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Ñòàòüÿ ïîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 8 èþëÿ 2003 ã.

Ïðåöèçèîííûå èçìåðåíèÿ äàâëåíèÿ â ïðîöåññå ôàçîâîãî ðàññëîåíèÿ â îáðàçöàõ òâåðäûõ
ðàñòâîðîâ 4Íå â 3Íå èñïîëüçîâàíû äëÿ ïîëó÷åíèÿ äàííûõ î õàðàêòåðèñòè÷åñêèõ âðåìåíàõ ôà-
çîâîãî ïåðåõîäà. Îáðàáîòêà ðåçóëüòàòîâ äàëà äîïîëíèòåëüíûå ñâèäåòåëüñòâà â ïîëüçó ðåàëèçà-
öèè â òâåðäûõ ðàñòâîðàõ 3Íå–4Íå ãîìîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ ïðè çíà÷èòåëüíûõ ïåðå-
îõëàæäåíèÿõ è ãåòåðîãåííîãî — ïðè ñàìûõ ìàëûõ. Ïðåäëîæåíû äâà ðàçëè÷íûõ ñïîñîáà
ñðàâíåíèÿ ñ òåîðåòè÷åñêèì ðàñ÷åòîì, ó÷èòûâàþùèì âëèÿíèå ïðîöåññîâ íà ãðàíèöå çàðîäûøà
íîâîé ôàçû. Îáà ñïîñîáà äàëè áëèçêèå âåëè÷èíû êîýôôèöèåíòà ïîâåðõíîñòíîãî íàòÿæåíèÿ íà
ãðàíèöå çàðîäûø—ìàòðèöà, êîòîðûå îêàçàëèñü â óäîâëåòâîðèòåëüíîì ñîãëàñèè ñî çíà÷åíèÿ-
ìè, íàéäåííûìè â äðóãèõ ðàáîòàõ. Âûñêàçàíî ïðåäïîëîæåíèå î ñóùåñòâåííîì âëèÿíèè
ÎÖÊ–ÃÏÓ ïåðåõîäà íà êèíåòèêó ðàññëîåíèÿ ïðè ñàìûõ ìàëûõ ïåðåñûùåíèÿõ.

Ïðåöèç³éí³ âèì³ðè òèñêó â ïðîöåñ³ ôàçîâîãî ðîçøàðóâàííÿ â çðàçêàõ òâåðäèõ ðîç÷èí³â 4Íå
â 3Íå çàñòîñîâàíî äëÿ îäåðæàííÿ äàíèõ ïðî õàðàêòåðèñòè÷í³ ÷àñè ôàçîâîãî ïåðåõîäó. Îáðîáêà
ðåçóëüòàò³â äàëà äîäàòêîâ³ ñâ³ä÷åííÿ íà êîðèñòü ðåàë³çàö³¿ ó òâåðäèõ ðîç÷èíàõ 3Íå–4Íå ãîìî-
ãåííîãî çàðîäêîóòâîðåííÿ ïðè çíà÷íèõ ïåðåîõîëîäæåííÿõ ³ ãåòåðîãåííîãî — ïðè íàéìåíøèõ.
Çàïðîïîíîâàíî äâà ð³çíèõ ñïîñîáè ïîð³âíÿííÿ ç òåîðåòè÷íèì ðîçðàõóíêîì, ùî âðàõîâóº âïëèâ
ïðîöåñ³â íà ãðàíèö³ çàðîäêà íîâî¿ ôàçè. Îáèäâà ñïîñîáè äàëè áëèçüê³ âåëè÷èíè êîåô³ö³ºíòà
ïîâåðõíåâîãî íàòÿãó íà ãðàíèö³ çàðîäîê—ìàòðèöÿ, ùî âèÿâèëèñÿ â çàäîâ³ëüí³é çãîä³ ç³ çíà÷åí-
íÿìè, çíàéäåíèìè â ³íøèõ ðîáîòàõ. Âèñëîâëåíî ïðèïóùåííÿ ïðî ³ñòîòíèé âïëèâ ÎÖÊ–ÃÙÓ
ïåðåõîäó íà ê³íåòèêó ðîçøàðóâàííÿ ïðè íàéìåíøèõ ïåðåñè÷åííÿõ.

PACS: 67.80.Gb, 64.70.Kb

1. Ââåäåíèå

Òâåðäûé ãåëèé â êà÷åñòâå îáúåêòà ôèçè÷åñêèõ
èññëåäîâàíèé èíòåðåñåí ïðåæäå âñåãî êàê òèïè÷íûé
ïðåäñòàâèòåëü êâàíòîâûõ êðèñòàëëîâ. Èìåííî äëÿ
ãåëèÿ õàðàêòåðíû òàêèå íåîáû÷íûå ñâîéñòâà, êàê
ïëàâëåíèå ïðè ñêîëü óãîäíî íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ,
êâàíòîâàÿ äèôôóçèÿ ïðèìåñåé, ôàçîâîå ðàññëîåíèå
ðàñòâîðîâ ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ. Ñ äðóãîé ñòî-
ðîíû, â òâåðäîì ãåëèè îáíàðóæåí è èçó÷åí öåëûé
ðÿä ÿâëåíèé, íàéäåííûõ âïîñëåäñòâèè è â äðóãèõ
âåùåñòâàõ: ãèäðîäèíàìè÷åñêîå òå÷åíèå ôîíîíîâ,
âòîðîé çâóê â êðèñòàëëàõ, ôàçîâûå ïåðåõîäû îãðà-

íåíèÿ. Îêàçàëîñü, ÷òî èññëåäîâàíèå ýòèõ è äðóãèõ
ÿâëåíèé â ãåëèè ìîæåò áûòü îñóùåñòâëåíî áîëåå ýô-
ôåêòèâíî áëàãîäàðÿ âîçìîæíîñòè ïîëó÷åíèÿ ÷èñ-
òûõ è ñîâåðøåííûõ êðèñòàëëîâ è íàëè÷èþ õîðîøî
ðàçðàáîòàííûõ ðàçíîîáðàçíûõ íèçêîòåìïåðàòóð-
íûõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ ìåòîäèê.

