåðàòó�ðà ïîâåðõíîñòíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà. Â ïðîäîëæå�íèå èññëåäîâàíèé ðàáîòû [23℄ íàìè èçó÷åíû êîí��èãóðàöèè, â êîòîðûõ îáúåìíûé âêëàä ïîäàâëåí,à òàêæå êîí�èãóðàöèè, â êîòîðûõ ïðèñóòñòâóþò èîáúåìíûé, è ïîâåðõíîñòíûé âêëàäû. Íàìè èçó÷åíîíåëèíåéíî-îïòè÷åñêîå ðàññåÿíèå ñâåòà (íåêîãåðåíò�íûé âêëàä â èíòåíñèâíîñòü âòîðîé ãàðìîíèêè) âêðèñòàëëå ÑÒÎ âáëèçè òî÷êè ñòðóêòóðíîãî �àçî�âîãî ïåðåõîäà. Ñëåäóÿ òåðìèíîëîãèè �îðåëèêà [24℄,ìû èñïîëüçóåì òåðìèí ¾êðèòè÷åñêàÿ ãèïåðîïàëåñ�öåíöèÿ¿ äëÿ îáúåäèíåíèÿ äâóõ ÿâëåíèé: ãèïåðêîì�áèíàöèîííîãî è ãèïåððýëååâñêîãî ðàññåÿíèÿ. Âàæ�íûì, ñ òî÷êè çðåíèÿ íåëèíåéíîé îïòèêè, ÿâëÿåò�ñÿ òî, ÷òî ïðè èññëåäóåìîì ïåðåõîäå îáå �àçû, èíèçêîòåìïåðàòóðíàÿ, è âûñîêîòåìïåðàòóðíàÿ, ÿâëÿ�þòñÿ öåíòðîñèììåòðè÷íûìè, ò. å. ãåíåðàöèÿ âòîðîéãàðìîíèêè çàïðåùåíà â äèïîëüíîì ïðèáëèæåíèè. Âðàáîòå ïðåäëîæåíà ìåòîäèêà ðàñ÷åòà èíòåíñèâíîñòèêðèòè÷åñêîé ãèïåðîïàëåñöåíöèè äëÿ �àçîâîãî ïåðå�õîäà, ïðè êîòîðîì â îáåèõ �àçàõ ãåíåðàöèÿ âòîðîéãàðìîíèêè ðàçðåøåíà òîëüêî â êâàäðóïîëüíîì ïðè�áëèæåíèè. Îòìåòèì, ÷òî êðèòè÷åñêàÿ ãèïåðîïàëåñ�öåíöèÿ ïðè íåñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîì (ñòðóêòóðíîì)

�àçîâîì ïåðåõîäå èññëåäóåòñÿ âïåðâûå, â òî âðåìÿêàê äëÿ ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîãî �àçîâîãî ïåðåõîäàýòî ÿâëåíèå áûëî èññëåäîâàíî â ðàáîòàõ [24; 25℄.Íàñòîÿùàÿ ñòàòüÿ ïîñòðîåíà ñëåäóþùèì îáðà�çîì. Âî âòîðîì ðàçäåëå èçëîæåíà ìåòîäèêà ðàçäå�ëåíèÿ îáúåìíîãî è ïîâåðõíîñòíîãî âêëàäîâ â èíòåí�ñèâíîñòü âòîðîé ãàðìîíèêè. Â ðàçä. 3 è 4 ðàññìàò�ðèâàþòñÿ �åíîìåíîëîãè÷åñêèå ìîäåëè, îïèñûâàþ�ùèå òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ïîëåé êîãåðåíòíîéè íåêîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè ñîîòâåòñòâåííî.Â ðàçä. 5 ïðåäñòàâëåíî îïèñàíèå ýêñïåðèìåíòàëüíîéóñòàíîâêè. Â ðàçä. 6�8 ïðèâåäåíû ðåçóëüòàòû èññëå�äîâàíèÿ ìåòîäîì ãåíåðàöèè âòîðîé ãàðìîíèêè îáú�åìíîãî è ïîâåðõíîñòíîãî �àçîâûõ ïåðåõîäîâ, à òàê�æå ÿâëåíèÿ íåëèíåéíîé êðèòè÷åñêîé îïàëåñöåíöèè.2. ÍÅËÈÍÅÉÍÎ-ÎÏÒÈ×ÅÑÊÀß ÌÅÒÎÄÈÊÀ�ÀÇÄÅËÅÍÈß ÏÎÂÅ�ÕÍÎÑÒÍÎ�Î ÈÎÁÚÅÌÍÎ�Î ÂÊËÀÄÎÂ ÂÈÍÒÅÍÑÈÂÍÎÑÒÜ �ÅÍÅ�ÀÖÈÈ ÂÒÎ�ÎÉ�À�ÌÎÍÈÊÈÍåëèíåéíî-îïòè÷åñêàÿ ìåòîäèêà ðàçäåëåíèÿ ïî�âåðõíîñòíîãî è îáúåìíîãî âêëàäîâ â ãåíåðàöèþ âòî�ðîé ãàðìîíèêè îñíîâàíà íà ïðèíöèïèàëüíîé ðîëèñèììåòðèè ñðåäû â âîçíèêíîâåíèè íåëèíåéíîé ïîëÿ�ðèçàöèè, à òàêæå íà îñîáåííîñòÿõ ðàñïðîñòðàíåíèÿâîëíû âòîðîé ãàðìîíèêè.Ôåíîìåíîëîãè÷åñêîå îïèñàíèå íåëèíåéíîé ïîëÿ�ðèçàöèè îñíîâàíî íà ðàçëîæåíèè íåëèíåéíîé ïîëÿ�ðèçàöèè P(2!) ïî ìóëüòèïîëÿìP(2!) = PD(2!) +PQ(2!) + : : : (1)Ïåðâîå ñëàãàåìîå â ýòîì âûðàæåíèè ïðåäñòàâëÿåòñîáîé äèïîëüíóþ ïîëÿðèçàöèþ:PDi (2!) = �(2)Dijk Ej(!)Ek(!); (2)âòîðîå ñëàãàåìîå îïèñûâàåò êâàäðóïîëüíóþ ïîëÿðè�çàöèþ: PQi (2!) = ��xj ��(2)Qijkl Ek(!)El(!)� (3)(�(2)Dijk è �(2)Qijkl � êîìïîíåíòû òåíçîðîâ êâàäðàòè÷íîéäèïîëüíîé è êâàäðóïîëüíîé âîñïðèèì÷èâîñòåé ñîîò�âåòñòâåííî, E(!) � íàïðÿæåííîñòü ýëåêòðè÷åñêîãîïîëÿ ïàäàþùåé âîëíû). Êàæäîå ïîñëåäóþùåå ñëàãà�åìîå â âûðàæåíèè (1) äëÿ íåëèíåéíîé ïîëÿðèçàöèèìíîãî ìåíüøå ïðåäûäóùåãî, â ÷àñòíîñòè�(2)Q � (r0=�)�(2)D646



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002 Èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà : : :(r0 � áîðîâñêèé ðàäèóñ, � � äëèíà âîëíû èçëó÷åíèÿîñíîâíîé ÷àñòîòû).Â îáúåìå öåíòðîñèììåòðè÷íîé ñðåäû �(2)D = 0,äèïîëüíàÿ ïîëÿðèçàöèÿ îòñóòñòâóåò. Ââåäåíèå ãðà�íèöû ïðèíöèïèàëüíî ìåíÿåò ñèììåòðèþ, ïîñêîëüêóäëÿ ïîâåðõíîñòíûõ àòîìîâ îêðóæåíèå ñî ñòîðîíûîáúåìà è ñî ñòîðîíû âàêóóìà ðàçëè÷íî. Êðîìå òîãî,ó íåñêîëüêèõ ïðèïîâåðõíîñòíûõ ñëîåâ ýëåìåíòàðíàÿÿ÷åéêà äå�îðìèðîâàíà âäîëü íîðìàëè ê ïîâåðõíî�ñòè âñëåäñòâèå ðàçëè÷èÿ âî âçàèìîäåéñòâèè ñ âíåø�íèìè (ñî ñòîðîíû ïîâåðõíîñòè) è âíóòðåííèìè (ñîñòîðîíû îáúåìà) àòîìàìè. Ïîýòîìó ïîâåðõíîñòíûåñëîè ëþáîãî, äàæå öåíòðîñèììåòðè÷íîãî êðèñòàë�ëà, ÿâëÿþòñÿ íåöåíòðîñèììåòðè÷íûìè. Îáúåì öåí�òðîñèììåòðè÷íîé ñðåäû îïèñûâàåòñÿ êâàäðóïîëü�íîé ïîëÿðèçàöèåé, à ïðèïîâåðõíîñòíûå ñëîè � äè�ïîëüíîé ïîëÿðèçàöèåéP surfi (2!) = �(2)surfijk Ej(!)Ek(!):Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî äëÿ òàêîé ñðåäû îáúåìíàÿ ãåíåðà�öèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè ÿâëÿåòñÿ îòíîñèòåëüíî ñëà�áîé, à ïîâåðõíîñòíàÿ � îòíîñèòåëüíî ñèëüíîé (âïåðåñ÷åòå íà åäèíèöó îáúåìà ñðåäû). Åñëè ó÷åñòü,÷òî îáúåìû, êîòîðûå îïèñûâàþòñÿ ïîâåðõíîñòíîé(äèïîëüíîé) è îáúåìíîé (êâàäðóïîëüíîé) âîñïðè�èì÷èâîñòÿìè, òàêæå ðàçëè÷àþòñÿ íà íåñêîëüêî ïî�ðÿäêîâ, òî ñèãíàëû îò îáúåìà è ïîâåðõíîñòè âå�ùåñòâà îêàçûâàþòñÿ ñðàâíèìûìè è ñòàíîâèòñÿ âîç�ìîæíîé äèàãíîñòèêà ïðèïîâåðõíîñòíîãî ñëîÿ òîë�ùèíîé â íåñêîëüêî ïåðèîäîâ êðèñòàëëè÷åñêîé ðå�øåòêè (1�5 íì). Íà âñòàâêå ê ðèñ. 1 óñëîâíî èçîá�ðàæåíû ïðèïîâåðõíîñòíàÿ îáëàñòü êðèñòàëëà è îáú�åì, îïèñûâàåìûå ñîîòâåòñòâåííî äèïîëüíîé è êâàä-ðóïîëüíîé âîñïðèèì÷èâîñòÿìè.Îòíîñèòåëüíûå âêëàäû îáúåìà è ïîâåðõíîñòè âèíòåíñèâíîñòü âòîðîé ãàðìîíèêè îïðåäåëÿþòñÿ íåòîëüêî ñèììåòðèåé ñðåäû, íî è ãåîìåòðèåé ýêñïåðè�ìåíòà. Ïåðåõîäÿ îò ãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿ ê ãåî�ìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿, ìîæíî åùå íà ïîðÿäîê óâå�ëè÷èòü îòíîñèòåëüíûé âêëàä ïîâåðõíîñòè â èíòåí�ñèâíîñòü âòîðîé ãàðìîíèêè. Â îáùåì ñëó÷àå ïîëåíà ÷àñòîòå âòîðîé ãàðìîíèêè, ãåíåðèðóåìîé ïîëóáåñ�êîíå÷íîé öåíòðîñèììåòðè÷íîé ñðåäîé, îïèñûâàåòñÿâûðàæåíèåì (ñì. [26℄)Ebulk Qi (2!) = 1Z0 GBQij (z0)P bulk Qj (z0) dz0 �� f2!f2! ��(2)bulk Qilm � kz;!2kz;! � kz;2! �� �exp �i(2kz;! � kz;2!)leff �� 1	E!0lE!0m: (4)
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0 100 200 300 400 500�èñ. 1. Çàâèñèìîñòè �àêòîðà ðàñïðîñòðàíåíèÿ âîë-íû âòîðîé ãàðìîíèêè â ãåîìåòðèÿõ ¾íà ïðîñâåò¿(øòðèõîâàÿ ëèíèÿ) è ¾íà îòðàæåíèå¿ (ñïëîøíàÿëèíèÿ). Íà âñòàâêå � õàðàêòåðíûå îáëàñòè ãåíåðà-öèè âîëíû âòîðîé ãàðìîíèêè: ïîâåðõíîñòü S (÷åð-íàÿ òîëñòàÿ ëèíèÿ) è îáúåìû V1 è V2, ðàçëè÷íûå âãåîìåòðèÿõ ¾íà ïðîñâåò¿ è ¾íà îòðàæåíèå¿Â âûðàæåíèè (4) E!0l, E!0m � àìïëèòóäû ñîîò�âåòñòâóþùèõ êîìïîíåíò ïîëÿ ïàäàþùåé âîëíû,f!, f2! � �ðåíåëåâñêèå �àêòîðû, îïðåäåëåííûåâ [5℄, çíàê ¾+¿ ñîîòâåòñòâóåò îòðàæåíèþ, à çíàê¾�¿ � ïðîõîæäåíèþ ÷åðåç ñðåäó. Ôóíêöèÿ �ðèíàGBQ(z), óìíîæåííàÿ íà ýêñïîíåíöèàëüíûé ìíîæè�òåëü exp[i(2kz;!� kz;2!)z℄, îáðàçóåò òàê íàçûâàåìûé¾�àêòîð ðàñïðîñòðàíåíèÿ¿, êîòîðûé îñöèëëèðóåò ñêîîðäèíàòîé (ñì. ðèñ. 1). Ïîýòîìó åñëè ïîãëîùåíèåñðåäû íåâåëèêî, íåñêîìïåíñèðîâàííûé âêëàä â ðå�çóëüòèðóþùåå ïîëå âòîðîé ãàðìîíèêè ãåíåðèðóåò�ñÿ ñ ïðèïîâåðõíîñòíîé îáëàñòè ý��åêòèâíîé òîëùè�íîé leff , ðàâíîé ïîëîâèíå ðàññòîÿíèÿ, íà êîòîðîì ïî�ëå âòîðîé ãàðìîíèêè êîìïåíñèðóåòñÿ. Â ñëó÷àå ñëà�áîãî ïîãëîùåíèÿ ý��åêòèâíàÿ òîëùèíà îïðåäåëÿåò�ñÿ êàê leff = �2k! � k2! = �!4(n! � n2!)ñî çíàêàìè ¾�¿ è ¾+¿, ñîîòâåòñòâóþùèìè ñëó÷àÿìïðîõîæäåíèÿ è îòðàæåíèÿ. Äëÿ êðèñòàëëà ÑÒÎ ïðè�! = 739 íì âåëè÷èíà leff ñîñòàâëÿåò â ãåîìåòðèè¾íà îòðàæåíèå¿ leffrefl = 40 íì è â ãåîìåòðèè ¾íàïðîñâåò¿ lefftr = 420 íì. Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî âêëàä îòîáúåìà â èíòåíñèâíîñòü âòîðîé ãàðìîíèêè â ñëó÷àåãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿ íà äâà ïîðÿäêà ïðåâûøà�åò âêëàä îò îáúåìà â ñëó÷àå ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæå�íèå¿. Ïîýòîìó â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ íà äâàïîðÿäêà áîëüøå îòíîñèòåëüíûé âêëàä ïîâåðõíîñòè.Èìåííî ïîýòîìó äèàãíîñòèêà ïîâåðõíîñòè, åñëè îíà647



