
Ôèçèêà íèçêèõ òåìïåðàòóð, 2003, ò. 29, ¹ 11, ñ. 1165–1172

Êîíöåíòðàöèîííàÿ çàâèñèìîñòü êîýôôèöèåíòà

äèôôóçèè â ðàñïàäàþùèõñÿ ñëàáûõ òâåðäûõ

ðàñòâîðàõ 4Íå â 3Íå

Â.Í. Ãðèãîðüåâ, Â.À. Ìàéäàíîâ, À.À. Ïåíçåâ,
Ý.ß. Ðóäàâñêèé, À.Ñ. Ðûáàëêî, Å.Â. Ñûðíèêîâ

Ôèçèêî-òåõíè÷åñêèé èíñòèòóò íèçêèõ òåìïåðàòóð èì. Á.È. Âåðêèíà ÍÀÍ Óêðàèíû
ïð. Ëåíèíà, 47, ã. Õàðüêîâ, 61103, Óêðàèíà

E-mail: syrnikov@ilt.kharkov.ua

Ñòàòüÿ ïîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 6 ìàÿ 2003 ã.

Èçó÷åíà êèíåòèêà ïðîöåññà ðàññëîåíèÿ ñëàáûõ òâåðäûõ ðàñòâîðîâ 4Íå â 3Íå â èíòåðâàëå
òåìïåðàòóð 100–200 ìÊ, êîíöåíòðàöèé 4Íå õ = 2,2–3,3% è äàâëåíèé 32–35 áàð. Îáíàðóæåíî,
÷òî õàðàêòåðíîå âðåìÿ óñòàíîâëåíèÿ ðàâíîâåñíîãî ñîñòîÿíèÿ � ïðè ðàñïàäå ðàñòâîðà ñóùåñò-
âåííî çàâèñèò îò ñòåïåíè ïåðåîõëàæäåíèÿ. Ïðè ïåðåîõëàæäåíèè ðàñòâîðà áîëåå ÷åì íà
40–50 ìÊ îòíîñèòåëüíî òåìïåðàòóðû ðàññëîåíèÿ èñõîäíîãî ðàñòâîðà âåëè÷èíà � < 103 c è ïðàê-
òè÷åñêè íå èçìåíÿåòñÿ ïðè äàëüíåéøåì óìåíüøåíèè òåìïåðàòóðû. Ïðè ìàëûõ ïåðåîõëàæäåíè-
ÿõ çíà÷åíèÿ � äîñòèãàþò 4�104 ñ è çàìåòíî óìåíüøàþòñÿ ïðè äàëüíåéøåì ïîíèæåíèè òåìïåðàòó-
ðû. Óñòàíîâëåíà ñâÿçü ìåæäó èçìåðåííûìè çíà÷åíèÿìè � è ýôôåêòèâíûì êîýôôèöèåíòîì
ìàññîâîé äèôôóçèè ñ ïîìîùüþ ðåøåíèÿ äèôôóçèîííîé çàäà÷è ñ ó÷åòîì ïîâåðõíîñòíîãî ñîïðî-
òèâëåíèÿ, âîçíèêàþùåãî ïðè ïåðåõîäå ïðèìåñíûõ àòîìîâ 4Íå èç ðàñòâîðà âî âêëþ÷åíèå íîâîé
ôàçû. Ïîêàçàíî, ÷òî àäåêâàòíîå îïèñàíèå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ â ðàìêàõ êèíåòè÷åñêîé
òåîðèè òóííåëüíîãî ïåðåíîñà ïðèìåñåé â óñëîâèÿõ èõ ñóùåñòâåííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ äðóã ñ
äðóãîì ìîæåò áûòü ïîëó÷åíî â ïðåäïîëîæåíèè, ÷òî êîýôôèöèåíò äèôôóçèè 4Íå â 3Íå ïðîïîð-
öèîíàëåí õ–4/3. Ïðè ýòîì áûëà îïðåäåëåíà êîíöåíòðàöèÿ çàðîäûøåé è ñðåäíèé ðàçìåð îáëàñ-
òè, ïðèõîäÿùèéñÿ íà îäèí çàðîäûø. Àíàëèç ðåçóëüòàòîâ ýêñïåðèìåíòà ïî êèíåòèêå îáðàçîâà-
íèÿ çàðîäûøåé ïðè ôàçîâîì ðàññëîåíèè ïîêàçàë, ÷òî îíè ìîãóò áûòü îáúÿñíåíû òåîðèåé
ãîìîãåííîé íóêëåàöèè. Ïîëó÷åííûå ïðè ýòîì çíà÷åíèÿ êîýôôèöèåíòà ìåæôàçíîãî ïîâåðõíîñò-
íîãî íàòÿæåíèÿ ñîãëàñóþòñÿ ñ èìåþùèìèñÿ äàííûìè. Âïåðâûå îöåíåíî âðåìÿ ðåëàêñàöèè, îáó-
ñëîâëåííîå êîíå÷íûì ñîïðîòèâëåíèåì ïðè ïðîíèêíîâåíèè ïðèìåñè ÷åðåç ãðàíèöó ìàòðèöà—
âêëþ÷åíèå íîâîé ôàçû.