Â ðÿäå ðàáîò [1–3] áûëè âûñêàçàíû ñîîáðàæåíèÿ
î ïåðñïåêòèâíîñòè èçó÷åíèÿ êèíåòèêè ôàçîâûõ ïðå-
âðàùåíèé íà ïðèìåðå ãåëèÿ. Èññëåäîâàíèÿ â ýòîì
íàïðàâëåíèè âåäóòñÿ óæå â òå÷åíèå íåñêîëüêèõ äå-
ñÿòèëåòèé, è òåì íå ìåíåå ìíîãèå ñóùåñòâåííûå àñ-
ïåêòû ýòîé ôóíäàìåíòàëüíîé ïðîáëåìû îñòàþòñÿ
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íåâûÿñíåííûìè. Ìîæíî íàäåÿòüñÿ, ÷òî ïðèñóùèå
ãåëèþ äîñòîèíñòâà ïîçâîëÿò, â ÷àñòíîñòè, äåòàëüíî
èçó÷èòü ôèçè÷åñêèå ìåõàíèçìû ôàçîâîãî ðàññëîå-
íèÿ ðàñòâîðîâ èçîòîïîâ è ïîëó÷èòü ýêñïåðèìåíòàëü-
íûå äàííûå, ïðèãîäíûå äëÿ êîëè÷åñòâåííîãî ñîïî-
ñòàâëåíèÿ ñ ðàñ÷åòàìè â ðàìêàõ òåîðèè ãîìîãåííîãî
çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ.

Ïðîâåäåííûå íàìè â ïîñëåäíåå âðåìÿ ýêñïåðè-
ìåíòàëüíûå èññëåäîâàíèÿ ôàçîâîãî ðàññëîåíèÿ â
òâåðäûõ ðàñòâîðàõ èçîòîïîâ ãåëèÿ óæå ïðèâåëè ê
îáíàðóæåíèþ ðÿäà èíòåðåñíûõ, çà÷àñòóþ íåîæè-
äàííûõ ýôôåêòîâ (ñì. [4–7]). Äàííàÿ ðàáîòà ÿâëÿ-
åòñÿ ïðîäîëæåíèåì ýòèõ èññëåäîâàíèé è ïîñâÿùåíà
èçó÷åíèþ âëèÿíèÿ ñòåïåíè ïåðåîõëàæäåíèÿ íà ñêî-
ðîñòü ôàçîâîãî ïåðåõîäà è ñðàâíåíèþ ñ òåîðåòè÷å-
ñêèìè ðàñ÷åòàìè.

2. Îñíîâíûå ñîîòíîøåíèÿ òåîðèè ãîìîãåííîãî
çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ

Ôàçîâûé ïåðåõîä â óñëîâèÿõ ãîìîãåííîãî çàðî-
äûøåîáðàçîâàíèÿ ïðîèñõîäèò â ïåðåñûùåííîì ðàñ-
òâîðå ïóòåì ôëóêòóàöèîííîãî îáðàçîâàíèÿ ñëó÷àé-
íî ðàñïîëîæåííûõ â îáúåìå çàðîäûøåé íîâîé
ôàçû. Çàðîäûøè, â êîòîðûõ ÷èñëî ÷àñòèö n ìåíüøå
íåêîòîðîãî êðèòè÷åñêîãî çíà÷åíèÿ nc, çàäàâàåìîãî
óñëîâèåì ðàâåíñòâà îáúåìíûõ è ïîâåðõíîñòíûõ
âêëàäîâ â òåðìîäèíàìè÷åñêèé ïîòåíöèàë, íåóñòîé-
÷èâû è áûñòðî ðàñòâîðÿþòñÿ. Ïðè n > nc çàðîäûøè
îêàçûâàþòñÿ óñòîé÷èâûìè, è èõ ðàçìåð óâåëè÷èâà-
åòñÿ ñî âðåìåíåì, îáåñïå÷èâàÿ ðàçâèòèå ôàçîâîãî
ïåðåõîäà. ×èñëî ÷àñòèö â êðèòè÷åñêîì (øàðîîáðàç-
íîì) çàðîäûøå, îáðàçîâàâøåìñÿ â ïåðâîíà÷àëüíî
îäíîðîäíîì ðàñòâîðå ñ êîíöåíòðàöèåé ñ0 è ïåðåîõ-
ëàæäåííîì îò òåìïåðàòóðû ôàçîâîãî ðàññëîåíèÿ Ts0
äî òåìïåðàòóðû Tf , êîòîðîé ñîîòâåòñòâóåò ðàâíî-
âåñíàÿ êîíöåíòðàöèÿ ñf, îïðåäåëÿåòñÿ ñîîòíîøåíè-
åì (ñì., íàïðèìåð, [8])
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 — ïîâåðõíîñòíîå íàòÿæåíèå íà ãðàíèöå çàðî-
äûø–ìàòðèöà; à — ìåæàòîìíîå ðàññòîÿíèå, îïðå-
äåëÿåìîå ñîîòíîøåíèåì 4 33	 �a V NA� (V� —

ìîëÿðíûé îáúåì, NA — ÷èñëî Àâîãàäðî).
Îïðåäåëÿþùóþ ðîëü â êèíåòèêå ôàçîâîãî ïåðå-

õîäà èãðàåò âåëè÷èíà I(n), õàðàêòåðèçóþùàÿ ñêî-
ðîñòü ðîñòà çàðîäûøåé, êîòîðóþ ìîæíî ðàññìàòðè-
âàòü êàê ïîòîê â ïðîñòðàíñòâå ðàçìåðîâ çàðîäûøåé,