Å. Ä. Ìèøèíà, À. È. Ìîðîçîâ, À. Ñ. Ñèãîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002âîçìîæíà äëÿ äàííîãî ìàòåðèàëà, ñóùåñòâåííî ý���åêòèâíåå â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿.Êàê áûëî ïîêàçàíî â ðàáîòå [27℄, â ñðåäå ñ �ëóê�òóàöèÿìè íåëèíåéíîé ïîëÿðèçàöèè P(2!) (è ïðî�ñòðàíñòâåííûìè, è âðåìåííûìè) íàðÿäó ñ ãåíåðàöè�åé êîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè I2!
oh ïðîèñõîäèòãåíåðàöèÿ íåêîãåðåíòíîé, èëè ðàññåÿííîé, âòîðîéãàðìîíèêè I2!s
at: I2! = I2!s
at + I2!
oh:Èíòåíñèâíîñòü íåêîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêèîïðåäåëÿåòñÿ êîððåëÿöèîííîé �óíêöèåé �i;j(r1; r2)íåëèíåéíîé ïîëÿðèçàöèè [28℄:I2!s
at(q) // ZZ dr1dr2 exp [iq(r1 � r2)℄ �i;j(r1; r2); (5)ãäå�i;j(r1; r2) == D�hP (2!)i i�P (2!)i (r1)��hP (2!)j i�P (2!)j (r2)�E (6)(ñèìâîë h i îáîçíà÷àåò ñòàòèñòè÷åñêîå óñðåäíåíèå, âòîì ÷èñëå è ïî ðåàëèçàöèÿì áåñïîðÿäêà).Êîãåðåíòíîå èçëó÷åíèå ãåíåðèðóåòñÿ çåðêàëüíîïî îòíîøåíèþ ê ïàäàþùåìó, ò. å. åãî óãëîâàÿ äèà�ãðàììà îïðåäåëÿåòñÿ òîëüêî óãëîâîé ðàñõîäèìî�ñòüþ ëàçåðà (1�2 ãðàäóñà). Óãëîâàÿ øèðèíà ðàññå�ÿííîãî èçëó÷åíèÿ çàâèñèò îò ñîîòíîøåíèÿ ðàçìåðàíåîäíîðîäíîñòè� è äëèíû âîëíû � è ìîæåò ìåíÿòü�ñÿ â ïðåäåëàõ îò � (� � �) äî âåëè÷èíû, ñðàâíè�ìîé ñ ðàñõîäèìîñòüþ ëàçåðà (� � �) [27℄. Ìåòîäèêàðàçäåëåíèÿ êîãåðåíòíîãî è íåêîãåðåíòíîãî âêëàäîâîñíîâàíà íà èññëåäîâàíèè èíäèêàòðèñû ðàññåÿíèÿ.Ïîñêîëüêó íåêîãåðåíòíîå èçëó÷åíèå èìååò ñëó�÷àéíóþ �àçó, êîìïåíñàöèè ïîëÿ ïî ìåðå ðàñïðî�ñòðàíåíèÿ íå ïðîèñõîäèò. Ïîýòîìó ðàññåÿííîå èç�ëó÷åíèå íà âûõîäå èç êðèñòàëëà ÿâëÿåòñÿ ðåçóëü�òàòîì ñëîæåíèÿ èíòåíñèâíîñòåé âòîðîé ãàðìîíèêè(à íå ïîëåé) îò âñåãî îáúåìà êðèñòàëëà è íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêîãî çîíäèðîâàíèÿ êðèñòàëëà ïî ãëóáèíåïðè ãåíåðàöèè íåêîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè íåïðîèñõîäèò. Ñ äðóãîé ñòîðîíû, ïîñêîëüêó èíòåíñèâ�íîñòü ðàññåÿíèÿ ¾íàçàä¿ ñóùåñòâåííî ìåíüøå, ÷åìâ íàïðàâëåíèè âäîëü ëó÷à, äîëÿ ðàññåÿííîãî èçëó�÷åíèÿ â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ ñóùåñòâåííî íè�æå, ÷åì â ãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿. Î÷åâèäíî, ÷òîè â òîé, è â äðóãîé ãåîìåòðèè âêëàä îáúåìà â èí�òåíñèâíîñòü íåêîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè ñóùå�ñòâåííî ïðåâîñõîäèò âêëàä ïîâåðõíîñòè, ïîýòîìó â

äàëüíåéøåì ïðè îáñóæäåíèè ãåíåðàöèè íåêîãåðåíò�íîé âòîðîé ãàðìîíèêè ìû áóäåì ó÷èòûâàòü òîëüêîîáúåìíûé âêëàä.3. ÔÅÍÎÌÅÍÎËÎ�È×ÅÑÊÎÅ ÎÏÈÑÀÍÈÅÏÎËß ÊÎ�Å�ÅÍÒÍÎÉ ÂÒÎ�ÎÉ�À�ÌÎÍÈÊÈ Ï�È ÔÀÇÎÂÎÌ ÏÅ�ÅÕÎÄÅÄëÿ ïîëó÷åíèÿ òåìïåðàòóðíûõ çàâèñèìîñòåé èí�òåíñèâíîñòè âòîðîé ãàðìîíèêè âáëèçè òî÷êè �àçîâî�ãî ïåðåõîäà íåîáõîäèìî ðàññ÷èòàòü òåìïåðàòóðíûåçàâèñèìîñòè íåëèíåéíûõ âîñïðèèì÷èâîñòåé. Â ðàì�êàõ òåîðèè �àçîâûõ ïåðåõîäîâ Ëàíäàó âûðàæåíèåäëÿ íåëèíåéíîé âîñïðèèì÷èâîñòè â íèçêîòåìïåðà�òóðíîé �àçå ìîæíî çàïèñàòü â âèäå�Q 4mmmijkl = �Qm3mijkl +��Q 4mmmijkl ; (7)ãäå ��Q 4mmmijkl = �ijklmn�m�n; (8)�Qm3mijkl � íåëèíåéíàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü, �ijklmn �òåíçîð øåñòîãî ðàíãà (îáà ñîîòâåòñòâóþò âûñîêîòåì�ïåðàòóðíîé �àçå), � � îáúåìíûé ïàðàìåòð ïîðÿäêà.Â êðèñòàëëå ÑÒÎ ïàðàìåòð ïîðÿäêà �i � óãîë ïîâî�ðîòà êèñëîðîäíîãî îêòàýäðà âîêðóã i-é êðèñòàëëî�ãðà�è÷åñêîé îñè (ñì. ðèñ. 2). Ïåðâàÿ íåèñ÷åçàþùàÿäîáàâêà ê �Qm3mijkl êâàäðàòè÷íà ïî ïàðàìåòðó ïîðÿä�êà. Íåîáõîäèìî îòìåòèòü, ÷òî òàêîå ïðåäñòàâëåíèåâîñïðèèì÷èâîñòè â ïðèíöèïå àíàëîãè÷íî ïðåäñòàâ�ëåíèþ ëèíåéíîé âîñïðèèì÷èâîñòè, ïðåäëîæåííîìóâ ðàáîòå [29℄. Â òî æå âðåìÿ â ýòîé ðàáîòå àâòîðàìèíå ó÷èòûâàåòñÿ òåíçîðíûé õàðàêòåð äîáàâêè ê âîñ�ïðèèì÷èâîñòè, êîòîðûé íåîáõîäèìî ïðèíèìàòü âîâíèìàíèå êàê äëÿ ëèíåéíûõ, òàê è äëÿ íåëèíåéíûõâîñïðèèì÷èâîñòåé. Â ïðîòèâíîì ñëó÷àå íåâîçìîæ�íî, íàïðèìåð, ïîëó÷èòü îòëè÷èå ïðîäîëüíîé è ïîïå�ðå÷íîé (ïî îòíîøåíèþ ê òåòðàãîíàëüíîé îñè) ëèíåé�íûõ âîñïðèèì÷èâîñòåé â íèçêîòåìïåðàòóðíîé �àçåÑÒÎ.Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ïàðàìåòðà ïîðÿäêàîïðåäåëÿåòñÿ ñâîáîäíîé ýíåðãèåé, êîòîðàÿ â îáúåìåèäåàëüíîãî êðèñòàëëà èìååò âèä [1℄FB = F0 + Z dV 0�A2 3Xi=1 �2i + D2 3Xi=1(r�i)2++ B4  3Xi=1 �2i!2 � B14 3Xi=1(�4i )1A ; (9)ãäå A = a(T � T
); B > B1 > 0;648
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�èñ. 2. Ñòðóêòóðà ýëåìåíòàðíîé ÿ÷åéêè êðèñòàëëà ÑÒÎ â âûñîêîòåìïåðàòóðíîé �àçå (ââåðõó ñëåâà). ×åðíûìè êðóæ-êàìè îáîçíà÷åíû àòîìû êèñëîðîäà, îáðàçóþùèå êèñëîðîäíûé òåòðàýäð, óãîë ïîâîðîòà êîòîðîãî âîêðóã îäíîé èçêðèñòàëëè÷åñêèõ îñåé (x, y èëè z) ðàâåí ñîîòâåòñòâóþùåé êîìïîíåíòå ïàðàìåòðà ïîðÿäêà ïðè ñòðóêòóðíîì �àçîâîìïåðåõîäå. x0y0z0 � ñèñòåìà êîîðäèíàò, ñâÿçàííàÿ ñ ïîâåðõíîñòüþ (110); tuk � ëàáîðàòîðíàÿ ñèñòåìà êîîðäèíàò; 	 �àçèìóòàëüíûé óãîë, îòñ÷èòûâàåìûé ìåæäó îñüþ t ëàáîðàòîðíîé ñèñòåìû êîîðäèíàò è îñüþ (001) êðèñòàëëà (èëèîñüþ x0 ïîâåðõíîñòíîé ñèñòåìû êîîðäèíàò) ïðè åãî âðàùåíèè âîêðóã íîðìàëè ê ïîâåðõíîñòè. Âíèçó � ðàñïîëîæå-íèå àòîìîâ ýëåìåíòàðíîé ÿ÷åéêè ïîâåðõíîñòíîãî ñëîÿ â íèçêîòåìïåðàòóðíîé �àçå â ñëó÷àå âðàùåíèÿ êèñëîðîäíîãîòåòðàýäðà âîêðóã îñåé (ñëåâà íàïðàâî) x, y èëè z; ââåðõó ñïðàâà � òî æå â âûñîêîòåìïåðàòóðíîé �àçå. Äëÿ óäîáñòâàñîïîñòàâëåíèÿ îáúåìíîé è ïîâåðõíîñòíîé ýëåìåíòàðíûõ ÿ÷ååê àòîìû êèñëîðîäà îáîçíà÷åíû òàêæå áóêâàìèa è D � êîíñòàíòû ðàçëîæåíèÿ Ëàíäàó. Äëÿêðèñòàëëà ÑÒÎ a = 5:4 � 10�3 ýÂ�K�1, D == 3:7 � 10�15 ýÂ�ñì2 [30℄.Âûøå T
 èìååì � = 0, íèæå T
 èìååì � / �1=2,ãäå � = jT
�T j=T
 � ïðèâåäåííàÿ òåìïåðàòóðà. Ñëå�äîâàòåëüíî, íèæå T
 òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü äî�áàâêè ê íåëèíåéíîé âîñïðèèì÷èâîñòè, à çíà÷èò, è êïîëþ âòîðîé ãàðìîíèêè ëèíåéíà ïî òåìïåðàòóðå:E2! / �Qm3mijkl +��Q 4mmmijkl // �Qm3mijkl + �(T
 � T ); (10)ãäå � � êîíñòàíòà. Â âûñîêîòåìïåðàòóðíîé �àçå��Q 4mmmijkl = 0. Íå ñâÿçàííàÿ ñ �àçîâûì ïåðåõî�äîì òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü �Qm3mijkl ìîæåò áûòüó÷òåíà êàê ïîëèíîì âòîðîãî ïîðÿäêà ïî T
 � T àíà�ëîãè÷íî òîìó, êàê ýòî áûëî ñäåëàíî äëÿ ïîêàçàòå�ëÿ ïðåëîìëåíèÿ â ðàáîòå [31℄. Òàêèì îáðàçîì, ïðè