Âèâ÷åíî ê³íåòèêó ïðîöåñó ðîçøàðóâàííÿ ñëàáêèõ òâåðäèõ ðîç÷èí³â 4Íå â 3Íå â ³íòåðâàë³
òåìïåðàòóð 100–200 ìÊ, êîíöåíòðàö³é 4Íå õ = 2,2–3,3% ³ òèñê³â 32–35 áàð. Âèÿâëåíî, ùî õà-
ðàêòåðíèé ÷àñ óñòàíîâëåííÿ ð³âíîâàæíîãî ñòàíó � ïðè ðîçïàä³ ðîç÷èíó ³ñòîòíî çàëåæèòü â³ä
ñòóïåíÿ ïåðåîõîëîäæåííÿ. Ïðè ïåðåîõîëîäæåíí³ ðîç÷èíó á³ëüøå í³æ íà 40–50 ìÊ â³äíîñíî
òåìïåðàòóðè ðîçøàðóâàííÿ âèõ³äíîãî ðîç÷èíó âåëè÷èíà � < 103 c ³ ïðàêòè÷íî íå çì³íþºòüñÿ
ïðè ïîäàëüøîìó çìåíøåíí³ òåìïåðàòóðè. Ïðè ìàëèõ ïåðåîõîëîäæåííÿõ çíà÷åííÿ � äîñÿãàþòü
4�104 c ³ ïîì³òíî çìåíøóþòüñÿ ïðè ïîäàëüøîìó çíèæåíí³ òåìïåðàòóðè. Îòðèìàíî çâ’ÿçîê ì³æ
îáì³ðþâàíèìè çíà÷åííÿìè � ³ åôåêòèâíèì êîåô³ö³ºíòîì ìàñîâî¿ äèôóç³¿ çà äîïîìîãîþ ð³øåííÿ
äèôóç³éíî¿ çàäà÷³ ç óðàõóâàííÿì ïîâåðõíåâîãî îïîðó, ùî âèíèêàº ïðè ïåðåõîä³ äîì³øêîâèõ
àòîì³â 4Íå ç ðîç÷èíó ó âêëþ÷åííÿ íîâî¿ ôàçè. Ïîêàçàíî, ùî àäåêâàòíèé îïèñ åêñïåðèìåíòàëü-
íèõ äàíèõ ó ðàìêàõ ê³íåòè÷íî¿ òåîð³¿ òóíåëüíîãî ïåðåíîñó äîì³øîê â óìîâàõ ¿õíüî¿ ³ñòîòíî¿
âçàºìîä³¿ îäèí ç îäíèì ìîæå áóòè îòðèìàíî â ïðèïóùåíí³, ùî êîåô³ö³ºíò äèôóç³¿ 4Íå â 3Íå º
ïðîïîðö³éíèì õ–4/3. Ïðè öüîìó áóëî âèçíà÷åíî êîíöåíòðàö³þ çàðîäê³â ³ ñåðåäí³é ðîçì³ð îá-
ëàñò³, ùî ïðèõîäèòüñÿ íà îäèí çàðîäîê. Àíàë³ç ðåçóëüòàò³â åêñïåðèìåíòó ç ê³íåòèêè óòâîðåííÿ
çàðîäê³â ïðè ôàçîâîìó ðîçøàðóâàíí³ ïîêàçàâ, ùî âîíè ìîæóòü áóòè ïîÿñíåí³ òåîð³ºþ
ãîìîãåííî¿ íóêëåàö³¿. Çäîáóò³ ïðè öüîìó çíà÷åííÿ êîåô³ö³ºíòà ì³æôàçíîãî ïîâåðõíåâîãî íàòÿ-
ãó óçãîäæóºòüñÿ ç íàÿâíèìè äàíèìè. Âïåðøå îö³íåíî ÷àñ ðåëàêñàö³¿, îáóìîâëåíèé ê³íöåâèì
îïîðîì ïðè ïðîíèêíåíí³ äîì³øêè ÷åðåç ãðàíèöþ ìàòðèöÿ—âêëþ÷åííÿ íîâî¿ ôàçè.

PACS: 67.80.Gb, 64.70.Kb
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1. Ââåäåíèå

Ê íàñòîÿùåìó âðåìåíè ïîëó÷åíû äîñòàòî÷íî ïîä-
ðîáíûå ñâåäåíèÿ î äèôôóçèîííûõ ïðîöåññàõ â ñëà-
áûõ òâåðäûõ ðàñòâîðàõ 3Íå â 4Íå è îáíàðóæåíû
ïðàêòè÷åñêè âñå çàêîíîìåðíîñòè êâàíòîâîé äèôôó-
çèè, ïðåäñêàçàííûå â ðàáîòå Àíäðååâà è Ëèôøèöà
[1] è ðÿäå ïîñëåäóþùèõ ïóáëèêàöèé [2–5]. Ýòî îêà-
çàëîñü âîçìîæíûì áëàãîäàðÿ òîìó, ÷òî íàëè÷èå íå-
íóëåâîãî ÿäåðíîãî ñïèíà ó 3Íå ïîçâîëÿåò ñëåäèòü çà
åãî äâèæåíèåì ñ ïîìîùüþ ÿäåðíîãî ìàãíèòíîãî ðå-
çîíàíñà. Àòîì 4Íå íå èìååò ÿäåðíîãî ñïèíà è èí-
ôîðìàöèþ î õàðàêòåðå åãî äâèæåíèÿ ìîæíî áûëî
èçâëåêàòü òîëüêî èç êîñâåííûõ äàííûõ. Ðàçâèòûå â
ïîñëåäíåå âðåìÿ ìåòîäû êîëè÷åñòâåííîãî èçó÷åíèÿ
êèíåòèêè ðàñïàäà òâåðäûõ ðàñòâîðîâ ïðè íèçêèõ
òåìïåðàòóðàõ [6,7] èçìåíÿþò ñèòóàöèþ è äàþò âîç-
ìîæíîñòü èçó÷èòü ìåõàíèçì äèôôóçèè òàêæå è äëÿ
ðàñòâîðîâ 4Íå â 3Íå.

Îäèí èç èíòåðåñíûõ âîïðîñîâ â ýòîì íàïðàâëå-
íèè ñâÿçàí ñ âûÿñíåíèåì âëèÿíèÿ íà äâèæåíèå ïðè-
ìåñåé óïðóãèõ ïîëåé, âîçíèêàþùèõ â êðèñòàëëå
èç-çà çàìåòíîãî ðàçëè÷èÿ àìïëèòóä íóëåâûõ êîëåáà-
íèé àòîìîâ 3Íå è 4Íå è îáåñïå÷èâàþùèõ âçàèìîäåé-
ñòâèå ïðèìåñåé äðóã ñ äðóãîì. Ïðèìåíèòåëüíî ê
ïðèìåñÿì 3Íå â 4Íå ýòà çàäà÷à äëÿ íå î÷åíü ìàëûõ
êîíöåíòðàöèé ïðèìåñåé õ, êîãäà ñòàíîâèòñÿ íåîáõî-
äèìûì ó÷åò èõ âçàèìîäåéñòâèÿ, òåîðåòè÷åñêè áûëà
ðàññìîòðåíà â ðàáîòàõ [8–10], ãäå ïðåäñêàçàíà ñëå-
äóþùàÿ çàâèñèìîñòü êîýôôèöèåíòà äèôôóçèè D îò
êîíöåíòðàöèè:

D � x–4/3. (1)

Ñîîòíîøåíèå (1) ÿâëÿåòñÿ ôàêòè÷åñêè åäèíñòâåí-
íîé ïðåäñêàçàííîé çàêîíîìåðíîñòüþ êâàíòîâîé
äèôôóçèè, êîòîðàÿ åùå íå íàøëà ïîäòâåðæäåíèÿ â
ýêñïåðèìåíòå. Ïîñëåäíåå îáñòîÿòåëüñòâî ñâÿçàíî ñ
òåì, ÷òî â ðàñòâîðàõ 3Íå â 4Íå ýòà çàêîíîìåðíîñòü
èìååò ìåñòî â âåñüìà óçêîì äèàïàçîíå êîíöåíòðà-
öèé ìåæäó îáëàñòüþ çîííîãî äâèæåíèÿ ïðèìåñî-
íîâ, ãäå D � x–1, è îáëàñòüþ ñàìîëîêàëèçàöèè ïðè-
ìåñíûõ âîçáóæäåíèé, ãäå D ðåçêî ïàäàåò. Êðîìå
òîãî, çàâèñèìîñòü D � x–4/3 î÷åíü áëèçêà ê çàêîíó
D � x–1, äåéñòâóþùåìó â îáëàñòè äîñòàòî÷íî ìà-
ëûõ õ.