îïèñûâàåìîì ÷èñëîì ÷àñòèö â çàðîäûøå. I(n) —
î÷åíü ðåçêàÿ (ýêñïîíåíöèàëüíàÿ) ôóíêöèÿ ðàçìåðà
çàðîäûøà, è ðàçâèòèå ïðàêòè÷åñêè âñåõ ïðîòåêàþ-
ùèõ ïðè ôàçîâîì ïåðåõîäå ïðîöåññîâ çàäàåòñÿ âå-
ëè÷èíîé I0 � I(nc), ïðåäñòàâëÿþùåé ïîòîê ÷àñòèö
÷åðåç êðèòè÷åñêóþ òî÷êó â ïðîñòðàíñòâå ðàçìåðîâ.
I0 ìîæåò áûòü çàïèñàíî â âèäå [8,9]
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öèàëà ïðè ïåðåõîäå n ÷àñòèö èç èñõîäíîãî ðàñòâîðà
â çàðîäûø. Åñëè ñ÷èòàòü çàðîäûø ñôåðè÷åñêèì, òî
ìîæíî çàïèñàòü
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Äëÿ èäåàëüíîãî ðàñòâîðà ðàçíîñòü õèìè÷åñêèõ
ïîòåíöèàëîâ ïðèìåñè â èñõîäíîì ðàñòâîðå è â çàðî-
äûøå ðàâíà
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Ñ ó÷åòîì (1), (2) è (5) ìîæíî ïîëó÷èòü
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Â [8] â ðàìêàõ ðàññìàòðèâàåìîãî ïîäõîäà íàéäå-
íî âûðàæåíèå äëÿ âðåìåíè çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ:
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ãäå D — êîýôôèöèåíò äèôôóçèè ïðèìåñåé. Îöåí-
êè ïîêàçûâàþò, ÷òî �N — âåñüìà ìàëàÿ âåëè÷èíà,
ïî êðàéíåé ìåðå, ïî ñðàâíåíèþ ñ âðåìåíåì ïîñëå-
äóþùåé ñòàäèè äèôôóçèîííîãî ðîñòà çàðîäûøåé.
Ôàêòè÷åñêè ýòî îáñòîÿòåëüñòâî è äàåò îñíîâàíèÿ
ñ÷èòàòü, ÷òî ïðîöåññ çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ ïðîèñ-
õîäèò ïðè ïðàêòè÷åñêè íåèçìåííîé êîíöåíòðàöèè,
ïîñêîëüêó â îñíîâíîì çàêàí÷èâàåòñÿ ïðè êîíöåí-
òðàöèè cc, îïðåäåëÿåìîé óñëîâèåì ( )c c cc0 0
 �
� ��
nc

1 1. Ýòî, â ñâîþ î÷åðåäü, ïîçâîëÿåò ââåñòè
ïîíÿòèå ìàêñèìàëüíîé êîíöåíòðàöèè çàðîäûøåé
íîâîé ôàçû [8], ðàâíîé îòíîøåíèþ ÷èñëà çàðîäû-
øåé ê ÷èñëó óçëîâ ðåøåòêè:
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Åñëè ñ÷èòàòü, ÷òî äèôôóçèîííûé ðîñò çàðîäû-
øåé ïðîèñõîäèò â óñëîâèÿõ, êîãäà êàæäûé çàðîäûø
ðàäèóñîì r íàõîäèòñÿ â ñôåðå ñðåäíèì ðàäèóñîì
R a Nm� 1 3, òî õàðàêòåðíîå âðåìÿ äèôôóçèîííîãî
ðîñòà áóäåò ðàâíî (ñì., íàïðèìåð, [5])
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c — ñðåäíÿÿ êîíöåíòðàöèÿ ïðèìåñè â ìàòðèöå.
Ïðè ïîëó÷åíèè (12) èñïîëüçîâàí çàêîí ñîõðàíåíèÿ
ïðèìåñåé â îáúåìå ñôåðû ðàäèóñîì R.
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Òàêèì îáðàçîì, (14) ïîçâîëÿåò ïðè èçâåñòíîì D
ïî íàéäåííûì çíà÷åíèÿì �D îïðåäåëèòü � è âõîäÿ-
ùóþ â � âåëè÷èíó ïîâåðõíîñòíîãî íàòÿæåíèÿ 
.

3. Ýêñïåðèìåíòàëüíûå ðåçóëüòàòû è
îáñóæäåíèå

Â ýêñïåðèìåíòå èçìåðÿëè âðåìåííûå çàâèñèìî-
ñòè äàâëåíèÿ â îáðàçöàõ òâåðäûõ ðàñòâîðîâ 4Íå â
3Íå ïîñëå îõëàæäåíèÿ èç îáëàñòè îäíîðîäíîãî ñî-
ñòîÿíèÿ äî ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóð Òf, ìåíüøèõ òåì-
ïåðàòóðû ôàçîâîãî ðàññëîåíèÿ èñõîäíîãî ðàñòâîðà
Òs0. Ìåòîäèêà èçìåðåíèÿ è ýêñïåðèìåíòàëüíàÿ óñòà-
íîâêà ïîäðîáíî îïèñàíû â [5]. Ñóùåñòâåííûì ýëå-
ìåíòîì ïðåäøåñòâóþùèõ ýêñïåðèìåíòîâ áûëà ðàç-
ðàáîòêà ìåòîäèêè ïîëó÷åíèÿ îäíîðîäíûõ îáðàçöîâ,
ïîçâîëèâøàÿ ïîëó÷àòü ïðàêòè÷åñêè ðàâíîâåñíûå
ðàñòâîðû. Îáðàçöû òâåðäîãî ãåëèÿ â ôîðìå äèñêà
äèàìåòðîì 9 ìì è âûñîòîé 1,5 ìì íàõîäèëèñü âíóò-
ðè ìåòàëëè÷åñêîé êàìåðû, îõëàæäàåìîé ñ ïîìîùüþ
ðåôðèæåðàòîðà ðàñòâîðåíèÿ, è ïîëó÷àëèñü ìåòîäîì
áëîêèðîâêè êàïèëëÿðà èç ãàçîâîé ñìåñè, ñîäåðæà-
ùåé ïðèáëèçèòåëüíî 2% 4Íå. Äíî êàìåðû òîëùèíîé
� 1 ìì ôàêòè÷åñêè èãðàëî ðîëü ïîäâèæíîé ïëàñòè-
íû ïðåöèçèîííîãî åìêîñòíîãî äàò÷èêà äàâëåíèÿ òè-
ïà Ñòðàòè è Àäàìñà. Êîíöåíòðàöèÿ 4Íå â îáðàçöå
óòî÷íÿëàñü ïî âåëè÷èíå èçìåíåíèÿ äàâëåíèÿ ïðè
ïîëíîì ðàññëîåíèè �Ð0 ïî ôîðìóëå Ìàëëèíà [10]:

�P
V

c c0 0 00 4 1� 
, ( ),
�

� (15)

ãäå � — êîýôôèöèåíò ñæèìàåìîñòè.
Èññëåäîâàëèñü ïÿòü îáðàçöîâ ñ êîíöåíòðàöèÿìè

îò 2,2 äî 3,35% 4Íå. Îòìåòèì, ÷òî äëÿ âñåõ îáðàçöîâ
íàéäåííûå ýêñïåðèìåíòàëüíî òåìïåðàòóðû ðàññëîå-
íèÿ â ïðåäåëàõ ïîãðåøíîñòè ñîîòâåòñòâîâàëè ðàñ-
ñ÷èòàííûì ïî ôîðìóëàì Ýäâàðäñà è Áàëèáàðà [11].
Íåêîòîðûå õàðàêòåðèñòèêè èçó÷åííûõ îáðàçöîâ
ïðèâåäåíû â òàáëèöå.

Êàê è â áîëüøèíñòâå èçó÷åííûõ ðàíåå ñèòóàöèé,
âðåìåííûå çàâèñèìîñòè äàâëåíèÿ â îáðàçöå ïðè ñòó-
ïåí÷àòîì ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû â îáëàñòè ðàñ-
ñëîåíèÿ õîðîøî îïèñûâàþòñÿ ýêñïîíåíòàìè âèäà

P P t P tf m
 � 
( ) exp( )� � , (16)

ãäå �Pm = Pf – Pi — ðàçíîñòü ðàâíîâåñíûõ çíà÷å-
íèé êîíå÷íîãî Pf è íà÷àëüíîãî Pi äàâëåíèé; � — õà-
ðàêòåðíîå (äëÿ ðàññìàòðèâàåìîé ñòóïåíè) âðåìÿ
óñòàíîâëåíèÿ ðàâíîâåñèÿ. Â äàííîé ðàáîòå èçìåðÿ-
ëèñü �, ñîîòâåòñòâóþùèå ïîíèæåíèþ òåìïåðàòóðû
èç îáëàñòè îäíîðîäíîãî ðàñòâîðà â îáëàñòü ðàññëîå-
íèÿ. Ïåðâè÷íûå äàííûå äëÿ îäíîãî èç îáðàçöîâ
ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 1, ãäå íàíåñåíû âðåìåííûå
çàâèñèìîñòè �P = P(t) – P0 ïðè ðàçëè÷íûõ çíà÷å-
íèÿõ Òf. Âñå çàâèñèìîñòè äîñòàòî÷íî õîðîøî îïè-
ñûâàþòñÿ ñîîòíîøåíèåì (16), à âðåìåíà � çàìåòíî
óìåíüøàþòñÿ ïðè áîëüøèõ Òf è ïðàêòè÷åñêè ïåðå-
ñòàþò çàâèñåòü îò Òf ïðè Òf  160 ìÊ. Ýòî áîëåå

Êèíåòèêà ôàçîâîãî ïåðåõîäà â òâåðäûõ ðàñòâîðàõ 4Íe â 3Íe ïðè ðàçëè÷íûõ ñòåïåíÿõ ïåðåñûùåíèÿ
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îò÷åòëèâî âèäíî íà ðèñ. 2, ãäå ïðåäñòàâëåíû çíà÷å-
íèÿ � äëÿ âñåõ èçó÷åííûõ îáðàçöîâ â çàâèñèìîñòè
îò âåëè÷èíû îòíîñèòåëüíîãî ïåðåîõëàæäåíèÿ
�Ò/Ts(�T = Ts – Tf).

Ïðè ìàëûõ ïåðåîõëàæäåíèÿõ (�T  20 ìÊ)
õàðàêòåðíûå âðåìåíà îêàçûâàþòñÿ âåñüìà áîëüøè-
ìè (äî 104 ñ), áûñòðî óìåíüøàþòñÿ ïî ìåðå âîçðàñ-
òàíèÿ �T äî âåëè÷èí ïîðÿäêà 500–700 ñ è ïðè �T !
! 50 ìÊ ïðàêòè÷åñêè ïåðåñòàþò çàâèñåòü îò ñòåïåíè
ïåðåîõëàæäåíèÿ. Òàêîå ïîâåäåíèå êà÷åñòâåííî ñî-
îòâåòñòâóåò îæèäàåìîìó â óñëîâèÿõ ãîìîãåííîãî
çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ. Ñîãëàñíî (15), èçìåíåíèå
äàâëåíèÿ îäíîçíà÷íî ñâÿçàíî ñ èçìåíåíèåì êîíöåí-
òðàöèè, è íàéäåííûå âðåìåíà � õàðàêòåðèçóþò ïðî-
òåêàíèå äèôôóçèîííîãî ïðîöåññà ïðè ðàññëîåíèè,
îïðåäåëÿåìîãî âðåìåíåì �D mR D N D� � 
 
2 2 3 1

(ñì. ðàçä. 2). Êîíöåíòðàöèÿ çàðîäûøåé Nm ïðè
ðàññëîåíèè ðåçêî âîçðàñòàåò ïðè óâåëè÷åíèè ñòåïå-
íè ïåðåñûùåíèÿ (ïåðåîõëàæäåíèÿ) (ñì. (8)), ÷òî è

îáóñëîâëèâàåò ñîîòâåòñòâóþùåå óìåíüøåíèå �.
Äàëüíåéøèé âûõîä � íà ïëàòî ìîæåò áûòü îáóñëîâ-
ëåí íåñêîëüêèìè ïðè÷èíàìè.