T = T
 èìååò ìåñòî èçëîì íà çàâèñèìîñòè íåëèíåé�íîé âîñïðèèì÷èâîñòè, à çíà÷èò, è ïîëÿ âòîðîé ãàð�ìîíèêè îò òåìïåðàòóðû.Ïðè íàëè÷èè ïîâåðõíîñòè â âûðàæåíèè äëÿ ñâî�áîäíîé ýíåðãèè ïîÿâëÿåòñÿ äîïîëíèòåëüíûé ÷ëåíFsurf . Â ñëó÷àå, êîãäà íàëè÷èå ïîâåðõíîñòè ïðèâî�äèò ê âîçíèêíîâåíèþ òîëüêî îäíîé êîìïîíåíòû ïà�ðàìåòðà ïîðÿäêà, èíäåêñ ó âåëè÷èíû � ìîæíî îïóñ-òèòü, à Fsurf èìååò ñëåäóþùèé âèä [12℄:Fsurf = Z d0 ~A2 �20 dS; (11)ãäå �0 � çíà÷åíèå ïàðàìåòðà ïîðÿäêà íà ïîâåðõíî�ñòè, ~A < 0 è d0 > 0 � ïîñòîÿííûå, à èíòåãðèðîâà�íèå ïðîâîäèòñÿ ïî ïîâåðõíîñòè êðèñòàëëà. Âåëè÷è�íà ~A îïèñûâàåò èçìåíåíèå êîý��èöèåíòà A âáëèçèïîâåðõíîñòè êðèñòàëëà, à d0 � òîëùèíà ñëîÿ, êîòî�ðûé òàêîå èçìåíåíèå çàõâàòûâàåò. Â ñëó÷àå ïëîñêîé649



Å. Ä. Ìèøèíà, À. È. Ìîðîçîâ, À. Ñ. Ñèãîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002ïîâåðõíîñòè, ñîâïàäàþùåé ñ ïëîñêîñòüþ z = 0 äå�êàðòîâîé ñèñòåìû êîîðäèíàò, �0 = 
onst, à ïàðàìåòðïîðÿäêà â îáúåìå çàâèñèò òîëüêî îò êîîðäèíàòû z.Âàðüèðóÿ âûðàæåíèå (9) äëÿ ñâîáîäíîé ýíåðãèè ïîïàðàìåòðó ïîðÿäêà, ïîëó÷èìA� + (B �B1)�3 = Dd2�dz2 : (12)Ïðè T > T
, êîãäà ïàðàìåòð ïîðÿäêà âäàëè îò ïî�âåðõíîñòè ðàâåí íóëþ, ðåøåíèå óðàâíåíèÿ (12) èìå�åò âèä� = �0 "r1 + (B �B1)�202A sh zr
 + 
h zr
#�1 ; (13)÷òî â ñâîþ î÷åðåäü ïðè óñëîâèè�20 � A=(B �B1)äàåò � = �0 exp(�z=r
); (14)ãäå r
 = pD=A � ðàäèóñ êîððåëÿöèè ïàðàìåòðàïîðÿäêà. Ïîäñòàâëÿÿ (13) â âûðàæåíèå äëÿ ñâîáîä�íîé ýíåðãèè è ìèíèìèçèðóÿ ïîëó÷åííîå âûðàæåíèåïî �0, ïîëó÷èì çíà÷åíèå òåìïåðàòóðû T �, ïðè êîòî�ðîé ïîÿâëÿåòñÿ íåíóëåâàÿ êîìïîíåíòà ïîâåðõíîñòíî�ãî ïàðàìåòðà ïîðÿäêà, ò. å. òåìïåðàòóðû ïîâåðõíîñò�íîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà:T � = T
 + � ~Ad0�2aD : (15)Ñ÷èòàÿ d0 ðàâíûì ïàðàìåòðó ðåøåòêè, à ~A � aT
,ïîëó÷àåì T � = T
 + 20 Ê = 125 Ê:Â ñëó÷àå ïåðåõîäîâ òèïà ïîðÿäîê�áåñïîðÿäîê(íàïðèìåð, ìàãíèòíûõ �àçîâûõ ïåðåõîäîâ), ~A > 0,ïàðàìåòð ïîðÿäêà âáëèçè ïîâåðõíîñòè ïîäàâëåí ïîñðàâíåíèþ ñî ñâîèì çíà÷åíèåì â îáúåìå. Ýòî ñâÿ�çàíî ñ òåì, ÷òî ÷èñëî áëèæàéøèõ ñîñåäåé, à ñëåäî�âàòåëüíî, è ñîçäàâàåìîå èìè ý��åêòèâíîå ïîëå äëÿñïèíà, ëåæàùåãî âáëèçè ïîâåðõíîñòè, ìåíüøå, ÷åì âîáúåìå. Äëÿ ïåðåõîäîâ òèïà ñìåùåíèÿ ìîæåò ïðîèñ�õîäèòü äîïîëíèòåëüíîå ñìÿã÷åíèå ðåøåòêè âáëèçèïîâåðõíîñòè, âûçâàííîå îòñóòñòâèåì ñîñåäåé, ÷òî ñî�îòâåòñòâóåò óñëîâèþ ~A < 0, ïðè âûïîëíåíèè êîòîðî�ãî �àçîâûé ïåðåõîä íà ïîâåðõíîñòè ïðîèñõîäèò ïðèïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû ðàíüøå, ÷åì â îáúåìå.Ïðè óñëîâèè0 < T � � T � T � T


ïîâåðõíîñòíûé ïàðàìåòð ïîðÿäêà îïèñûâàåòñÿ âû�ðàæåíèåì�20 = �8(Ar
 + d0 ~A)Br
 / (T � � T ): (16)Äëÿ òîãî ÷òîáû ðàññ÷èòàòü íåëèíåéíóþ âîñ�ïðèèì÷èâîñòü ïîâåðõíîñòè, ðàññìîòðèì ñèììåòðèþïðèïîâåðõíîñòíûõ ñëîåâ â âûñîêî- è íèçêîòåìïå�ðàòóðíîé �àçàõ. �àñïîëîæåíèå àòîìîâ ýëåìåíòàð�íîé ÿ÷åéêè ïîâåðõíîñòè (110) êðèñòàëëà ÑÒÎ ñõå�ìàòè÷åñêè ïðåäñòàâëåíî íà ðèñ. 2. Â âûñîêîòåìïå�ðàòóðíîé �àçå ïîâåðõíîñòü èìååò ñèììåòðèþ 2mm.Â íèçêîòåìïåðàòóðíîé �àçå ïàðàìåòð ïîðÿäêà ìî�æåò îðèåíòèðîâàòüñÿ ïî ëþáîé èç êðèñòàëëîãðà�è�÷åñêèõ îñåé, îäíàêî â ëþáîì ñëó÷àå ñèììåòðèÿ ïî�âåðõíîñòíîé ýëåìåíòàðíîé ÿ÷åéêè îêàçûâàåòñÿ m.Ïî àíàëîãèè ñ îáúåìíîé, ïîâåðõíîñòíàÿ íåëèíåé�íàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü ìîæåò áûòü çàïèñàíà â âèäå�Dmijk = �D 2mmijk +��Dmijk ; (17)ãäå ��Dmijk = �ijklm�0l�0m: (18)Àíàëîãè÷íî ñëó÷àþ îáúåìà, ïðè ïîâåðõíîñòíîì �à�çîâîì ïåðåõîäå èìååò ìåñòî èçëîì â çàâèñèìîñòè ïî�ëÿ âòîðîé ãàðìîíèêè îò òåìïåðàòóðû, ïîýòîìó äëÿT < T � èìååìE2! / �D 2mmijk +��Dmijk / �D 2mmijk +�0(T �T �); (19)ãäå �0 � êîíñòàíòà.Ïîëå âòîðîé ãàðìîíèêè êàê â ãåîìåòðèè ¾íà ïðî�ñâåò¿, òàê è â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ îïðåäåëÿåò�ñÿ âçàèìíîé îðèåíòàöèåé âåêòîðîâ íàïðÿæåííîñòèïîëÿ âîëí íàêà÷êè è âòîðîé ãàðìîíèêè è êðèñòàë�ëîãðà�è÷åñêèõ îñåé îáðàçöà, à òàêæå �ðåíåëåâñêè�ìè �àêòîðàìè, êîòîðûå, â ñâîþ î÷åðåäü, çàâèñÿò îòóãëà ïàäåíèÿ.Äëÿ òîãî ÷òîáû âûáðàòü àçèìóòàëüíûé óãîë, ïðèêîòîðîì âîçìîæíî íàáëþäåíèå ïîâåðõíîñòíîé êîì�ïîíåíòû, íàìè áûëè ïðîâåäåíû ìîäåëüíûå ðàñ÷åòûàçèìóòàëüíîé çàâèñèìîñòè ïîâåðõíîñòíîãî è îáúåì�íîãî âêëàäîâ â èíòåíñèâíîñòü âòîðîé ãàðìîíèêè ïðèðàçëè÷íûõ ñèììåòðèÿõ îáúåìà è ïîâåðõíîñòè, ñîîò�âåòñòâóþùèõ ðàçëè÷íûì òåìïåðàòóðíûì îáëàñòÿì(ðèñ. 3). Ïðè òåìïåðàòóðå T > T � p-ïîëÿðèçîâàííûåêîìïîíåíòû ïîëÿ âòîðîé ãàðìîíèêè (âåêòîð E ëå�æèò â ïëîñêîñòè ïàäåíèÿ), ãåíåðèðóåìîãî â îáúåìå èíà ïîâåðõíîñòè îáðàçöà, îïèñûâàþòñÿ ñîîòâåòñòâåí�íî âûðàæåíèÿìèEbulk(2!) / P bulk(2!) == b1 + b2 
os(2	) + b3 
os(4	); (20à)650
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�èñ. 3. Êà÷åñòâåííûé âèä çàâèñèìîñòåé èíòåíñèâ-íîñòè âòîðîé ãàðìîíèêè, ãåíåðèðóåìîé â îáúåìå(øòðèõîâàÿ ëèíèÿ) è íà ïîâåðõíîñòè (ñïëîøíàÿ ëè-íèÿ) êðèñòàëëà: à � T > T
; T �, ïîëÿðèçàöèîííûåêîìáèíàöèè pp è sp, á � T > T
; T �, ïîëÿðèçàöèîí-íûå êîìáèíàöèè ps è ss, â � T
 < T < T �, ïîëÿðè-çàöèîííûå êîìáèíàöèè ps è ss (ñì. âûðàæåíèÿ (21)è (22))Esurf (2!) / P surf (2!) = s1 + s2 
os(2	) (20á)(bi � ëèíåéíûå êîìáèíàöèè êîìïîíåíò òåíçîðàêâàäðóïîëüíîé íåëèíåéíîé âîñïðèèì÷èâîñòè �Qijkl ,si � ëèíåéíûå êîìáèíàöèè êîìïîíåíò òåíçîðà äè�ïîëüíîé íåëèíåéíîé âîñïðèèì÷èâîñòè �Dijk , îïðåäå�ëÿåìûå ñèììåòðèåé ñîîòâåòñòâóþùåé �àçû è ïîëÿ�ðèçàöèåé èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè) è âñåãäà èìåþò ïîñòî�ÿííóþ ñîñòàâëÿþùóþ. Çäåñü è äàëåå óãîë 	 îòñ÷è�òûâàåòñÿ îò îñè (001) êðèñòàëëà. S-ïîëÿðèçîâàííûåêîìïîíåíòû ïîëÿ (âåêòîð E ïåðïåíäèêóëÿðåí ïëîñ�êîñòè ïàäåíèÿ) è îò îáúåìà,Ebulk(2!) / P bulk(2!) = b4 sin(2	) + b5 sin(4	);