Îáðàùàåò íà ñåáÿ âíèìàíèå òî, ÷òî Àíäðååâ [8],
âûâîäÿ (1), èñõîäèë èç çîííîé êàðòèíû äâèæåíèÿ
ïðèìåñåé, à Ëàíäåñìàí [9], êàê Ñàêêî è Âàéäîì
[10], ðàññìàòðèâàë ÷èñòî òóííåëüíîå íåêîãåðåíòíîå
äâèæåíèå ïðèìåñåé, è, òåì íå ìåíåå, âî âñåõ ñëó÷à-
ÿõ áûë ïîëó÷åí îäèíàêîâûé ðåçóëüòàò

D A
J a

V x
x /

�
2 2

0
4 3

, (2)

ãäå J — îáìåííûé èíòåãðàë äëÿ ïðèìåñè 3Íå â 4Íå,
à — ðàññòîÿíèå ìåæäó áëèæàéøèìè ñîñåäÿìè,
V0 — àìïëèòóäà óïðóãîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ïðè-
ìåñåé, À — ÷èñëåííûé êîýôôèöèåíò, äëÿ êî-
òîðîãî â [9] ïîëó÷åíî âûðàæåíèå A = (16/3)�
� Ã(4/3)(8,77)–4/3 � 0,26 (Ã(x) — ãàììà-ôóíê-
öèÿ). Ñîâïàäåíèå ðåçóëüòàòîâ ðàáîò [8] è [9,10]
äàåò îñíîâàíèå ïîëàãàòü, ÷òî çàâèñèìîñòü (2) ÿâëÿ-
åòñÿ óíèâåðñàëüíîé äëÿ òåõ ñëó÷àåâ, êîãäà íåîáõî-
äèìî ó÷èòûâàòü çàìåäëåíèå äèôôóçèîííîãî äâèæå-
íèÿ èç-çà ñáîÿ ýíåðãåòè÷åñêèõ óðîâíåé ïðèìåñåé â
ñîñåäíèõ óçëàõ ðåøåòêè, îáóñëîâëåííîãî âçàèìî-
äåéñòâèåì ïðèìåñåé äðóã ñ äðóãîì, è, â ÷àñòíîñòè,
ìîæåò áûòü èñïîëüçîâàíà ïðè ðàññìîòðåíèè äèô-
ôóçèè 4Íå â 3Íå.

Êàê èçâåñòíî, èç-çà õàîòè÷íîãî ðàñïîëîæåíèÿ
ÿäåðíûõ ñïèíîâ ïðè òåìïåðàòóðàõ âûøå òåìïåðàòó-
ðû ÿäåðíîãî óïîðÿäî÷åíèÿ â òâåðäîì 3Íå íå âîç-
ìîæíî çîííîå äâèæåíèå ïðèìåñåé, è ïîýòîìó àòîìû
4Íå â 3Íå äâèæóòñÿ çà ñ÷åò ñëó÷àéíûõ òóííåëüíûõ
ïåðåñêîêîâ. Òàêîé ìåõàíèçì äâèæåíèÿ ïðèâîäèò ê
òîìó, ÷òî êîýôôèöèåíò äèôôóçèè îêàçûâàåòñÿ íå-
çàâèñÿùèì îò òåìïåðàòóðû, à ïðè äîñòàòî÷íî ìàëûõ
êîíöåíòðàöèÿõ è îò êîíöåíòðàöèè. Åñòåñòâåííî, ÷òî
íà òàêîì ôîíå ãîðàçäî ëåã÷å îáíàðóæèòü çàâèñè-
ìîñòü (2), è ïîèñê åå â ðàñòâîðàõ 4Íå â 3Íå îêàçû-
âàåòñÿ äîñòàòî÷íî ïåðñïåêòèâíûì.

2. Ìåòîäèêà ýêñïåðèìåíòà

Â íàñòîÿùåé ðàáîòå ïðîâåäåíî ýêñïåðèìåí-
òàëüíîå èçó÷åíèå êèíåòèêè ðàñïàäà ñëàáûõ òâåðäûõ
ðàñòâîðîâ 4Íå â 3Íå â èíòåðâàëå 100–200 ìÊ ïðè
äàâëåíèÿõ 33–35 áàð. Èñïîëüçîâàí ìåòîä ïðåöèçè-
îííîãî èçìåðåíèÿ èçìåíåíèÿ äàâëåíèÿ â îáðàçöå
ïðè ñòóïåí÷àòîì ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû. Èçìåíå-
íèå äàâëåíèÿ �Ð îäíîçíà÷íî ñâÿçàíî ñ èçìåíåíèåì
êîíöåíòðàöèè ìàòðèöû �õ ñîîòíîøåíèåì Ìàëëèíà
[11]. Ïðè ìàëûõ êîíöåíòðàöèÿõ

� �x V P� 2 5, �� , (3)

ãäå V
�

è � — ìîëÿðíûé îáúåì (ñì3/ìîëü) è ñæè-
ìàåìîñòü îáðàçöà.

Èññëåäóåìûå îáðàçöû ïðåäñòàâëÿëè ñîáîþ äèñê
äèàìåòðîì 9 ìì è âûñîòîé 1,5 ìì è áûëè ïîëó÷åíû
ìåòîäîì áëîêèðîâêè êàïèëëÿðà èç èñõîäíîãî ðàñ-
òâîðà, ñîäåðæàùåãî õ0 = 2 % 4Íå. Ñîäåðæàíèå 4Íå â
ïîëó÷åííîì îáðàçöå óòî÷íÿëè ñ ïîìîùüþ (3) ïî
çíà÷åíèþ �P0, ñîîòâåòñòâóþùåìó ôàçîâîìó ðàñïàäó
ðàñòâîðà íà ÷èñòûå êîìïîíåíòû. Ïîëó÷åííûå îáðàç-
öû ïîäâåðãàëè ñâîåîáðàçíîé òåðìè÷åñêîé îáðàáîòêå
ïóòåì ìíîãîêðàòíîãî öèêëèðîâàíèÿ òåìïåðàòóðû â
èíòåðâàëå 100–270 ìÊ. Â õîäå ïðåäûäóùèõ èññëå-
äîâàíèé áûëî óñòàíîâëåíî, ÷òî ïðè ýòîì ïîëó÷àþò-
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ñÿ âûñîêîêà÷åñòâåííûå îäíîðîäíûå îáðàçöû, íà êî-
òîðûõ ìîãóò áûòü ïîëó÷åíû âîñïðîèçâîäèìûå
ðåçóëüòàòû. Â ÷àñòíîñòè, ïðè äàëüíåéøåì ôàçîâîì
ðàññëîåíèè òàêèõ îáðàçöîâ óäàâàëîñü ïîëó÷àòü êîí-
öåíòðàöèþ ïðèìåñåé â ìàòðèöå, ñîîòâåòñòâóþùóþ â
ïðåäåëàõ îøèáîê ðàâíîâåñíîé ôàçîâîé äèàãðàììå
[12]. Áîëåå ïîäðîáíî ìåòîäèêà ïðèãîòîâëåíèÿ îá-
ðàçöîâ è òåõíèêà èçìåðåíèé îïèñàíû â [7].