1. Ïðè ìàëûõ äèôôóçèîííûõ âðåìåíàõ, êàê îò-
ìå÷àëîñü íàìè ðàíåå [12,13], ìîæåò ñòàòü îïðåäå-
ëÿþùèì ñîïðîòèâëåíèå ïåðåõîäó ïðèìåñíûõ àòî-
ìîâ íà ãðàíèöå çàðîäûø–ìàòðèöà, õàðàêòåðèçóåìîå
âðåìåíåì �s, ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ïðàêòè÷åñêè
íå çàâèñÿùèì îò Ò [13].

2. Êàê ïîêàçàíî â [3,14], ïðè êîíå÷íîé ñêîðîñòè
îõëàæäåíèÿ, êîãäà íåîáõîäèìî ó÷èòûâàòü èçìåíå-
íèå ñî âðåìåíåì êîíöåíòðàöèè ñf, ìîæíî ââåñòè
ïîíÿòèå òåìïåðàòóðû ìàêñèìàëüíîé ñêîðîñòè çàðî-
äûøåîáðàçîâàíèÿ Ò", ïðè êîòîðîé óìåíüøåíèå ñòå-
ïåíè ïåðåñûùåíèÿ # = ñ(t) – cf(t) çà ñ÷åò ïîíèæåíèÿ
ñî âðåìåíåì êîíöåíòðàöèè ìàòðèöû c(t) âñëåäñòâèå

180 Ôèçèêà íèçêèõ òåìïåðàòóð, 2004, ò. 30, ¹ 2

Â.Í. Ãðèãîðüåâ è äð.

Òàáëèöà

Íåêîòîðûå õàðàêòåðèñòèêè èññëåäîâàííûõ îáðàçöîâ

¹

îáðàçöà
c
0
, % 4Íå P

0
, áàð V

�
,ñì3/ìîëü T

s0
,Ê T*,Ê 
*$102, ýðã/ñì2 
$102, ýðã/ñì2

1 2,25 34,82 23,99 0,199 0,170 2,20 1,4

2 2,43 38,616 23,55 0,201 0,191 1,11 –

3 2,8 31,435 24,42 0,212 0,182 2,21 1,4

4 2,93 35,465 23,89 0,212 0,189 1,84 1,1

5 3,34 32,85 24,20 0,220 – – 1,2

Ï ð è ì å ÷ à í è å: c0 — êîíöåíòðàöèÿ 4Íå; P0 — äàâëåíèå; V� — ìîëÿðíûé îáúåì; Ts0 — òåìïåðàòóðà ôàçîâîãî ðàññëîåíèÿ
èñõîäíîãî ðàñòâîðà; T* — òåìïåðàòóðà èíòåíñèâíîãî çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ; 
* è 
— êîýôôèöèåíòû ìåæôàçíîãî ïîâåðõíîñòíîãî
íàòÿæåíèÿ, íàéäåííûå ðàçëè÷íûìè ñïîñîáàìè.
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Ðèñ. 1. Âðåìåííûå çàâèñèìîñòè èçìåíåíèÿ äàâëåíèÿ â îá-
ðàçöå ¹4 ïðè îõëàæäåíèè èç îáëàñòè îäíîðîäíîãî ðàñòâî-
ðà äî ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóð Tf , óêàçàííûõ íà ðèñóíêå.
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Ðèñ. 2. Çàâèñèìîñòü õàðàêòåðèñòè÷åñêèõ âðåìåí � îò îòíî-
ñèòåëüíîãî ïåðåîõëàæäåíèÿ äëÿ âñåõ èçó÷åííûõ îáðàçöîâ:
îáðàçåö ¹1 (�), îáðàçåö ¹2 (�), îáðàçåö ¹3 (�),
îáðàçåö ¹4 (�), îáðàçåö ¹5 (�).



óõîäà ïðèìåñåé â çàðîäûøè íîâîé ôàçû ñðàâíèâà-
åòñÿ ñ âîçðàñòàíèåì # çà ñ÷åò óìåíüøåíèÿ cf(t).
Èìåííî Ò" è ñòàíîâèòñÿ îïðåäåëÿþùåé âåëè÷èíîé,
çàäàþùåé êîíöåíòðàöèþ çàðîäûøåé, è äàëüíåéøåå
ïîíèæåíèå Òf íå èçìåíèò çíà÷åíèå Nm, à ñëåäîâà-
òåëüíî, è � ïðè äîñòàòî÷íî ñëàáîé çàâèñèìîñòè
D(T).

3. Íàéäåííûå ìèíèìàëüíûå âðåìåíà � áëèçêè ê
õàðàêòåðíûì âðåìåíàì óñòàíîâëåíèÿ òåìïåðàòóðû.

4. Ïðè ïîíèæåíèè Ò" ìîæåò òàêæå ïðîÿâèòüñÿ
ôóíäàìåíòàëüíîå îáñòîÿòåëüñòâî, ñîñòîÿùåå â òîì,
÷òî ïðè äîñòàòî÷íî áîëüøèõ ïåðåñûùåíèÿõ ÷èñëî
àòîìîâ â çàðîäûøå ñòàíîâèòñÿ ïîðÿäêà 1. Ýòî áóäåò
îçíà÷àòü íåïðèìåíèìîñòü â äàííûõ óñëîâèÿõ ìàê-
ðîñêîïè÷åñêîãî ïîäõîäà, îïèñàííîãî â ðàçä. 2, è,
âåðîÿòíî, ñìåíó ìåõàíèçìà çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ.