è îò ïîâåðõíîñòè,Esurf (2!) / P surf (2!) = s3 sin(2	);èìåþò ìèíèìóìû ïðè îäèíàêîâûõ çíà÷åíèÿõ àçè�ìóòàëüíîãî óãëà. Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî äëÿ ïîâåðõíî�ñòè (110) ïðè T > T � íå ñóùåñòâóåò òàêîå çíà÷åíèåàçèìóòàëüíîãî óãëà, ïðè êîòîðîì ìîæíî áûëî áûíàáëþäàòü âêëàä îò ïîâåðõíîñòè ïðè íóëåâîì âêëà�äå îò îáúåìà. Â îáëàñòè òåìïåðàòóð T
 < T < T �ïîâåðõíîñòü ïðåòåðïåëà �àçîâûé ïåðåõîä, à îáúåìíàõîäèòñÿ â âûñîêîòåìïåðàòóðíîé �àçå. Ïðè ýòîìäëÿ ïîëÿðèçàöèîííîé êîìáèíàöèè s�s (êîìáèíàöèÿ��� îçíà÷àåò �-ïîëÿðèçàöèþ èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè è�-ïîëÿðèçàöèþ èçëó÷åíèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè) ìîæ�íî âûäåëèòü ïîâåðõíîñòíûé âêëàä ïðè íóëåâîì îáú�åìíîì. Äåéñòâèòåëüíî, äëÿ ýòîé ïîëÿðèçàöèîííîéêîìáèíàöèè àçèìóòàëüíûå çàâèñèìîñòè ïîëÿ âòîðîéãàðìîíèêè îò îáúåìà è ïîâåðõíîñòè îïèñûâàþòñÿ ñî�îòâåòñòâåííî âûðàæåíèÿìèEbulk(2!) / P bulk(2!) = b4 sin(2	)+b5 sin(4	); (21)Esurf (2!) / P surf (2!) == s4 sin(	) + s5 sin(3	): (22)Êàê âèäíî èç ïðèâåäåííûõ âûðàæåíèé, à òàêæåèç ðèñ. 3, íåîáõîäèìîå óñëîâèå íàáëþäåíèÿ ïîâåðõ�íîñòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè îñóùåñòâëÿåòñÿ ïðè àçè�ìóòàëüíîì óãëå 	 = �=2. Äëÿ íàøèõ ýêñïåðèìåí�òîâ íàìè áûëè âûáðàíû äâà àçèìóòàëüíûõ óãëà:	 = �=2 è 	 = �=4. Ïðè 	 = �=2 ïîâåðõíîñòíûéâêëàä äîëæåí áûòü ìàêñèìàëüíûì. Ïðè 	 = �=4äîëæíû íàáëþäàòüñÿ è îáúåìíûé, è ïîâåðõíîñòíûéâêëàäû, ïðè ýòîì èíòåðåñíîé çàäà÷åé ÿâëÿåòñÿ óñòà�íîâëåíèå âîçìîæíîñòè âûäåëåíèÿ ïîâåðõíîñòíîãîâêëàäà íà �îíå íåíóëåâîãî îáúåìíîãî.4. ÔÅÍÎÌÅÍÎËÎ�È×ÅÑÊÎÅ ÎÏÈÑÀÍÈÅÏÎËß ÍÅÊÎ�Å�ÅÍÒÍÎÉ ÂÒÎ�ÎÉ�À�ÌÎÍÈÊÈ Ï�È ÔÀÇÎÂÎÌ ÏÅ�ÅÕÎÄÅÈññëåäîâàíèÿ îñîáåííîñòåé ðàññåÿíèÿ ñâåòà âêðèòè÷åñêîé îáëàñòè, êîòîðûå øèðîêî ïðèìåíÿþòñÿïðè èçó÷åíèè ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêèõ �àçîâûõ ïåðå�õîäîâ, â êðèñòàëëå ÑÒÎ âáëèçè ñòðóêòóðíîãî �àçî�âîãî ïåðåõîäà íåìíîãî÷èñëåííû. Ýòî ñâÿçàíî ñ òåì,÷òî ìÿãêàÿ ìîäà íà êðàþ çîíû Áðèëëþýíà íåàêòèâ�íà â êîìáèíàöèîííîì ðàññåÿíèè ïåðâîãî ïîðÿäêà [1℄.Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî êîìáèíàöèîííîå ðàññåÿíèå ïåðâî�ãî ïîðÿäêà íà ìÿãêîé ìîäå çàïðåùåíî â âûñîêîòåì�ïåðàòóðíîé �àçå êàê è ðýëååâñêîå ðàññåÿíèå ïåðâî�651



Å. Ä. Ìèøèíà, À. È. Ìîðîçîâ, À. Ñ. Ñèãîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002ãî ïîðÿäêà. Òàêèì îáðàçîì, ðàçðåøåííûìè â âûñî�êîòåìïåðàòóðíîé �àçå ÿâëÿþòñÿ ïðîöåññû âòîðîãîïîðÿäêà.Â îòëè÷èå îò ëèíåéíîãî ðàññåÿíèÿ, ïðîöåññû ðàñ�ñåÿíèÿ íà óäâîåííîé ÷àñòîòå, ãèïåððýëååâñêîå è ãè�ïåðêîìáèíàöèîííîå ðàññåÿíèå â ñëó÷àå ñòðóêòóðíî�ãî �àçîâîãî ïåðåõîäà íå áûëè èññëåäîâàíû ñèñòå�ìàòè÷åñêè. Â îáùåì ñëó÷àå ïðàâèëà îòáîðà äëÿ ãè�ïåðïðîöåññîâ ìåíåå æåñòêèå. Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî äà�æå åñëè êîìáèíàöèîííîå èëè ðýëååâñêîå ðàññåÿíèåíà îñíîâíîé ÷àñòîòå îòñóòñòâóåò, îíî ìîæåò íàáëþ�äàòüñÿ íà óäâîåííîé ÷àñòîòå. Òåì áîëåå ãèïåðïðî�öåññû äîëæíû ñóùåñòâîâàòü, åñëè ñóùåñòâóþò ñîîò�âåòñòâóþùèå ïðîöåññû íà îñíîâíîé ÷àñòîòå.Â ýêñïåðèìåíòå, îäíàêî, íàáëþäàëàñü ïðîòèâîïî�ëîæíàÿ ñèòóàöèÿ. Â ðàáîòå [32℄ ñîîáùàëîñü îá îáíà�ðóæåíèè ïèêà óïðóãîãî ðàññåÿíèÿ ñâåòà â êðèñòàëëåÑÒÎ íà îñíîâíîé ÷àñòîòå. Â ðàáîòå [33℄ èññëåäîâà�ëîñü ðàññåÿíèå ñâåòà íà óäâîåííîé ÷àñòîòå â øèðî�êîì òåìïåðàòóðíîì äèàïàçîíå 40�300 Ê, ïðè ýòîìíèêàêèõ îñîáåííîñòåé ïðè T
 = 105 Ê îáíàðóæåíîíå áûëî.Öåíòðàëüíûé ïèê â ðàññåÿíèè ñâåòà âáëèçè òî�÷åê �àçîâîãî ïåðåõîäà âîçíèêàåò âñëåäñòâèå íàëè�÷èÿ òåïëîâûõ �ëóêòóàöèé è äå�åêòîâ. Â îáùåìñëó÷àå êàæäûé òèï ïðîöåññà èìååò ñâîþ òåìïåðà�òóðíóþ çàâèñèìîñòü èíòåíñèâíîñòè ðàññåÿíèÿ [34℄.Òåïëîâûå �ëóêòóàöèè ïàðàìåòðà ïîðÿäêà äàþò öåí�òðàëüíûé ïèê êâàçèóïðóãîãî ðàññåÿíèÿ è áîêîâûåâåòâè êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ íà ìÿãêîé ìîäå.Äå�åêòû ÿâëÿþòñÿ èñòî÷íèêîì óïðóãîãî ðàññåÿíèÿ.Êàê ïîêàçûâàþò îöåíêè [35℄, äëÿ ñëó÷àÿ ëèíåéíîãîðàññåÿíèÿ (íà îñíîâíîé ÷àñòîòå) äàæå äëÿ ¾÷èñòî�ãî¿ êðèñòàëëà ñ êîíöåíòðàöèåé äå�åêòîâ 1018 ñì�3ðàññåÿíèå íà äå�åêòàõ ìîæåò áûòü ñðàâíèìî ïî èí�òåíñèâíîñòè ñ ðàññåÿíèåì íà �ëóêòóàöèÿõ. Ïðèðîäàöåíòðàëüíîãî ïèêà ìîæåò áûòü âûÿâëåíà íà îñíîâåèññëåäîâàíèÿ òåìïåðàòóðíûõ çàâèñèìîñòåé èíòåí�ñèâíîñòè ðàññåÿíèÿ.Äëÿ ðàñ÷åòà èíòåíñèâíîñòè íåêîãåðåíòíîé âòî�ðîé ãàðìîíèêè, ñîãëàñíî âûðàæåíèþ (5), íåîáõîäè�ìî ðàññ÷èòàòü êîððåëÿöèîííóþ �óíêöèþ íåëèíåé�íîé ïîëÿðèçàöèè â íåîäíîðîäíîé ñðåäå. �àññìîòðèìäëÿ ýòîãî âûðàæåíèå äëÿ ñâîáîäíîé ýíåðãèè, äîáà�âèâ â íåãî ÷ëåí, îïèñûâàþùèé íàëè÷èå äå�åêòîâFdef [35℄, Fdef = � 3Xi=1Xm h(m)i �iÆ(r�Rm); (23)ãäå ñóììèðîâàíèå ïî m ïðîèñõîäèò ïî äå�åêòàì,