Ïîäãîòîâëåííûå òàêèì îáðàçîì îáðàçöû ïîäâåð-
ãàëè ñòóïåí÷àòîìó îõëàæäåíèþ è íà êàæäîé ñòóïå-
íè èçìåðÿëè äàâëåíèå â îáðàçöå. Èçìåíåíèå äàâëå-
íèÿ P(t) íîñèëî ýêñïîíåíöèàëüíûé õàðàêòåð è
îïèñûâàëîñü çàâèñèìîñòüþ

P P t P P t/f f i	 � 	 	( ) ( ) exp ( )� , (4)

ãäå Pi è Pf — íà÷àëüíîå è êîíå÷íîå (ðàâíîâåñíîå)
äàâëåíèå â îáðàçöå. Ïóòåì ìàøèííîé îáðàáîòêè íà-
õîäèëè çíà÷åíèÿ Pf è õàðàêòåðíîãî âðåìåíè �.

Ïåðâûå ñòóïåíè, ñîîòâåòñòâóþùèå îõëàæäåíèþ
èç îáëàñòè îäíîðîäíîãî ðàñòâîðà, èìåëè ðàçëè÷íóþ
âåëè÷èíó �Ò1 îò 5 äî 
 100 ìÊ, à ïîñëåäóþùèå —
10–15 ìÊ (ñì. ðèñ. 1). Áûëî óñòàíîâëåíî, ÷òî ïðè
�T1 , ïðåâûøàþùèõ 40–50 ìÊ, õàðàêòåðíîå âðåìÿ �
ñîñòàâëÿëî 
 500–700 ñ è ïðàêòè÷åñêè îñòàâàëîñü
ïîñòîÿííûì ïðè äàëüíåéøåì ïîíèæåíèè òåìïåðàòó-
ðû. Äëÿ ìàëûõ �T1 âåëè÷èíà � îêàçûâàëàñü çíà÷è-
òåëüíî áîëüøå, äî 4�104 ñ. È â ýòîì ñëó÷àå ïðîèñõî-
äèëî çíà÷èòåëüíîå ïîíèæåíèå � íà ïîñëåäóþùèõ
ñòóïåíÿõ. Íà ðèñ. 2 ïðèâåäåíû âðåìåííûå çàâèñè-
ìîñòè îòíîñèòåëüíîãî èçìåíåíèÿ äàâëåíèÿ íà ðàç-
ëè÷íûõ ïîñëåäîâàòåëüíûõ ñòóïåíüêàõ äëÿ îäíîãî
èç îáðàçöîâ ïðè íåáîëüøîé âåëè÷èíå �T1 = 26 ìÊ.
Âèäíî çàìåòíîå óâåëè÷åíèå ñêîðîñòè ïðèáëèæåíèÿ
ê ðàâíîâåñèþ ïðè ïîíèæåíèè òåìïåðàòóðû, îñîáåí-
íî ïðè âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ.

3. Ñâÿçü ïîñòîÿííîé âðåìåíè ðàñïàäà ñ
êîýôôèöèåíòîì äèôôóçèè

Íàëè÷èå êîðîòêèõ è íåçàâèñÿùèõ îò òåìïåðàòó-
ðû âðåìåí � óæå îòìå÷àëîñü íàìè ðàíåå [13] â ñâÿçè
ñ ñèòóàöèåé, êîãäà âîêðóã âàêàíñèé â ìàòðèöå 3Íå
îáðàçîâûâàëèñü êëàñòåðû 4Íå. Â [13] áûëî âûñêà-
çàíî ïðåäïîëîæåíèå, ÷òî òàêîå ïîâåäåíèå ñâÿçàíî ñ
îòëè÷èåì îò åäèíèöû âåðîÿòíîñòè ïðîíèêíîâåíèÿ
ïðèìåñíîãî àòîìà, ïîäîøåäøåãî ê ãðàíèöå, âíóòðü
êëàñòåðà. Åñòåñòâåííî ïîëàãàòü, ÷òî àíàëîãè÷íàÿ
ñèòóàöèÿ ìîæåò âîçíèêíóòü è â äàííîì ñëó÷àå â óñ-
ëîâèÿõ äîñòàòî÷íî áîëüøîé êîíöåíòðàöèè çàðîäû-
øåé íîâîé ôàçû, êîãäà âðåìÿ äèôôóçèîííîãî ïåðå-
íîñà îêàæåòñÿ ìåíüøå âðåìåíè ïðåáûâàíèÿ àòîìà
íà ïîâåðõíîñòè çàðîäûøà. Èìåííî òàêàÿ êàðòèíà
äîëæíà èìåòü ìåñòî ïðè áîëüøèõ ñòåïåíÿõ ïåðå-
ñûùåíèÿ â óñëîâèÿõ ãîìîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçî-
âàíèÿ, â ïîëüçó ðåàëèçàöèè êîòîðîãî â òâåðäûõ ðàñ-
òâîðàõ 3Íå–4Íå ïðèâåäåíû àðãóìåíòû â [14,15].