Ïî-âèäèìîìó, íàèáîëåå âåðîÿòíîé ïðè÷èíîé âû-
õîäà � íà ïëàòî ïðè óâåëè÷åíèè ïåðåîõëàæäåíèÿ ÿâ-
ëÿåòñÿ ñî÷åòàíèå ïåðâûõ äâóõ ôàêòîðîâ. Âðåìÿ óñ-
òàíîâëåíèÿ ðàâíîâåñíîé òåìïåðàòóðû ïðàêòè÷åñêè
âñåãäà áûëî ìåíüøå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ çíà÷åíèé �.
Â [13] ïîêàçàíî, ÷òî ïðè âûïîëíåíèè óñëîâèÿ (10à)
èçìåðÿåìîå õàðàêòåðèñòè÷åñêîå âðåìÿ ïðè çàìåòíîì
âëèÿíèè ñîïðîòèâëåíèÿ ãðàíèöû ìîæåò áûòü ïðåä-
ñòàâëåíî â âèäå

� � �� �D s , (17)

ïðè÷åì �D ïî-ïðåæíåìó îïèñûâàåòñÿ ôîðìóëîé
(13), à

� s �
R
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z

z3
1 3

2



, (18)

ãäå K — êîíñòàíòà, õàðàêòåðèçóþùàÿ âåðîÿòíîñòü
ïðîíèêíîâåíèÿ ïðèìåñè ÷åðåç ãðàíèöó çàðîäûøà.
Åñëè Òf  Ò", òî R ïåðåñòàåò çàâèñåòü îò Òf, òîãäà è
âûðàæåíèå
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, (19)

ïîëó÷åííîå ïîäñòàíîâêîé â (17) ôîðìóë (11) è
(18), áóäåò êîíñòàíòîé. Ñ ïîìîùüþ (19) ìîæíî
îöåíèòü Ò" êàê òåìïåðàòóðó, íà÷èíàÿ ñ êîòîðîé ëå-
âàÿ ÷àñòü ýòîé ôîðìóëû ïåðåñòàåò çàâèñåòü îò Òf , è
â êà÷åñòâå R ïðè ýòîì áóäåò ôèãóðèðîâàòü ìèíè-
ìàëüíàÿ âåëè÷èíà Rm, ñîîòâåòñòâóþùàÿ òåìïåðàòó-
ðå Ò". Äëÿ îïðåäåëåíèÿ çíà÷åíèé Ò* è Rm áûëè
ïîñòðîåíû çàâèñèìîñòè � îò Òf, ñîãëàñíî (19), ïðåä-
ñòàâëåííûå íà ðèñ. 3. Ïðè ïîñòðîåíèè ãðàôèêà èñ-
ïîëüçîâàíî çíà÷åíèå K = 2,7$10–5 ñì/ñ èç [13], à
ïîëó÷åííûå â [13] âåëè÷èíû êîýôôèöèåíòà äèôôó-
çèè D àäàïòèðîâàíû ê ìîëÿðíûì îáúåìàì èññëåäî-
âàííûõ îáðàçöîâ. Ïî çíà÷åíèÿì ~� â îáëàñòè ïëàòî ñ
ïîìîùüþ (18) ìîæíî îöåíèòü ýêñïåðèìåíòàëüíîå

çíà÷åíèå Rm , ñîîòâåòñòâóþùåå êîíöåíòðàöèè çàðî-
äûøåé, îáðàçîâàâøèõñÿ ïðè òåìïåðàòóðå Ò" (ñì.
òàáëèöó), è ñðàâíèòü åãî ñ ðàñ÷åòíûì
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, (20)

ãäå çíà÷êîì «"» îáîçíà÷åíû âåëè÷èíû, îòíîñÿùèå-
ñÿ ê òåìïåðàòóðå Ò". Òàêîå ñðàâíåíèå äàåò âîçìîæ-
íîñòü îïðåäåëèòü � è âõîäÿùóþ â � âåëè÷èíó 
.
Íàéäåííûå ïðè ýòîì çíà÷åíèÿ ïðèâåäåíû â òàáëèöå
êàê 
". Çàìåòíûé ðàçáðîñ çíà÷åíèé 
" äëÿ ðàçíûõ
îáðàçöîâ, ñêîðåå âñåãî, ñâÿçàí ñ íåòî÷íîñòüþ ÷èñòî
âèçóàëüíîé îöåíêè Ò* èç ãðàôèêà ðèñ. 3.

Äàííûå, ïîëó÷åííûå ïðè ñðåäíèõ ïåðåñûùåíè-
ÿõ, ò.å. ïðè Òf > Ò", òàêæå ìîãóò áûòü èñïîëüçîâàíû
äëÿ îöåíêè 
. Ôîðìóëà (17), çàïèñàííàÿ â âèäå
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, (21)