Rm � ðàäèóñ-âåêòîðû, çàäàþùèå ïîëîæåíèå õàîòè�÷åñêè ðàñïîëîæåííûõ äå�åêòîâ, àh(m)i = h0(�1)zmÆi;tm :Âåëè÷èíà zm ñëó÷àéíûì îáðàçîì ïðèíèìàåò çíà÷å�íèå 0 èëè 1 ñ ðàâíîé âåðîÿòíîñòüþ (ñëó÷àé íåïîëÿ�ðèçîâàííûõ äå�åêòîâ), tm ñ ðàâíîé âåðîÿòíîñòüþïðèíèìàåò ñëó÷àéíûì îáðàçîì (â çàâèñèìîñòè îò äå��åêòà) çíà÷åíèå 1, 2 èëè 3. Â âûðàæåíèè (23) ó÷òåíòîëüêî âêëàä òàê íàçûâàåìûõ s-äå�åêòîâ òèïà ¾ñëó�÷àéíîå ïîëå¿, ïîñêîëüêó, êàê ïîêàçàíî â [35℄, èìåííîèõ âêëàä â èíòåíñèâíîñòü êâàçèóïðóãîãî ðàññåÿíèÿñâåòà ÿâëÿåòñÿ äîìèíèðóþùèì.Ïî àíàëîãèè ñ ëèíåéíûì ðàññåÿíèåì [29℄ äëÿ èí�òåíñèâíîñòè ðàññåÿííîãî ñâåòà íà óäâîåííîé ÷àñòîòåïîëó÷àåì ñëåäóþùåå âûðàæåíèå:I(q) = uV 2 �ZZ dr1dr2eiq�(r1�r2) �� e2!j �jlmnpsk2!l e!me!ne2!� ��
Æ���k2!
 �� e!Æ e!��p(r2)�s(r2)��(r1)��(r1)� == u�ps��0�4h��ih�pih~�s(q)~��(�q)i++ *XQ ~�p(Q)~�s(q�Q)XQ0 ~��(�Q0)~��(Q0�q)+1A == I1(q) + I2(q); (24)ãäå�ps�� = e2!j �jlmnpsk2!l e!me!ne2!� ��
Æ���k2!
 e!Æ e!� ;k2! � âîëíîâîé âåêòîð âîëíû âòîðîé ãàðìîíèêè, e!è e2! � åäèíè÷íûå âåêòîðû â íàïðàâëåíèè âåêòîðîâýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ âîëí ñîîòâåòñòâåííî íàêà÷êè èâòîðîé ãàðìîíèêè, àq = k2! � 2k!; ~�p = �p � h�pi:Âî âòîðîì ÷ëåíå âûðàæåíèÿ (24) ñóììèðîâàíèå ïðî�âîäèòñÿ ïî çîíå Áðèëëþýíà. Âåëè÷èíà u = V 2f22!f4!,ãäå V � îáúåì ðàññåÿíèÿ.Ïåðâîå è âòîðîå ñëàãàåìûå â ýòîì âûðàæåíèèîïðåäåëÿþò, ñîîòâåòñòâåííî, èíòåíñèâíîñòü êðèòè�÷åñêîé ãèïåðîïàëåñöåíöèè ïåðâîãî è âòîðîãî ïî�ðÿäêîâ. Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü èíòåíñèâíîñòèðàññåÿíèÿ îïðåäåëÿåòñÿ �óðüå-îáðàçîì êîððåëÿ�öèîííîé �óíêöèè, êîòîðóþ äëÿ ñëó÷àÿ òåïëîâûõ�ëóêòóàöèé ïàðàìåòðà ïîðÿäêà ìû îáîçíà÷èì ÷åðåç652



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002 Èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà : : :FfÆik , à äëÿ ñëó÷àÿ ñòàòè÷åñêèõ �ëóêòóàöèé ïàðà�ìåòðà ïîðÿäêà, âûçâàííûõ íàëè÷èåì äå�åêòîâ, �÷åðåç FdÆik. Ïóñòü äëÿ îïðåäåëåííîñòè ïðè T < T
 âåëè÷èíà h�ii � �Æi;x. Òîãäà �óðüå-îáðàç êîððåëÿöè�îííîé �óíêöèè äëÿ s-é êîìïîíåíòû ïàðàìåòðà ïî�ðÿäêà èìååò âèäFf (s; x;q) = TV ( �A+ 3(B �B1)�2 +Dq2��1 ; s = x;�A+B�2 +Dq2��1 ; s 6= x; (25)Fd(s; x;q) = Nh203V ( �A+ 3(B �B1)�2 +Dq2��2 ; s = x;�A+B�2 +Dq2��2 ; s 6= x: (26)Ìíîæèòåëü 1/3 âîçíèêàåò èç-çà òîãî, ÷òî äå�åê�òû ñ çàäàííûì íàïðàâëåíèåì ñëó÷àéíîãî ïîëÿ ñî�ñòàâëÿþò òîëüêî òðåòü îò îáùåãî ÷èñëà äå�åêòîâ.Â ðåçóëüòàòå äëÿ ðàññåÿíèÿ ïåðâîãî ïîðÿäêà ïî�ëó÷àåì âûðàæåíèåI1(q) = 4u�xsxs�2F (s; x;q): (27)Ïðè T > T
 èìååì � = 0, ïîýòîìó äëÿ îáîèõ òèïîâðàññåÿíèÿ èíòåíñèâíîñòè I(1)f (q) è I(1)d (q) â âûñîêî�òåìïåðàòóðíîé �àçå ðàâíû íóëþ. Ïðè T < T
 ïîä�ñòàíîâêà Ff â âûðàæåíèå (27) äàåò â ïðèáëèæåíèèqr
 � 1 äëÿ èíòåíñèâíîñòè ðàññåÿíèÿ íà òåïëîâûõ�ëóêòóàöèÿõI(1)f (0) / ( (B �B1)�1; s = x;B�11 ; s 6= x;ò. å. èíòåíñèâíîñòü ðàññåÿíèÿ íà òåïëîâûõ �ëóêòóà�öèÿõ íå çàâèñèò îò òåìïåðàòóðû. Â ñëó÷àå ðàññåÿíèÿíà äå�åêòàõ ïðè ïîäñòàíîâêå Fd â âûðàæåíèå (27)ïîëó÷èìI(1)d (0) / 8>><>>: [jAj(B �B1)℄�1; s = x;B �B1jAjB21 ; s 6= x:Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî èíòåíñèâíîñòü ðàññåÿíèÿ íà äå��åêòàõ ïðîïîðöèîíàëüíà ��1.Îòìåòèì, ÷òî âêëàä â èíòåíñèâíîñòü ðàññåÿíèÿîò äîìåíîâ ñ îäíîé îðèåíòàöèåé ïàðàìåòðà ïîðÿäêàîòëè÷àåòñÿ îò âêëàäà äîìåíîâ ñ äðóãîé îðèåíòàöèåéïàðàìåòðà ïîðÿäêà.�àññìîòðèì ðàññåÿíèå âòîðîãî ïîðÿäêà.Äëÿ ñëó÷àÿ òåïëîâûõ �ëóêòóàöèé èç âûðàæåíèÿ(24) ïîëó÷àåì (ñì. [29℄)I2(q) = 2u�pspsV �� Z d3Q(2�)3 Ff (p; x;Q)Ff (s; x;q�Q) // �psps � TD�2 r
 / �psps��1=2;T > T
; qr
 � 1: (28)

Íàëè÷èå êîý��èöèåíòà �psps â âûðàæåíèè (28) óêà�çûâàåò íà àíèçîòðîïíûé õàðàêòåð ðàññåÿííîãî èçëó�÷åíèÿ, ò. å. íà çàâèñèìîñòü èíòåíñèâíîñòè ðàññåÿííî�ãî èçëó÷åíèÿ îò àçèìóòàëüíîãî óãëà êðèñòàëëà ïðè�èêñèðîâàííûõ ïîëÿðèçàöèîííûõ êîìáèíàöèÿõ ïà�äàþùåé âîëíû è âîëíû âòîðîé ãàðìîíèêè.Äëÿ ñëó÷àÿ äå�åêòîâ èç �îðìóëû (24) (àíàëî�ãè÷íî [34℄) ïîëó÷àåì â ïðèáëèæåíèè êâàçèèçîëèðî�âàííûõ äå�åêòîâI2(q) = u�pspsV ���2 Z d3Q(2�)3Fd(p; x;Q)Fd(s; x;q�Q) ++ Nh403T 2 �Z d3Q(2�)3Ff (p; x;Q) �� Ff (p; x;q�Q)� z(p; s)� ; (29)ãäå z(p; s) = Æp;s. Ïðè qr
 � 1 è T > T
 íàõîäèìI2d / �pspsNr2
D4 (2�Nr3
 + 1): (30)Ïåðâûé ÷ëåí â (29) ïðîïîðöèîíàëåí N2r5
 , âòîðîé÷ëåí ïðîïîðöèîíàëåí Nr2
 . Ïðè ýòîì â çàâèñèìîñòèîò êîíöåíòðàöèè äå�åêòîâ ïðåîáëàäàþùèì ìîæåòñòàòü êàê ïåðâîå, òàê è âòîðîå ñëàãàåìîå. Â îáîèõñëó÷àÿõ ýòî äàåò ñòåïåííóþ çàâèñèìîñòü èíòåíñèâ�íîñòè ðàññåÿíèÿ îò ïðèâåäåííîé òåìïåðàòóðû:I2d / �psps��
 ;ïðè÷åì 
 = 1 ïðè 2�Nr3
 � 1 è 
 = 5=2 ïðè2�Nr3
 � 1. Âî âñåé îáëàñòè ïðèìåíèìîñòè òåîðèèêâàçèèçîëèðîâàííûõ äå�åêòîâ [35℄, ò. å. ïðè âûïîë�íåíèè óñëîâèÿ BNh20r3
4�D3 � 1 (31)653
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240�èñ. 4. Çàâèñèìîñòè èíòåíñèâíîñòè âòîðîé ãàðìî-íèêè îò óãëà ïîâîðîòà àíàëèçàòîðà äëÿ ðàçëè÷íûõòåìïåðàòóð îáðàçöà â ãåîìåòðèÿõ ¾íà ïðîñâåò¿ (à)è ¾íà îòðàæåíèå¿ (á)ïðè T < T
 èíòåíñèâíîñòü ðàññåÿíèÿ ïåðâîãî ïî�ðÿäêà ïðåâîñõîäèò èíòåíñèâíîñòü ðàññåÿíèÿ âòîðîãîïîðÿäêà. Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî îáíàðóæåíèå ðàññåÿíèÿâòîðîãî ïîðÿäêà âîçìîæíî òîëüêî â âûñîêîòåìïåðà�òóðíîé �àçå.�åçóëüòàòû ïðèâåäåííûõ âûøå ðàñ÷åòîâ îáîáùå�íû â òàáëèöå.Îòìåòèì, ÷òî âûðàæåíèÿ äëÿ òåìïåðàòóðíûõ çà�âèñèìîñòåé èíòåíñèâíîñòè ðàññåÿíèÿ âî âòîðóþ ãàð�

ìîíèêó íà äå�åêòàõ ñîâïàäàþò ñ âûðàæåíèÿìè äëÿòåìïåðàòóðíûõ çàâèñèìîñòåé èíòåíñèâíîñòè ëèíåé�íîãî ðàññåÿíèÿ, ïîëó÷åííûìè â ðàáîòå [34℄. Îòëè÷à�þòñÿ ýòè âûðàæåíèÿ êîý��èöèåíòàìè, çàâèñÿùèìè,â ÷àñòíîñòè, îò íàïðàâëåíèÿ ïîëÿðèçàöèè ïàäàþùåéè ðàññåÿííîé âîëí, à òàêæå îò àçèìóòàëüíîãî óãëàêðèñòàëëà.5. ÌÅÒÎÄÈÊÀ ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀÊðèñòàëë ÑÒÎ, èñïîëüçóåìûé â íàøèõ ýêñïåðè�ìåíòàõ, áûë âûðàùåí ìåòîäîì îïòè÷åñêîé çîííîéïëàâêè, îòïîëèðîâàí äî îïòè÷åñêîãî êà÷åñòâà è ñî�ðèåíòèðîâàí ïëîñêîñòüþ (110) ñ òî÷íîñòüþ �0:05Æ.Êðèñòàëë ïîìåùàëñÿ â îïòè÷åñêèé ãåëèåâûé ïðîòî÷�íûé êðèîñòàò (Oxford Instruments 5�300K).Äëÿ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ ýêñïåðèìåíòîâ èñ�ïîëüçîâàëîñü èçëó÷åíèå íàêà÷êè ñ äëèíîé âîëíû739 íì ëàçåðà íà òèòàí-ñàï�èðå, ñ äëèòåëüíîñòüþèìïóëüñà 100 �ñ, ÷àñòîòîé ïîâòîðåíèÿ 82 Ì�ö, ñðåä�íåé ìîùíîñòüþ 100 ìÂò, ñ�îêóñèðîâàííîå â ïÿòíîäèàìåòðîì îêîëî 100 ìêì. Óãîë ïàäåíèÿ â ãåîìåò�ðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ áûë ðàâåí 45Æ, à â ãåîìåòðèè¾íà ïðîñâåò¿ � 0Æ (íîðìàëüíîå ïàäåíèå).Ïîëÿðèçàöèÿ èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè èçìåíÿëàñüâðàùåíèåì ïîëóâîëíîâîé ïëàñòèíêè, èçëó÷åíèÿâòîðîé ãàðìîíèêè � âðàùåíèåì ïëåíî÷íîãî ïîëÿ�ðîèäà. Ïðè âðàùåíèè ïîëÿðîèäà áûëè ïîëó÷åíûïîëÿðèçàöèîííûå êðèâûå äëÿ ðàçëè÷íûõ òåìïåðà�òóð îáðàçöà, ò. å. çàâèñèìîñòè èíòåíñèâíîñòè âòîðîéãàðìîíèêè îò óãëà ïîâîðîòà àíàëèçàòîðà I2!(')(ðèñ. 4à, á). Óãîë ' = 0 ñîîòâåòñòâóåò âåðòèêàëü�íîìó ðàñïîëîæåíèþ âåêòîðà íàïðÿæåííîñòè ïîëÿâîëíû âòîðîé ãàðìîíèêè (âûõîäíàÿ s-ïîëÿðèçàöèÿäëÿ ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿).Àçèìóòàëüíàÿ çàâèñèìîñòü èíòåíñèâíîñòè âòî�ðîé ãàðìîíèêè I2!(	) èçìåðÿëàñü â çåðêàëüíîì íà�ïðàâëåíèè ïðè âðàùåíèè îáðàçöà îòíîñèòåëüíî íîð�ìàëè z ê ïîâåðõíîñòè êðèñòàëëà (utk � ëàáîðàòîð�íàÿ íåïîäâèæíàÿ ñèñòåìà êîîðäèíàò, x0y0z0 � ïî�äâèæíàÿ ñèñòåìà êîîðäèíàò, ñâÿçàííàÿ ñ ïîâåðõíî�ñòüþ, àçèìóòàëüíûé óãîë 	 èçìåðÿëñÿ ìåæäó îñÿ�ìè u è x0, ñì. ðèñ. 2). Ïðèìåð àçèìóòàëüíîé àíè�çîòðîïèè â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ ïðèâåäåí íàðèñ. 5. Àçèìóòàëüíûå çàâèñèìîñòè èíòåíñèâíîñòèâòîðîé ãàðìîíèêè êà÷åñòâåííî ñîâïàäàþò ñ òåîðåòè�÷åñêèìè, ïðåäñòàâëåííûìè íà ðèñ. 3.Èíäèêàòðèñà ðàññåÿíèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè èçìå�ðÿëàñü ïðè âðàùåíèè ñèñòåìû ðåãèñòðàöèè îòíîñè�òåëüíî âåðòèêàëüíîé îñè t (ðèñ. 2). Íà÷àëî îòñ÷å�òà ïîëÿðíîãî óãëà � âûáðàíî òàêèì îáðàçîì, ÷òî�áû � áûë ðàâåí íóëþ â íàïðàâëåíèè íîðìàëè êïîâåðõíîñòè êðèñòàëëà è îòðèöàòåëåí â íàïðàâëå�654



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002 Èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà : : :Ôëóêòóàöèè Äå�åêòûT > T
 T < T
 T > T
 T < T
Ïåðâûé ïîðÿäîê I = 0 I = 
onst I = 0 I / ��1Âòîðîé ïîðÿäîê I / ��1=2 I / ��1=2 2�Nr3
 � 1I / ��1 I / ��12�Nr3
 � 1I / ��5=2 I / ��5=2
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◦�èñ. 5. Ýêñïåðèìåíòàëüíûå àçèìóòàëüíûå çàâèñè-ìîñòè èíòåíñèâíîñòè âòîðîé ãàðìîíèêè â ãåîìåò-ðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå.Ñïëîøíûå ëèíèè � àïïðîêñèìàöèÿ â ðàìêàõ ïðåä-ëîæåííîé ìîäåëèíèè èçëó÷åíèÿ íàêà÷êè. Ïðèìåð èíäèêàòðèñû ðàñ�ñåÿíèÿ â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ ïðèâåäåí íàðèñ. 6à, á. Àïåðòóðà ïðèåìíîé ñèñòåìû ñîñòàâëÿëà2Æ. Âî âñåõ ýêñïåðèìåíòàõ èçìåðÿëèñü èíòåíñèâíî�ñòè èçëó÷åíèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè I2!�=0Æ è I2!�=5Æ ïðèçíà÷åíèÿõ ïîëÿðíîãî óãëà � = 0Æ è 5Æ, ñîîòâåòñòâåí�íî. Ïðè ýòîì èíòåíñèâíîñòü âòîðîé ãàðìîíèêè I2!�=5Æáûëà îòíåñåíà íàìè ê ðàññåÿííîìó èçëó÷åíèþ. Óãëî�âàÿ øèðèíà âñåõ èçìåðåííûõ íàìè èíäèêàòðèñ ðàñ�ñåÿíèÿ áûëà ñóùåñòâåííî áîëüøå, ÷åì óãëîâàÿ øè�ðèíà çåðêàëüíîãî ìàêñèìóìà (ñì. ðèñ. 6) è ÷åì âå�ëè÷èíà îòñòðîéêè 5Æ, ïîýòîìó èíòåíñèâíîñòü I2!�=5Æìîæíî ñ÷èòàòü ðàâíîé èíòåíñèâíîñòè ðàññåÿííîãîèçëó÷åíèÿ ïðè � = 0Æ. Ýòî ïîçâîëèëî îòíåñòè ðàç�íîñòü I2!�=0Æ � I2!�=5Æ ê êîãåðåíòíîìó èçëó÷åíèþ âòî�ðîé ãàðìîíèêè.

6. ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀËÜÍÎÅÈÑÑËÅÄÎÂÀÍÈÅ ÎÁÚÅÌÍÎ�ÎÔÀÇÎÂÎ�Î ÏÅ�ÅÕÎÄÀ ÍÀ ÎÑÍÎÂÅ�ÅÍÅ�ÀÖÈÈ ÊÎ�Å�ÅÍÒÍÎÉ ÂÒÎ�ÎÉ�À�ÌÎÍÈÊÈ Â �ÅÎÌÅÒ�ÈÈ ¾ÍÀÏ�ÎÑÂÅÒ¿Ïîëÿðèçàöèîííûå êðèâûå èíòåíñèâíîñòè âòîðîéãàðìîíèêè â ãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿ ïðè íîðìàëü�íîì ïàäåíèè ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ ïðèâå�äåíû íà ðèñ. 4à. Àíàëèç ýòèõ çàâèñèìîñòåé èíòåí�ñèâíîñòè ïîêàçûâàåò, ÷òî ïðè T > T
 ñèãíàë âòî�ðîé ãàðìîíèêè íàáëþäàåòñÿ, íî èíòåíñèâíîñòü åãîíåçíà÷èòåëüíà. Ïðè T = 105 Ê íàáëþäàåòñÿ ðåçêîåóâåëè÷åíèå èíòåíñèâíîñòè âòîðîé ãàðìîíèêè, à òàê�æå èçìåíåíèå íàïðàâëåíèÿ ïðåèìóùåñòâåííîé ïîëÿ�ðèçàöèè. Íà ðèñ. 7à, á ïðåäñòàâëåíû çàâèñèìîñòèóãëà ïðåèìóùåñòâåííîé ïîëÿðèçàöèè îò òåìïåðàòó�ðû äëÿ äâóõ çíà÷åíèé àçèìóòàëüíîãî óãëà.Âûøå òî÷êè �àçîâîãî ïåðåõîäà èçëó÷åíèå âòî�ðîé ãàðìîíèêè íåêîãåðåíòíî. Ïîñëå âû÷èòàíèÿ èí�òåíñèâíîñòè íåêîãåðåíòíîãî èçëó÷åíèÿ èç ñóììàð�íîé èíòåíñèâíîñòè èíòåíñèâíîñòü êîãåðåíòíîé êîì�ïîíåíòû êàê �óíêöèÿ óãëà ïîâîðîòà àíàëèçàòîðàìîæåò áûòü ïðåäñòàâëåíà â âèäåI(') / �Ek2! 
os'+E?2! sin'�2 : (32)Íà ðèñ. 8 ïðåäñòàâëåíû òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòèïàðàëëåëüíîé (ïî îòíîøåíèþ ê ïîëþ íàêà÷êè) Ek2! èïåðïåíäèêóëÿðíîé E?2! êîìïîíåíò ïîëÿ âòîðîé ãàð�ìîíèêè äëÿ àçèìóòàëüíîãî óãëà êðèñòàëëà 	 = �=2,ïîëó÷åííûå èç àïïðîêñèìàöèè ýêñïåðèìåíòàëüíûõïîëÿðèçàöèîííûõ êðèâûõ âûðàæåíèåì (32). ÏðèT > T
 êîãåðåíòíàÿ âòîðàÿ ãàðìîíèêà îòñóòñòâóåòâ ïðåäåëàõ ïîãðåøíîñòè èçìåðåíèé, êàê è ñëåäóåòèç íàøåé ìîäåëè (ñì. ðàçä. 3). Ïðè T < T
 íàáëþ�äàåòñÿ ðîñò è ïåðïåíäèêóëÿðíîé, è ïàðàëëåëüíîéêîìïîíåíò ïîëÿ äëÿ àçèìóòàëüíîãî óãëà 	 = �=4, à655
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�èñ. 6. Ýêñïåðèìåíòàëüíûå çàâèñèìîñòè èíòåíñèâíîñòè âòîðîé ãàðìîíèêè îò ïîëÿðíîãî óãëà (èíäèêàòðèñû ðàñ-ñåÿíèÿ) â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ äëÿ ïîëÿðèçàöèîííûõ êîìáèíàöèé ss è sp. Àçèìóòàëüíûé óãîë êðèñòàëëà	 = �=4
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�èñ. 7. Çàâèñèìîñòè óãëà � ïðåèìóùåñòâåííîé ïîëÿðèçàöèè èçëó÷åíèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè îò òåìïåðàòóðû äëÿ ðàç-ëè÷íûõ çíà÷åíèé àçèìóòàëüíîãî óãëà â ãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿: 	 = �=4 (à) è �=2 (á); è â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæå-íèå¿: 	 = �=2 (â) è �=4 (ã)656



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002 Èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà : : :?k 	 = �=2
50 100 150 200 250 300�20020

406080E 2!;îòí.åä. T;Ê
	 = �=450 100 150 200 250 300�80�60�40�20020E 2!;îòí.åä. T;Ê�èñ. 8. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ïàðàëëåëüíîé(ïî îòíîøåíèþ ê ïîëþ íàêà÷êè) Ek2! è ïåðïåíäèêó-ëÿðíîé E?2! êîìïîíåíò âòîðîé ãàðìîíèêè äëÿ ðàç-ëè÷íûõ çíà÷åíèé àçèìóòàëüíîãî óãëà êðèñòàëëà âãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿òàêæå ïåðïåíäèêóëÿðíîé êîìïîíåíòû ïîëÿ âòîðîéãàðìîíèêè äëÿ àçèìóòàëüíîãî óãëà 	 = �=2. Â ñî�îòâåòñòâèè ñ ðàñ÷åòàìè ïàðàëëåëüíàÿ êîìïîíåíòàïîëÿ äëÿ ýòîãî àçèìóòàëüíîãî óãëà îòñóòñòâóåò. Âðàìêàõ íàøåé ìîäåëè òàêîå ïîâåäåíèå èíòåíñèâíî�ñòè âòîðîé ãàðìîíèêè îçíà÷àåò, ÷òî â ãåîìåòðèè ¾íàïðîñâåò¿ íàáëþäàåòñÿ ãåíåðàöèÿ âòîðîé ãàðìîíèêèòîëüêî îò îáúåìà êðèñòàëëà. Íèæå òî÷êè �àçîâî�ãî ïåðåõîäà òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè íåíóëåâûõêîìïîíåíò ïîëÿ ìîãóò áûòü àïïðîêñèìèðîâàíû ëè�íåéíîé �óíêöèåé â ñîîòâåòñòâèè ñ âûðàæåíèåì (10).Òàêèì îáðàçîì, ñòðóêòóðíûé �àçîâûé ïåðåõîäâ íèçêîñèììåòðè÷íóþ �àçó ïðîÿâëÿåòñÿ â ãåíåðà�öèè êîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè êàê ïîÿâëåíèåñîîòâåòñòâóþùåãî ïîëÿ â òî÷êå ïåðåõîäà. Ýòî ïîëåëèíåéíî èçìåíÿåòñÿ ñ èçìåíåíèåì òåìïåðàòóðû, ÷òîñîãëàñóåòñÿ ñ �åíîìåíîëîãè÷åñêèì îïèñàíèåì.

7. ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀËÜÍÎÅÈÑÑËÅÄÎÂÀÍÈÅ ÏÎÂÅ�ÕÍÎÑÒÍÎ�ÎÔÀÇÎÂÎ�Î ÏÅ�ÅÕÎÄÀ ÍÀ ÎÑÍÎÂÅ�ÅÍÅ�ÀÖÈÈ ÊÎ�Å�ÅÍÒÍÎÉ ÂÒÎ�ÎÉ�À�ÌÎÍÈÊÈ Â �ÅÎÌÅÒ�ÈÈ ¾ÍÀÎÒ�ÀÆÅÍÈÅ¿Ïîëÿðèçàöèîííûå êðèâûå èíòåíñèâíîñòè âòîðîéãàðìîíèêè â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ ïðè ðàçëè÷�íûõ òåìïåðàòóðàõ ïðèâåäåíû íà ðèñ. 4á. Èíòåíñèâ�íîñòü êîãåðåíòíîé êîìïîíåíòû (ïîñëå âû÷èòàíèÿíåêîãåðåíòíîé) ìîæåò áûòü ïðåäñòàâëåíà â âèäåI�(') = (E�;s2! 
os'+E�;p2! sin')2 (33)(� = p; s) è óêàçûâàåò îðèåíòàöèþ âåêòîðà ïîëÿ ïà�äàþùåé âîëíû. Íà ðèñ. 9 è 10 ïðåäñòàâëåíû ýêñ�ïåðèìåíòàëüíûå òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ïîëåéâòîðîé ãàðìîíèêè E�;s2! è E�;p2! äëÿ àçèìóòàëüíûõ óã�ëîâ 	 = �=2 è �=4, ñîîòâåòñòâåííî. Òàê æå, êàê è âãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿, äëÿ ýòèõ çàâèñèìîñòåé ñó�ùåñòâóåò òåìïåðàòóðà T � = 145 Ê, ïðè êîòîðîé íà�áëþäàåòñÿ èçìåíåíèå õàðàêòåðà òåìïåðàòóðíîé çà�âèñèìîñòè ïîëÿ âòîðîé ãàðìîíèêè. Îòìåòèì, ÷òîïðè ýòîé æå òåìïåðàòóðå T � ïðîèñõîäèò èçìåíåíèåíàïðàâëåíèÿ ïðåèìóùåñòâåííîé ïîëÿðèçàöèè (ñì.ðèñ. 7).Äëÿ àçèìóòàëüíîãî óãëà 	 = �=2 s-êîìïîíåíòàâòîðîé ãàðìîíèêè (äëÿ ëþáîé ïîëÿðèçàöèè íàêà÷�êè), à òàêæå åå p-êîìïîíåíòà äëÿ p-íàêà÷êè ðàâ�íû íóëþ ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû îò êîìíàòíîéâïëîòü äî T �. Ïðè äàëüíåéøåì óìåíüøåíèè òåìïå�ðàòóðû íàáëþäàåòñÿ ðîñò (ïî àáñîëþòíîé âåëè÷èíå)ïîëÿ âòîðîé ãàðìîíèêè âïëîòü äî çíà÷åíèÿ òåìïå�ðàòóðû T
. Äàëåå õàðàêòåð çàâèñèìîñòè èçìåíÿåòñÿâíîâü. Ïðè p-íàêà÷êå âñåãäà äîëæíà ïðèñóòñòâîâàòüïîñòîÿííàÿ ñîñòàâëÿþùàÿ p-êîìïîíåíòû âòîðîé ãàð�ìîíèêè. �àâåíñòâî íóëþ ýòîé êîìïîíåíòû, íàáëþäà�åìîå â ýêñïåðèìåíòå ïðè T > T �, ìîæåò áûòü ñâÿçà�íî ñ ìàëîñòüþ ëèíåéíûõ êîìáèíàöèé b1 � b2 + b3 ès1 � s2 (ñì. âûðàæåíèå (20)). Â äèàïàçîíå òåìïåðà�òóð T
 < T < T � ïîâåðõíîñòü óæå íàõîäèòñÿ â íèç�êîòåìïåðàòóðíîé �àçå, â òî âðåìÿ êàê îáúåì � â âû�ñîêîòåìïåðàòóðíîé. �îñò ïîëÿ âòîðîé ãàðìîíèêè âòàêîì ñëó÷àå ñâÿçàí òîëüêî ñ âêëàäîì ïîâåðõíîñòè èìîæåò áûòü àïïðîêñèìèðîâàí ñîãëàñíî âûðàæåíèþ(19) ëèíåéíîé çàâèñèìîñòüþ. Äëÿ p-êîìïîíåíòû âòî�ðîé ãàðìîíèêè â ñëó÷àå s-íàêà÷êè ïðè 	 = �=2, àòàêæå äëÿ ëþáîé ïîëÿðèçàöèîííîé êîìáèíàöèè ïðè	 = �=4 îáúåìíûé âêëàä âî âòîðóþ ãàðìîíèêó â âû�ñîêîòåìïåðàòóðíîé �àçå îòëè÷åí îò íóëÿ. Ýòî ïðè�âîäèò ê òîìó, ÷òî çàâèñèìîñòè ïîëÿ âòîðîé ãàðìî�íèêè îò òåìïåðàòóðû ñòàíîâÿòñÿ ñóùåñòâåííî ñëîæ�íåå. Â ýòèõ çàâèñèìîñòÿõ ïðîÿâëÿåòñÿ, â ÷àñòíîñòè,9 ÆÝÒÔ, âûï. 3 657
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�èñ. 9. Çàâèñèìîñòè ïîëÿ âòîðîé ãàðìîíèêè îò òåìïåðàòóðû äëÿ ðàçëè÷íûõ ïîëÿðèçàöèîííûõ êîìáèíàöèé â ãåîìåò-ðèè ¾íà îòðàæåíèå¿. Ñïëîøíûå ëèíèè � àïïðîêñèìàöèÿ â ðàìêàõ îïèñàííîé ìîäåëè. Àçèìóòàëüíûé óãîë êðèñòàëëà	 = �=2òðèâèàëüíàÿ (íå ñâÿçàííàÿ ñ �àçîâûì ïåðåõîäîì)òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü îáúåìíûõ íåëèíåéíûõâîñïðèèì÷èâîñòåé �D 2mmijk (T ) è �Qm3mijkl (T ) (ñì. âû�ðàæåíèÿ (10) è (19)), êîòîðàÿ ìîæåò áûòü ó÷òåíà ââèäå ïîëèíîìà âòîðîé ñòåïåíè ïî òåìïåðàòóðå àíà�ëîãè÷íî òîìó, êàê ýòî ñäåëàíî äëÿ ïîêàçàòåëÿ ïðå�ëîìëåíèÿ â ðàáîòå [30℄. Òàêàÿ òðèâèàëüíàÿ çàâèñè�ìîñòü íå èçìåíÿåòñÿ ïðè ïðîõîæäåíèè òåìïåðàòó�ðû ÷åðåç òî÷êó �àçîâîãî ïåðåõîäà. Äîáàâêà ê ïî�ëþ âòîðîé ãàðìîíèêè, âîçíèêàþùàÿ âñëåäñòâèå �à�çîâîãî ïåðåõîäà, ìîæåò áûòü ïîëó÷åíà êàê ðàçíîñòüìåæäó çàâèñÿùèìè îò òåìïåðàòóðû ïîëÿìè âòîðîéãàðìîíèêè íèçêîòåìïåðàòóðíîé �àçû è ïîëåì, ïîëó�÷åííûì àïïðîêñèìàöèåé ïîëèíîìîì âòîðîé ñòåïåíèýêñïåðèìåíòàëüíîé òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè âû�ñîêîòåìïåðàòóðíîé �àçû. Íà âñòàâêå ê ðèñ. 10 ïðåä�ñòàâëåíû çàâèñèìîñòè äîáàâêè ïîëÿ âòîðîé ãàðìîíè�êè, ïîëó÷åííîé ïî òàêîé ìåòîäèêå.Î÷åâèäíî, îäíàêî, ÷òî â ýòîì ñëó÷àå âûäåëåíèå

ïîâåðõíîñòíîãî âêëàäà ìîæåò íîñèòü òîëüêî êà÷å�ñòâåííûé õàðàêòåð (ðèñ. 10). Òåì íå ìåíåå, äàííûå,ïîëó÷åííûå íà îñíîâå òàêîãî àíàëèçà, íå ïðîòèâîðå�÷àò äàííûì, ïîëó÷åííûì äëÿ ñëó÷àÿ 	 = �=2. Èç�ìåíåíèå ïîëÿðèçàöèè ïðè T � ìîæåò áûòü ñâÿçàíîòîëüêî ñ ïîÿâëåíèåì ïîâåðõíîñòíîãî âêëàäà è ìî�æåò áûòü îïèñàíî íà îñíîâå âûðàæåíèÿ (19) çàâèñè�ìîñòüþ òèïà a+ b�T
+ d�T(a, b, 
, d � êîíñòàíòû).Ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ïîçâîëèëè íàì îïðå�äåëèòü òåìïåðàòóðó ïîâåðõíîñòíîãî �àçîâîãî ïåðå�õîäà êàê T � = 145� 5 Ê.658



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002 Èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà : : :

0

5

10

15

20

25

E
s
p

2
ω

,îòí.åä
.

90 105 120 135 150 165
−15

−10

−5

0

T,ÊE
s

p
2

ω

ïîâåðõí.
,îòí.åä.

25

20

15

10

5

0

E
p
p

2
ω

,îòí.åä
.

50 100 150 200 250 300

T, K

0

4

8

12

16

E
p
s

2
ω

,îòí.åä
.

−25

−20

−15

−10

−5

0

5

10

50 100 150 200 250 300

T,K

E
s
s

2
ω

,îòí.åä
.

105 120 135 150 16590

0

1

2

E
p

p
2

ω

ïîâåðõí.
,îòí.åä.

T,Ê

T,Ê105 120 135 150 1659075

−2

0

E
p

s
2

ω

ïîâåðõí.
,îòí.åä.

90 105 120 135 150 165
0

2

4

6

T,ÊE
s

s
2

ω

ïîâåðõí.
,îòí.åä.