Ïðè óìåíüøåíèè ñòåïåíè ïåðåîõëàæäåíèÿ êîí-
öåíòðàöèÿ çàðîäûøåé áûñòðî (ýêñïîíåíöèàëüíî)
ïàäàåò, ÷òî ïðèâîäèò ê ðîñòó äèôôóçèîííîãî âðåìå-
íè �D , êîòîðîå â êîíöå êîíöîâ ìîæåò îáåñïå÷èòü äî-
ìèíèðóþùèé âêëàä â �. Îáíàðóæåííàÿ â ïîñëåäíåì
ñëó÷àå çàâèñèìîñòü �(T) ÿâëÿåòñÿ ñëåäñòâèåì çàâè-
ñèìîñòè êîýôôèöèåíòà äèôôóçèè îò êîíöåíòðàöèè,
ïîñêîëüêó ïðè ôàçîâîì ðàñïàäå òåìïåðàòóðà çàäàåò
ðàâíîâåñíóþ êîíöåíòðàöèþ. Ïðîèëëþñòðèðîâàíà
çàâèñèìîñòü �(x) (ðèñ. 3), ïîëó÷åííàÿ ïðè îáðàáîò-
êå äàííûõ ðèñ. 2. Êîíöåíòðàöèÿ äëÿ êàæäîé ñòó-
ïåíüêè îïðåäåëÿëàñü êàê ñðåäíåå ìåæäó íà÷àëüíîé
õi è êîíå÷íîé õf êîíöåíòðàöèåé. Âèäíî çàìåòíîå èç-
ìåíåíèå � ñ êîíöåíòðàöèåé, îñîáåííî ïðè åå áîëü-

Êîíöåíòðàöèîííàÿ çàâèñèìîñòü êîýôôèöèåíòà äèôôóçèè â ðàñïàäàþùèõñÿ ðàñòâîðàõ 4Íå â 3Íå
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Ðèñ. 1. Ñõåìà ïðîâåäåíèÿ ýêñïåðèìåíòà. Ñïëîøíàÿ êðè-
âàÿ — ó÷àñòîê ôàçîâîé äèàãðàììû ïî äàííûì Ýäâàðäñà
è Áàëèáàðà [23] ïðè P = 33 áàð.
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Ðèñ. 2. Çàâèñèìîñòü îòíîñèòåëüíîãî èçìåíåíèÿ äàâëå-
íèÿ îò âðåìåíè äëÿ îáðàçöà ñ õ0 = 3,34% 4Íå, V� =
= 24,2 ñì3/ìîëü è �T1 = 26 ìÊ ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðà-
òóðàõ Ti è Tf , ìÊ: 221 è 195 (�); 195 è 185 (�); 175 è
162 (�); 121 è 107 (�).



øèõ çíà÷åíèÿõ. Äëÿ ñðàâíåíèÿ íàíåñåíà çàâèñè-
ìîñòü � � x4/3, îêàçàâøàÿñÿ â ýòîé îáëàñòè áëèçêîé
ê ýêñïåðèìåíòàëüíîé. Íåêîòîðûå õàðàêòåðèñòèêè
èññëåäîâàííîãî îáðàçöà ïðèâåäåíû â òàáëèöå.

Òàáëèöà

Íåêîòîðûå õàðàêòåðèñòèêè èññëåäîâàííîãî îáðàçöà õ0 =
= 3,34% 4Íå, Vm = 24,2 ñì3/ìîëü è �T1 = 26 ìÊ

T
f
,

K

�·10–3,

ñ

x
i
,

% 4Íå

x
f
,

% 4Íå

z D43
810� ,

ñì2/ñ

�
D
·10–3 ,

ñ

�
s
·10–3,

ñ

0,195 5,01 3,34 1,97 0,201 1,04 3,03 1,98

0,185 2,66 1,97 1,55 0,255 1,64 1,46 1,20

0,175 1,84 1,55 1,19 0,274 2.16 0,81 1,03

0,162 1,52 1,19 0,80 0,289 2,98 0,60 0,92

0,145 1,21 0,80 0,44 0,303 4,44 0,37 0,83

0,132 0,94 0,44 0,25 0,312 6,35 0,20 0,78

0,121 0,925 0,25 0,14 0,316 7,78 0,17 0,76

0,107 0,89 0,14 0,05 0,321 9,49 0,16 0,73

Ï ð è ì å ÷ à í è å: Tf — êîíå÷íàÿ òåìïåðàòóðà, � –
íàéäåííûå â ýêñïåðèìåíòå õàðàêòåðíûå âðåìåíà
óñòàíîâëåíèÿ ðàâíîâåñèÿ, xi è xf — íà÷àëüíàÿ è
êîíå÷íàÿ êîíöåíòðàöèÿ ïðèìåñåé â ìàòðèöå, z = r/R
— îòíîøåíèå ðàäèóñà âêëþ÷åíèÿ íîâîé ôàçû ê
ðàçìåðó îáëàñòè, ïðèõîäÿùåéñÿ íà îäèí çàðîäûø,
D43 — ýôôåêòèâíûé êîýôôèöèåíò äèôôóçèè 4Íå â
ìàòðèöå 3Íå, �D — õàðàêòåðíîå äèôôóçèîííîå âðåìÿ
ñîãëàñíî (12), �s – õàðàêòåðíîå «ïîâåðõíîñòíîå»
âðåìÿ ñîãëàñíî (13).

Äëÿ êîëè÷åñòâåííîãî ðàññìîòðåíèÿ, àíàëîãè÷íî
òîìó, êàê ýòî áûëî ñäåëàíî â [7] äëÿ ðàñòâîðîâ 3Íå
â 4Íå, èñïîëüçîâàíî ðåøåíèå äèôôóçèîííîé çàäà÷è
â ñôåðè÷åñêèõ êîîðäèíàòàõ ïðè ãðàíè÷íûõ è íà-
÷àëüíîì óñëîâèÿõ, ñîîòâåòñòâóþùèõ ïîñòàíîâêå
ýêñïåðèìåíòà.

Ðåøåíèå óðàâíåíèÿ äèôôóçèè
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ïðè íà÷àëüíîì óñëîâèè x(�,0) = xi è ãðàíè÷íûõ óñ-
ëîâèÿõ
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èìååò âèä (ñì., íàïðèìåð, [16]),
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sin [ ( ) ]
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1

2
e (7)

ãäå xi è xf — íà÷àëüíàÿ è êîíå÷íàÿ êîíöåíòðàöèè
4Íå â ìàòðèöå, r — ðàäèóñ çàðîäûøà íîâîé ôàçû,
R — ðàäèóñ óñëîâíîé ñôåðû, îãðàíè÷èâàþùåé îáú-
åì, èç êîòîðîãî ïðèìåñè ïîñòóïàþò â äàííûé çàðî-
äûø, K – êîýôôèöèåíò, õàðàêòåðèçóþùèé âåðîÿò-
íîñòü ïðîíèêíîâåíèÿ ïðèìåñè â çàðîäûø, An è �n
— èçâåñòíûå ïîñòîÿííûå êîýôôèöèåíòû, �n —
êîðíè òðàíñöåíäåíòíîãî óðàâíåíèÿ
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n

n

R r
hrR R r

rR hr
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� �2 1
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K
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� . (8)