ìîæåò ðàññìàòðèâàòüñÿ êàê óðàâíåíèå äëÿ íàõîæ-
äåíèÿ R è, ñëåäîâàòåëüíî, äàåò âîçìîæíîñòü ïî èç-
ìåðåííûì çíà÷åíèÿì �(Tf) îïðåäåëÿòü R(Tf), à ñ
èñïîëüçîâàíèåì (20) è 
 . Íàéäåííûå òàêèì ñïîñî-
áîì 
, óñðåäíåííûå äëÿ ðàçëè÷íûõ Tf, ïðåäñòàâ-
ëåíû â òàáëèöå êàê 
. Ðàçëè÷èå ñðåäíèõ çíà÷åíèé
êîýôôèöèåíòà ïîâåðõíîñòíîãî íàòÿæåíèÿ ( *
 �
� $ 
18 10 2, ýðã/ñì2 è 
 � $ 
1 3 10 2, ýðã/ñì2), îöå-
íåííûõ äâóìÿ ñïîñîáàìè, ñîñòàâëÿåò %20%. Óñðåäíå-
íèå âñåõ äàííûõ äàåò âåëè÷èíó 
 � $ 
15 10 2, ýðã/ñì2,
ïðàêòè÷åñêè ñîâïàäàþùóþ ñ ðåçóëüòàòàìè ïðåäûäó-
ùèõ îöåíîê [12,13].
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Ðèñ. 3. Çàâèñèìîñòü ïðèâåäåííîãî âðåìåíè ~� (ñì.
òåêñò) îò êîíå÷íîé òåìïåðàòóðû: îáðàçåö ¹4 (�), îá-
ðàçåö ¹1 (�).



Ëþáîïûòíûå îñîáåííîñòè âðåìåííûõ çàâèñèìî-
ñòåé íàáëþäàþòñÿ ïðè ñàìûõ ìàëûõ ïåðåñûùåíèÿõ
(ðèñ. 4): ïîëíîå âðåìÿ óñòàíîâëåíèÿ ðàâíîâåñèÿ
îêàçûâàåòñÿ ïðè ýòîì î÷åíü áîëüøèì, è íà êðèâûõ
�Ð(t) ïðîÿâëÿþòñÿ çàìåòíûå íåðåãóëÿðíîñòè.
Ïîñêîëüêó ïðè ñòîëü ìàëûõ ïåðåîõëàæäåíèÿõ âåðî-
ÿòíîñòü ãîìîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ î÷åíü
ìàëà, ìîæíî ñ÷èòàòü, ÷òî ãåòåðîãåííîå çàðîäûøåîá-
ðàçîâàíèå ñòàíîâèòñÿ îïðåäåëÿþùèì. Åñëè ãåòåðî-
ãåííîå çàðîäûøåîáðàçîâàíèå ïðîèñõîäèò íà ñòåí-
êàõ ÿ÷åéêè, òî èçìåíåíèå ñðåäíåé êîíöåíòðàöèè (à
ñëåäîâàòåëüíî, è äàâëåíèÿ) äîëæíî ñîîòâåòñòâîâàòü
ðåøåíèþ äèôôóçèîííîé çàäà÷è äëÿ îáðàçöà, ðàñïî-
ëîæåííîãî ìåæäó äâóìÿ ïëîñêîñòÿìè, è îïèñûâàòü-
ñÿ âûðàæåíèåì (ñì., íàïðèìåð, [15])
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, d — ðàññòîÿíèå ìåæäó

ïëîñêîñòÿìè, N — ÷èñëî ÷ëåíîâ â ñóììå.
Îáðàáîòêà êðèâûõ íà ðèñ. 4 ñ ïîìîùüþ (22)

ïîêàçûâàåò, ÷òî èñïîëüçîâàíèå 3–4 ÷ëåíîâ ñóììû
óìåíüøàåò ñðåäíåêâàäðàòè÷íîå îòêëîíåíèå ( áîëåå
÷åì â 3 ðàçà ïî ñðàâíåíèþ ñ îáðàáîòêîé ñ èñïîëüçî-
âàíèåì îäíîé ýêñïîíåíòû, à äàëüíåéøåå óâåëè÷åíèå
N î÷åíü ìàëî âëèÿåò íà âåëè÷èíó (. Îòìåòèì, ÷òî
ôîðìóëà (22) îòëè÷àåòñÿ îò àíàëîãè÷íîé ôîðìóëû
äëÿ ñôåðè÷åñêîé ãåîìåòðèè (ñì., íàïðèìåð, [5]) çà-
ìåòíî áîëåå ìåäëåííûì óáûâàíèåì ÷ëåíîâ ñóììû.
Ïîëó÷åííîå ïðè ýòîì âðåìÿ ðåëàêñàöèè � = d2/	2D

îêàçûâàåòñÿ ïîðÿäêà 4$104 ñ è ïðè ïîäñòàíîâêå â
êà÷åñòâå d âûñîòû ÿ÷åéêè äàåò çíà÷åíèå êîýôôèöè-
åíòà äèôôóçèè D % 5$10–8 ñì ñ2 , ÷òî ñîãëàñóåòñÿ ñ
äàííûìè, ïîëó÷åííûìè â [13]. Ýòîò ôàêò ìîæíî
ðàññìàòðèâàòü êàê âåñîìûé àðãóìåíò â ïîëüçó ãåòå-
ðîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ â ýòèõ óñëîâèÿõ.

Íåðåãóëÿðíîñòè êðèâûõ íà ðèñ. 4 ìîãóò áûòü
îáóñëîâëåíû îáðàçîâàíèåì ïðè ìàëûõ ïåðåñûùåíè-
ÿõ çàðîäûøåé íîâîé ôàçû, îáëàäàþùèõ ÎÖÊ
ñòðóêòóðîé, êîòîðàÿ â äàëüíåéøåì ïåðåõîäèò â
ÃÏÓ ñòðóêòóðó. Ïîäîáíîå ÿâëåíèå íàáëþäàëîñü â
[16] ïðè êðèñòàëëèçàöèè 4Íå â îáëàñòè òðîéíûõ òî-
÷åê. Â ïîëüçó òàêîé âîçìîæíîñòè ñâèäåòåëüñòâóåò
òàêæå çàðåãèñòðèðîâàííûé ïðè ðåíòãåíîâñêèõ èñ-
ñëåäîâàíèÿõ ðàñïàäà ðàñòâîðîâ ôàêò çàòÿãèâàíèÿ
íåðàâíîâåñíîé ÎÖÊ ñòðóêòóðû íîâîé ôàçû äî òåì-
ïåðàòóð % 100 ìÊ [17].