�èñ. 10. Çàâèñèìîñòè ïîëÿ âòîðîé ãàðìîíèêè îò òåìïåðàòóðû â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿ äëÿ ðàçëè÷íûõ ïîëÿ-ðèçàöèîííûõ êîìáèíàöèé. Àçèìóòàëüíûé óãîë êðèñòàëëà 	 = �=4. Ñïëîøíûå ëèíèè � àïïðîêñèìàöèÿ â ðàìêàõîïèñàííîé ìîäåëè. Íà âñòàâêå � òå æå êðèâûå, íî çà âû÷åòîì òðèâèàëüíîé òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè íåëèíåéíûõâîñïðèèì÷èâîñòåé, íå ñâÿçàííîé ñ �àçîâûì ïåðåõîäîì8. ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀËÜÍÎÅÈÑÑËÅÄÎÂÀÍÈÅÍÅËÈÍÅÉÍÎ-ÎÏÒÈ×ÅÑÊÎÉÎÏÀËÅÑÖÅÍÖÈÈ Ï�È ÑÒ�ÓÊÒÓ�ÍÎÌÔÀÇÎÂÎÌ ÏÅ�ÅÕÎÄÅÍåêîãåðåíòíàÿ êîìïîíåíòà âòîðîé ãàðìîíèêè èç�ìåðÿëàñü íàìè â ãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿ è ¾íà îò�ðàæåíèå¿.Èíòåíñèâíîñòü íåêîãåðåíòíîé êîìïîíåíòû âòî�ðîé ãàðìîíèêè, èçìåðåííàÿ â ãåîìåòðèè ¾íà îòðà�æåíèå¿, ïðè ìàëûõ ïîëÿðíûõ óãëàõ (� = 5Æ) ïëàâíîðàñòåò ïðè óìåíüøåíèè òåìïåðàòóðû (ñì. ðèñ. 11).Òàêîé ðîñò íàáëþäàëñÿ àâòîðàìè ðàáîòû [33℄ èáûë îòíåñåí ê ðàññåÿíèþ âî âòîðóþ ãàðìîíèêó, âîç�íèêàþùåìó ïðè ïðèáëèæåíèè òåìïåðàòóðû ê òî÷�êå ïîòåíöèàëüíîãî ñåãíåòîýëåêòðè÷åñêîãî �àçîâîãîïåðåõîäà (íàëè÷èå êîòîðîãî â ýòîé ðàáîòå ïðåäïî�

ëàãàëîñü ïðè T ! 0). Ýòà çàâèñèìîñòü ìîæåò áûòüàïïðîêñèìèðîâàíà âûðàæåíèåì [33℄Is
att2! / !�4TO(T ) = �b
th(~�
=2kBT )�
 � a��2 ; (34)ãäå !TO � ÷àñòîòà �îíîííîé TO-ìîäû, a; b; �
 � êîí�ñòàíòû.Â ãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿ ïîìèìî íèçêîòåìïå�ðàòóðíîãî ðîñòà â íåêîãåðåíòíîì èçëó÷åíèè âòîðîéãàðìîíèêè íàáëþäàåòñÿ îñîáåííîñòü â òî÷êå îáú�åìíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà T
. Èíòåíñèâíîñòü íåêî�ãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè �I2! ïîñëå âû÷èòà�íèÿ èíòåíñèâíîñòè âòîðîé ãàðìîíèêè, ñâÿçàííîé ñíèçêîòåìïåðàòóðíûì ðîñòîì (àïïðîêñèìàöèÿ âûðà�æåíèåì (34) ïî òî÷êàì, ëåæàùèì äàëåêî îò T
(� > 0:1)), ïðåäñòàâëåíà íà ðèñ. 12 â ëîãàðè�ìè÷å�ñêîì ìàñøòàáå êàê �óíêöèÿ ïðèâåäåííîé òåìïåðà�659 9*
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T,Ê�èñ. 11. Çàâèñèìîñòü èíòåíñèâíîñòè ðàññåÿííîé(íåêîãåðåíòíîé) êîìïîíåíòû îò òåìïåðàòóðû â ãåî-ìåòðèè ¾íà îòðàæåíèå¿. Àçèìóòàëüíûé óãîë êðè-ñòàëëà 	 = �=4
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�èñ. 12. Çàâèñèìîñòè íåêîãåðåíòíîé ñîñòàâëÿþùåéèíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè â ãåî-ìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿ îò òåìïåðàòóðû äëÿ 	 = �=2(à) è �=4 (á), ïîñòðîåííûå â ëîãàðè�ìè÷åñêîì ìàñ-øòàáå

òóðû äëÿ äâóõ çíà÷åíèé àçèìóòàëüíîãî óãëà êðèñ-òàëëà. Îíà ïîçâîëÿåò îïðåäåëèòü êðèòè÷åñêèé èí�äåêñ 
 çàâèñèìîñòè I2! / ��
 :Äëÿ àçèìóòàëüíîãî óãëà	 = �=4 íàìè ïîëó÷åíî çíà�÷åíèå êðèòè÷åñêîãî èíäåêñà 
 = 1:08 � 0:13, äëÿóãëà 	 = �=2 � çíà÷åíèå êðèòè÷åñêîãî èíäåêñà
 = 1:2 � 0:3. Äàííûå çíà÷åíèÿ ïîëó÷åíû íàìè ââûñîêîòåìïåðàòóðíîé �àçå. Ïîëó÷èòü çíà÷åíèå êðè�òè÷åñêîãî èíäåêñà â íèçêîòåìïåðàòóðíîé �àçå íåïðåäñòàâëÿåòñÿ âîçìîæíûì ââèäó íåäîñòàòêà ýêñïå�ðèìåíòàëüíûõ òî÷åê.Òàêèì îáðàçîì, ïîëó÷åííûå â íàøèõ ýêñïåðè�ìåíòàõ çíà÷åíèÿ êðèòè÷åñêîãî èíäåêñà ñîâïàäàþò âïðåäåëàõ ïîãðåøíîñòè èçìåðåíèé ñ òåîðåòè÷åñêèìçíà÷åíèåì 
 = 1. Ýòî ñâèäåòåëüñòâóåò î ïðåîáëà�äàíèè âêëàäà ãèïåððýëååâñêîãî ðàññåÿíèÿ (âòîðî�ãî ïîðÿäêà) íà äå�åêòàõ â èíòåíñèâíîñòü êðèòè�÷åñêîé ãèïåðîïàëåñöåíöèè íàä âêëàäîì ãèïåðêîì�áèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ íà òåïëîâûõ �ëóêòóàöèÿõ(IT>T
2d � IT>T
2f ), ïðè÷åì2�Nr3
 � 1:Ýòè äâà óñëîâèÿ ïîçâîëÿþò îöåíèòü êîíöåíòðàöèþäå�åêòîâ â êðèñòàëëå.Èç âòîðîãî óñëîâèÿ ïîëó÷àåì îöåíêó ñâåðõó äëÿêîíöåíòðàöèè äå�åêòîâ:N � 12�r3
 = 5 � 1019 ñì�3äëÿ r
 = 2:6 íì (� � 0:1): Èç óñëîâèÿ ïðåîá�ëàäàíèÿ ðàññåÿíèÿ íà äå�åêòàõ ìîæíî ïîëó÷èòüîöåíêó ñíèçó äëÿ êîíöåíòðàöèè äå�åêòîâ. Äåéñòâè�òåëüíî, ñðàâíèâàÿ âûðàæåíèÿ (28) è (29), ïîëó÷àåìN > 1018 ñì�3. Òàêàÿ êîíöåíòðàöèÿ äå�åêòîâ ÿâëÿ�åòñÿ äîñòàòî÷íîé áîëüøîé è ìîæåò áûòü ñâÿçàíà ñâàêàíñèÿìè êèñëîðîäà.9. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÂ äàííîé ðàáîòå ìû ïðîäîëæèëè èññëåäîâàíèåîáíàðóæåííîãî íàìè ðàíåå [23℄ ïîâåðõíîñòíîãî �à�çîâîãî ïåðåõîäà â ìîíîêðèñòàëëå ÑÒÎ ìåòîäîì ãå�íåðàöèè âòîðîé îïòè÷åñêîé ãàðìîíèêè. Ëèíåéíîñòüòåìïåðàòóðíûõ çàâèñèìîñòåé ïîëÿ âòîðîé ãàðìîíè�êè â íèçêîòåìïåðàòóðíîé (äëÿ ïîâåðõíîñòè) �àçåïîñëóæèëà äîêàçàòåëüñòâîì òîãî, ÷òî äàííûé ïî�âåðõíîñòíûé ïåðåõîä ÿâëÿåòñÿ ïåðåõîäîì âòîðîãîðîäà.660



ÆÝÒÔ, òîì 121, âûï. 3, 2002 Èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà : : :Èññëåäîâàíèå ñâîéñòâ ïîâåðõíîñòè ñòàëî âîçìîæ�íûì áëàãîäàðÿ ïðåäëîæåííûì â äàííîé ðàáîòå ìåòî�äèêàì ðàçäåëåíèÿ, âî-ïåðâûõ, êîãåðåíòíîãî è íåêî�ãåðåíòíîãî âêëàäîâ, à âî-âòîðûõ, ïîâåðõíîñòíîãî èîáúåìíîãî êîãåðåíòíûõ âêëàäîâ. Ïîñëåäíåå îêàçà�ëîñü âîçìîæíûì ïðè îäíîâðåìåííîì èññëåäîâàíèèóãëîâûõ, ïîëÿðèçàöèîííûõ è òåìïåðàòóðíûõ çàâè�ñèìîñòåé âòîðîé ãàðìîíèêè â ãåîìåòðèè ¾íà îòðàæå�íèå¿. Áûëî ïîêàçàíî, ÷òî ñóùåñòâóþò çíà÷åíèÿ àçè�ìóòàëüíîãî óãëà, ïðè êîòîðûõ â äèàïàçîíå òåìïåðà�òóð âûøå òåìïåðàòóðû îáúåìíîãî �àçîâîãî ïåðåõî�äà, íî íèæå òåìïåðàòóðû ïîâåðõíîñòíîãî �àçîâîãîïåðåõîäà, ãåíåðàöèÿ âòîðîé ãàðìîíèêè îáóñëîâëåíàòîëüêî ïîâåðõíîñòíûì âêëàäîì. Ïðè ýòîì èññëåäî�âàíèÿ õàðàêòåðèñòèê âòîðîé ãàðìîíèêè ïðè �àçî�âîì ïåðåõîäå â ãåîìåòðèè ¾íà ïðîñâåò¿, ãäå âêëàäîáúåìà ÿâëÿåòñÿ äîìèíèðóþùèì, áûëè èñïîëüçîâà�íû â êà÷åñòâå ýòàëîííûõ.Èññëåäîâàíèå îñîáåííîñòåé òåìïåðàòóðíûõ çàâè�ñèìîñòåé íåêîãåðåíòíîé âòîðîé ãàðìîíèêè âáëèçèòî÷êè îáúåìíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäà ïîçâîëèëî ñâÿ�çàòü ýòî ÿâëåíèå ñ ðàññåÿíèåì íà äå�åêòàõ.È êîãåðåíòíàÿ, è íåêîãåðåíòíàÿ ñîñòàâëÿþùèåïîëÿ âòîðîé ãàðìîíèêè áûëè îïèñàíû â ðàìêàõòåîðèè �àçîâûõ ïåðåõîäîâ Ëàíäàó. Ïðè ýòîì ó÷è�òûâàëñÿ òåíçîðíûé õàðàêòåð ñâÿçè íåëèíåéíûõâîñïðèèì÷èâîñòåé ñ ïàðàìåòðîì ïîðÿäêà.�àáîòà âûïîëíåíà ïðè �èíàíñîâîé ïîääåðæêå�ÔÔÈ (ïðîåêò 00-02-16557) è Íèäåðëàíäñêîãî íà�ó÷íîãî �îíäà NWO (ãðàíò NFO 1604-1999).ËÈÒÅ�ÀÒÓ�À1. Ì. Ëàéíñ, À. �ëàññ, Ñåãíåòîýëåêòðèêè è ðîäñòâåí�íûå èì ìàòåðèàëû, Ìèð, Ìîñêâà (1981).2. K. A. Muller, W. Berlinger, and E. Tossati, Z. Phys.B 84, 277 (1991).3. R. Mizaras and A. Loidl, Phys. Rev. B 56, 10726(1997).4. G. Shirane and Y. Yamada, Phys. Rev. 177, 858(1969).5. B. Hehler, A.-L. Perou, E. Courtens, and R. Va
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