Ðåøåíèå äèôôóçèîííîé çàäà÷è ïðîâåäåíî ïðè
ïîñòîÿííûõ r è D , ÷òî ìîæíî îïðàâäàòü ñðàâíè-
òåëüíî íåáîëüøèìè èçìåíåíèÿìè ýòèõ âåëè÷èí äëÿ
êàæäîé ñòóïåíüêè. ×àñòè÷íî âëèÿíèå èõ íåïîñòîÿí-
ñòâà ó÷èòûâàåòñÿ èñïîëüçîâàíèåì ñðåäíèõ âåëè÷èí
íà êàæäîé ñòóïåíüêå. Îöåíêè ïîêàçûâàþò, ÷òî äàæå
ïðè ìàëûõ t â (7) ìîæíî îãðàíè÷èòüñÿ ïåðâûì ÷ëå-
íîì. Èçìåðÿåìîå â ýêñïåðèìåíòå èçìåíåíèå äàâëå-
íèÿ ïðîïîðöèîíàëüíî èçìåíåíèþ ñðåäíåé êîíöåí-
òðàöèè x t( ), êîòîðàÿ ìîæåò áûòü íàéäåíà
óñðåäíåíèåì (7) â èíòåðâàëå îò r äî R.
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ãäå ~A1 — ïîñòîÿííàÿ âåëè÷èíà.
Èíòåðåñóþùàÿ íàñ çàâèñèìîñòü îò âðåìåíè õà-

ðàêòåðèçóåòñÿ âåëè÷èíîé
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Ðèñ. 3. Çàâèñèìîñòü õàðàêòåðíîãî âðåìåíè ðàñïàäà îò
êîíöåíòðàöèè 4Íå: ýêñïåðèìåíòàëüíûå òî÷êè (�); � 


 x4/3 (- - -); �D (12) (···); �S (13) (–·–); óðàâíåíèå
(11) ( ).
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ãäå � íàõîäèòñÿ èç ðåøåíèÿ óðàâíåíèÿ (8). Ýòî ëåã-
êî ñäåëàòü ïðè óñëîâèè �(R – r) < 1, ðàçëîæèâ
tg �(R – r) â ðÿä. Åñëè îãðàíè÷èòüñÿ â ðàçëîæåíèè
÷ëåíàìè ïîðÿäêà �3(R – r)3 è èñïîëüçîâàòü äëÿ
ñâÿçè R è r óñëîâèÿ ñîõðàíåíèÿ 4Íå â îáúåìå ñôå-
ðû ðàäèóñîì R, ìîæíî ïîëó÷èòü ñëåäóþùåå óðàâ-
íåíèå
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Ôàêòè÷åñêè ôîðìóëà (11) îçíà÷àåò, ÷òî â ðàññìàòðè-
âàåìîì ïðèáëèæåíèè èçìåðÿåìîå âðåìÿ ðåëàêñàöèè
ìîæíî ðàññìàòðèâàòü êàê ñóììó äèôôóçèîííîãî
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Çàìåòèì, ÷òî âûðàæåíèå äëÿ �D òî÷íî ñîîòâåòñòâó-
åò ðåøåíèþ äèôôóçèîííîé çàäà÷è, ïîëó÷åííîìó â
òîì æå ïðèáëèæåíèè, â ñëó÷àå, êîãäà íåò ñîïðîòèâ-
ëåíèÿ ïðè ïåðåõîäå ïðèìåñè â çàðîäûø. Çàâèñè-
ìîñòü �s îò êîíöåíòðàöèè (òåìïåðàòóðû) îáóñëîâ-
ëåíà èçìåíåíèåì ñîîòíîøåíèÿ îáúåìà ìàòðèöû ê
ñóììàðíîé ïîâåðõíîñòè âêëþ÷åíèé íîâîé ôàçû. Èç
(11) ñëåäóåò, ÷òî
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Òàêèì îáðàçîì, åñëè ïîñòðîèòü çàâèñèìîñòü
�Df1(z) îò Df2(z), òî äîëæíà ïîëó÷èòüñÿ ïðÿìàÿ,
îòñå÷êà êîòîðîé íà îñè îðäèíàò äàåò âîçìîæíîñòü
íàéòè R, à óãîë íàêëîíà ïîçâîëèò îïðåäåëèòü K.

Ïðè äàëüíåéøåé îáðàáîòêå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ
äàííûõ åñòåñòâåííî áûëî áû îòîæäåñòâèòü âõîäÿ-
ùèé â (11) êîýôôèöèåíò äèôôóçèè ñ Dx èç (2). Â
ñëó÷àå ñëàáûõ ðàñòâîðîâ 3Íå â 4Íå âõîäÿùàÿ â (2)
âåëè÷èíà J34 äîñòàòî÷íî íàäåæíî îïðåäåëåíà â ýêñ-
ïåðèìåíòàõ ïî èçó÷åíèþ êâàíòîâîé äèôôóçèè è
îêàçûâàåòñÿ ïðèáëèçèòåëüíî â 5–6 ðàç ìåíüøå îá-

ìåííîãî èíòåãðàëà J33 â ÷èñòîì 3Íå ïðè îäèíàêîâûõ
ìîëÿðíûõ îáúåìàõ (ñì., íàïðèìåð, [17] ). Óìåíü-
øåíèå J34 ïî ñðàâíåíèþ ñ J33 îáóñëîâëåíî äâóìÿ
ôàêòîðàìè: ó÷àñòèåì â òóííåëüíîì îáìåíå áîëåå òÿ-
æåëîãî àòîìà è èç-çà áóëüøåé àìïëèòóäû íóëåâûõ
êîëåáàíèé àòîìà 3Íå, ðàññòîÿíèå åãî äî áëèæàéøå-
ãî ñîñåäà îêàçûâàåòñÿ áîëüøå ñðåäíåãî ðàññòîÿíèÿ â
ðåøåòêå. Îáà ôàêòîðà óìåíüøàþò âåðîÿòíîñòü òóí-
íåëèðîâàíèÿ è îáåñïå÷èâàþò íàéäåííîå ðàçëè÷èå.
Îòíîñèòåëüíî îáìåííîãî èíòåãðàëà 4Íå â 3Íå J43
êàêèõ-ëèáî äîñòîâåðíûõ ñâåäåíèé íåò. Îäíàêî,
èìåÿ â âèäó, ÷òî â ýòîì ñëó÷àå óêàçàííûå ôàêòîðû è
äåéñòâóþò â ïðîòèâîïîëîæíûõ íàïðàâëåíèÿõ, ìîæ-
íî ïðåäïîëîæèòü, ÷òî J43 � J33 . Èñïîëüçóÿ èçâåñò-
íîå çíà÷åíèå J33 [18] è îöåíåííîå â ðàáîòå Êàëüíîãî
è Ñòðæåìå÷íîãî [19] çíà÷åíèå V0, õàðàêòåðèçó-
þùåå âçàèìîäåéñòâèå ïðèìåñåé 4Íå â ÎÖÊ 3Íå
(àäàïòèðîâàííîå ê íàøåìó ìîëÿðíîìó îáúåìó),
ìîæíî ïîëó÷èòü ñëåäóþùåå âûðàæåíèå:

D xx
/� � 	 	8 8 10 11 4 3, ñì2/ñ .