4. Çàêëþ÷åíèå

Òàêèì îáðàçîì, â äàííîé ðàáîòå ïðîâåäåíû èçìå-
ðåíèÿ õàðàêòåðèñòè÷åñêèõ âðåìåí äèôôóçèîííîãî
ðàñïàäà òâåðäûõ ðàñòâîðîâ 4Íå â 3Íå. Ðåçóëüòàòû
ýêñïåðèìåíòîâ ñîïîñòàâëåíû ñ òåîðåòè÷åñêèìè ðàñ-
÷åòàìè ïàðàìåòðîâ ãîìîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçîâà-
íèÿ â óñëîâèÿõ êîíå÷íîãî ñîïðîòèâëåíèÿ íà ãðà-
íèöå çàðîäûø—ìàòðèöà, è íà îñíîâå òàêîãî
ñðàâíåíèÿ äâóìÿ ìåòîäàìè îöåíåíà âåëè÷èíà êîýô-
ôèöèåíòà ìåæôàçíîãî ïîâåðõíîñòíîãî íàòÿæåíèÿ.

Áëèçîñòü äàííûõ î ïîâåðõíîñòíîì íàòÿæåíèè,
ïîëó÷åííûõ ðàçëè÷íûìè ñïîñîáàìè, è èõ õîðîøåå
ñîîòâåòñòâèå ðàíåå íàéäåííûì çíà÷åíèÿì 
 [13]
(ñì. òàêæå [18]) äàþò äîïîëíèòåëüíîå ñâèäåòåëüñò-
âî â ïîëüçó ðåàëèçàöèè â ñîâåðøåííûõ îáðàçöàõ
òâåðäûõ ðàñòâîðîâ 3Íå–4Íå óñëîâèé äëÿ ãîìîãåí-
íîãî çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ. Îäíàêî äëÿ îêîí÷à-
òåëüíîãî ðåøåíèÿ ýòîãî âîïðîñà íåîáõîäèìû áîëåå
òùàòåëüíûå ñèñòåìàòè÷åñêèå èññëåäîâàíèÿ, ïðè âû-
ïîëíåíèè êîòîðûõ íåîáõîäèìî óñòðàíèòü, èëè, ïî
êðàéíåé ìåðå, ìèíèìèçèðîâàòü ïîãðåøíîñòè, ïðè-
ñóùèå äàííîé ðàáîòå:

à) ïðèáëèæåííûé õàðàêòåð ôîðìóë (17), (19),
îñíîâàííûõ íà ðàçëîæåíèè óðàâíåíèÿ (10), èç-çà
áëèçîñòè �(R – r) ê 1;

á) íåäîñòàòî÷íàÿ òî÷íîñòü îöåíêè Ò" âñëåäñòâèå
ìàëîãî ÷èñëà ýêñïåðèìåíòàëüíûõ òî÷åê;

â) âîçìîæíûå îøèáêè çàèìñòâîâàííûõ èç [13]
ïàðàìåòðîâ D è K (æåëàòåëüíî èçìåðåíèå èõ â òîì
æå ýêñïåðèìåíòå);

ã) âîçìîæíîå âëèÿíèå ãåòåðîãåííîãî çàðîäûøå-
îáðàçîâàíèÿ è ÎÖÊ–ÃÏÓ ïåðåõîäà, îñîáåííî ïðè
ìàëûõ ïåðåñûùåíèÿõ.

Ïðîâåäåíèå ýêñïåðèìåíòîâ ñ ó÷åòîì ýòèõ îáñòîÿ-
òåëüñòâ äàñò âîçìîæíîñòü âûïîëíèòü áîëåå ïîëíîå
êîëè÷åñòâåííîå ñðàâíåíèå ñ ðåçóëüòàòàìè òåîðèè
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Ðèñ. 4. Âðåìåííûå çàâèñèìîñòè èçìåíåíèÿ äàâëåíèÿ ïðè
î÷åíü ìàëûõ ñòåïåíÿõ ïåðåñûùåíèÿ: îáðàçåö ¹1 () ),
îáðàçåö ¹3 (�).



ãîìîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ, ðàñïðîñòðàíåí-
íîé íà ñèòóàöèþ ñ êîíå÷íîé ñêîðîñòüþ ïåðåîõëàæ-
äåíèÿ [14], è ïðîñëåäèòü ïåðåõîä îò ãåòåðîãåííîãî
çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ ê ãîìîãåííîìó â ðàñòâîðàõ
3Íå–4Íå.

Ðàáîòà áûëà ÷àñòè÷íî ïîääåðæàíà Ãîñóäàðñòâåí-
íûì Ôîíäîì Óêðàèíû ïî ôóíäàìåíòàëüíûì èñ-
ñëåäîâàíèÿì (ïðîåêò 02.07/00391, äîãîâîð
Ô7/286-2001).
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Phase transition kinetics in solid 4Íe – 3Íe
solutions at different degrees of supersaturation

V.N. Grigor’ev, V.A. Maidanov, A.A. Penzev,
E.Ya. Rudavskii, A.S. Rybalko,

V.V. Slezov, and Ye.V. Syrnikov

The precise pressure measurements were made
to obtain the data on phase transition time con-
stants in samples of solid mixture of 4He in 3He.
The data processing provided additional evidence
for realization of homogeneous and heteroge-
neous nucleation at substantial and the slightest
supercooling, respectively. Two ways were sug-
gested for the comparison with theoretical calcu-
lation which takes into account the processes at
the boundary of new phase inclusion. The both
ways gave close values of the surface tension co-
efficient at the inclusion – matrix boundary.
These values proved to be in satisfactory agree-
ment with these given in other works. The as-
sumption was made that the BCC – HCP transi-
tion affected essentially the phase separation
kinetics at the slightest super cooling.
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