(15)

Ñëåäóåò îáðàòèòü âíèìàíèå íà òî, ÷òî Dx èç (15)
ïðè ìàëûõ õ îêàçûâàåòñÿ áîëüøå êîýôôèöèåíòà
ñïèíîâîé äèôôóçèè â ÷èñòîì 3Íå D33, ÷åãî, êîíå÷-
íî, íå äîëæíî áûòü ïðè íàøåì ïðåäïîëîæåíèè î ðà-
âåíñòâå J33 è J43 , ïîñêîëüêó äèôôóçèÿ â 3Íå îñó-
ùåñòâëÿåòñÿ ïðè ïîëíîì îòñóòñòâèè òîðìîçÿùèõ
óïðóãèõ âçàèìîäåéñòâèé. Äëÿ èñêëþ÷åíèÿ òàêîé ñè-
òóàöèè ñëåäóåò èñïîëüçîâàòü ýôôåêòèâíûé êîýô-
ôèöèåíò äèôôóçèè,

D
D D

D D
x

x
43

33

33
�

�
, (16)

îáåñïå÷èâàþùèé óñëîâèå D43 � D33 = 5,0�10–34V�
19

ñì2/c [20,21]. Ôèçè÷åñêè ïðîèñõîæäåíèå ôîðìó-
ëû (16) ìîæíî, ïî-âèäèìîìó, ðàññìàòðèâàòü êàê
ñëåäñòâèå ñîñóùåñòâîâàíèÿ â îáðàçöå ìèêðîñêîïè-
÷åñêèõ îáëàñòåé ñî ñëó÷àéíûì ðàçëè÷èåì êîíöåí-
òðàöèé. Â îáëàñòÿõ ñ ïîíèæåííîé êîíöåíòðàöèåé
ïðèìåñè íå «÷óâñòâóþò» äðóã äðóãà, è äèôôóçèÿ
îñóùåñòâëÿåòñÿ òàê æå êàê è â ÷èñòîì 3Íå, ñ êîýô-
ôèöèåíòîì D33, à â îáëàñòÿõ ñ ïîâûøåííîé êîíöåí-
òðàöèåé âçàèìîäåéñòâèå ïðèìåñåé ïðèâîäèò ê çàâè-
ñèìîñòè òèïà (15). Ñîâîêóïíîñòü òàêèõ ïðîöåññîâ
ìîæåò äàòü êîýôôèöèåíò äèôôóçèè, îïèñûâàåìûé
ôîðìóëîé (16). Íà ðèñ. 4 ïðåäñòàâëåíà çàâèñè-
ìîñòü D43 îò êîíöåíòðàöèè. Äëÿ ñðàâíåíèÿ íàíåñå-
íû òàêæå çíà÷åíèå D33 è çàâèñèìîñòü Dõ(õ). Âèä-
íî, ÷òî ïðè ìàëûõ êîíöåíòðàöèÿõ D43 ñòðåìèòñÿ ê
D33 è ñóùåñòâåííî óìåíüøàåòñÿ ïðè óâåëè÷åíèè õ.

Ïîñòðîåííàÿ ïðè óêàçàííûõ âûøå ïðåäïîëîæå-
íèÿõ çàâèñèìîñòü (14) ïðåäñòàâëåíà íà ðèñ. 5. Âèä-
íà õîðîøàÿ ëèíåéíàÿ çàâèñèìîñòü, ïîçâîëÿþùàÿ
äîñòàòî÷íî íàäåæíî îïðåäåëèòü çíà÷åíèÿ ïàðàìåò-

Êîíöåíòðàöèîííàÿ çàâèñèìîñòü êîýôôèöèåíòà äèôôóçèè â ðàñïàäàþùèõñÿ ðàñòâîðàõ 4Íå â 3Íå
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ðîâ R è K: R = (6,4 � 0,2)�10–3 ñì è K = (2,7 �
� 0,2)�10–5 ñì/c. Çàìåòèì, ÷òî íàéäåííîå ìàêñè-
ìàëüíîå çíà÷åíèå �R(1 – z) � 0,7 îïðàâäûâàåò ïðå-
íåáðåæåíèå ñòåïåíÿìè âûøå êóáè÷åñêîé ïðè ðàçëî-
æåíèè tg �(R – r) â (8). Ïîäñòàâëÿÿ íàéäåííûå
çíà÷åíèÿ R è K â (11), ìîæíî îïèñàòü ïîëó÷åííûå
ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå. Ñïëîøíàÿ êðèâàÿ íà
ðèñ. 3 ñîîòâåòñòâóåò ðàñ÷åòó ñ ïîìîùüþ (11). Çäåñü
ïðåäñòàâëåíû òàêæå �D(õ) è �s(õ) â ñîîòâåòñòâèè ñ
ôîðìóëàìè (12) è (13). Êàê è ñëåäîâàëî îæèäàòü,
ïðè áîëüøèõ êîíöåíòðàöèÿõ ïðåîáëàäàþùèì ÿâëÿ-
åòñÿ âêëàä �D, à ïðè ìàëûõ — �s.

4. Êîíöåíòðàöèÿ çàðîäûøåé è ìåæôàçíîå
íàòÿæåíèå

Íàéäåííîå çíà÷åíèå R ïîçâîëÿåò îïðåäåëèòü
êîíöåíòðàöèþ çàðîäûøåé íîâîé ôàçû
N a /Rm � ~3 3= 3,6�10–17, ~a — ìåæàòîìíîå ðàññòîÿ-
íèå, îïðåäåëÿåìîå ñîîòíîøåíèåì 4 33� �

~a / V /NA�
(NA — ÷èñëî Àâîãàäðî).

Â ðàìêàõ òåîðèè ãîìîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçîâà-
íèÿ Ñëåçîâ è Øìåëüöåð [22] ðàññ÷èòàëè êîíöåíòðà-
öèþ çàðîäûøåé â çàâèñèìîñòè îò êîíöåíòðàöèè
ïðèìåñåé, òåìïåðàòóðû è ñòåïåíè ïåðåñûùåíèÿ.
Ïðèìåíèòåëüíî ê ðàñïàäó òâåðäûõ ðàñòâîðîâ èçîòî-
ïîâ ãåëèÿ ìîæíî çàïèñàòü
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(17)

ãäå � � + , -� ( )( ~ )8 2a /Tf ; T0 — òåìïåðàòóðà ìàêñè-
ìóìà êðèâîé ðàññëîåíèÿ; Tf — êîíå÷íàÿ òåìïåðàòó-
ðà; 	 — ïîâåðõíîñòíîå íàòÿæåíèå íà ãðàíèöå çàðî-
äûøà.

Ôîðìóëà (17) îòëè÷àåòñÿ îò ïðèâåäåííîé â
[22,15] íàëè÷èåì â ïîêàçàòåëå ýêñïîíåíòû ìíîæèòå-
ëÿ â êâàäðàòíîé ñêîáêå, êîòîðûé ââåäåí äëÿ ó÷åòà
íåèäåàëüíîñòè òâåðäûõ ðàñòâîðîâ 3Íå—4Íå (ñì.
[23]). Ðàñ÷åò Nm ñ ïîìîùüþ (17) ïîêàçûâàåò, ÷òî
ïðàêòè÷åñêè âñå çàðîäûøè â äàííîì ñëó÷àå âîçíè-
êàþò íà ïåðâîé ñòóïåíè îõëàæäåíèÿ, òàê ÷òî ÷èñëî
çàðîäûøåé è ýêâèâàëåíòíûé ðàäèóñ R íà âñåõ ñòó-
ïåíÿõ ìîæíî ñ÷èòàòü îäèíàêîâûìè. Íàéäåííîå çíà-
÷åíèå Nm ïðèáëèçèòåëüíî íà äâà ïîðÿäêà ìåíüøå,
÷åì â [15], ÷òî â ïåðâóþ î÷åðåäü ñâÿçàíî ñ çàìåòíûì
ðàçëè÷èåì ñòåïåíè ïåðåîõëàæäåíèÿ. Åñëè ñ ïîìî-
ùüþ (17) îöåíèòü âåëè÷èíó ìåæôàçíîãî ïîâåðõíî-
ñòíîãî íàòÿæåíèÿ, òî ïîëó÷èì 	 = 1,9�10–2 ýðã/cì2,
÷òî ñðàâíèìî ñ âåëè÷èíîé 1,5�10–2 ýðã/cì2*, íàé-
äåííîé â [14] ïðè èçó÷åíèè êèíåòèêè ðàññëîåíèÿ
ïðè ðàçëè÷íûõ ñòåïåíÿõ ïåðåîõëàæäåíèÿ. Ïîëó÷å-
íèå áëèçêèõ çíà÷åíèé 	 â ýêñïåðèìåíòàõ ðàçëè÷íûõ
òèïîâ (ñì. òàêæå [15]) ÿâëÿåòñÿ íà íàø âçãëÿä âåñî-
ìûì àðãóìåíòîì â ïîëüçó ðåàëèçàöèè â òâåðäûõ
ðàñòâîðàõ 3Íå—4Íå óñëîâèé ãîìîãåííîãî çàðîäû-
øåîáðàçîâàíèÿ.
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* Çäåñü ïðèâåäåíî çíà÷åíèå 	, èñïðàâëåííîå ñ ó÷åòîì òîãî, ÷òî â [14] ïðè ðàñ÷åòå 	 ïî íàéäåííîé âåëè÷èíå � âìåñòî
ïàðàìåòðà ~a èñïîëüçîâàíî à = (V�/NA)1/3.



5. Çàêëþ÷åíèå

Ïðîâåäåíû èññëåäîâàíèÿ êèíåòèêè ðàñïàäà ñëà-
áûõ òâåðäûõ ðàñòâîðîâ 4Íå â 3Íå. Óñòàíîâëåíà ñó-
ùåñòâåííàÿ çàâèñèìîñòü õàðàêòåðíîãî âðåìåíè ðàñ-
ïàäà � îò ñòåïåíè ïåðåîõëàæäåíèÿ èç îáëàñòè
îäíîðîäíîãî ðàñòâîðà. Íàéäåíî, ÷òî ïðè áîëüøèõ
ñòåïåíÿõ ïåðåîõëàæäåíèÿ âðåìåíà ðàñïàäà ñîñòàâ-
ëÿþò íåñêîëüêî ñîò ñåêóíä è íå çàâèñÿò îò òåìïåðà-
òóðû. Ïðè ìàëûõ ïåðåîõëàæäåíèÿõ îáíàðóæåíû
áîëåå äëèííûå âðåìåíà äî 4�103 ñ ïðè âûñîêèõ òåì-
ïåðàòóðàõ è çàìåòíîå óìåíüøåíèå � ïðè ïîíèæåíèè
òåìïåðàòóðû. Òàêîå ïîâåäåíèå � ñâÿçàíî ñ èçìåíå-
íèåì êîýôôèöèåíòà äèôôóçèè â ñîîòâåòñòâèè ñ çà-
âèñèìîñòüþ D � x–4/3, ïðåäñêàçàííîé äëÿ äèôôó-
çèè ïðèìåñåé â êâàíòîâûõ êðèñòàëëàõ â óñëîâèÿõ
èõ ñóùåñòâåííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ äðóã ñ äðóãîì.
Äëÿ êîëè÷åñòâåííîé îáðàáîòêè ðåçóëüòàòîâ èñïîëü-
çîâàíî ðåøåíèå äèôôóçèîííîé çàäà÷è ñ ó÷åòîì êî-
íå÷íîãî ñîïðîòèâëåíèÿ ãðàíèöû. Ñðàâíåíèå ýêñïå-
ðèìåíòàëüíûõ è ðàñ÷åòíûõ äàííûõ ïîçâîëèëî
âïåðâûå âûäåëèòü âðåìÿ ðåëàêñàöèè, ñâÿçàííîå ñ
ãðàíè÷íûì ñîïðîòèâëåíèåì, à òàêæå îöåíèòü ñðåä-
íèé ðàçìåð îáëàñòè, ïðèõîäÿùèéñÿ íà îäèí çàðî-
äûø íîâîé ôàçû è êîíöåíòðàöèþ çàðîäûøåé Nm.
Ïî âåëè÷èíå Nm â ðàìêàõ òåîðèè ãîìîãåííîãî çàðî-
äûøåîáðàçîâàíèÿ ðàññ÷èòàí êîýôôèöèåíò ìåæôàç-
íîãî ïîâåðõíîñòíîãî íàòÿæåíèÿ 	, êîòîðûé îêàçàë-
ñÿ áëèçêèì ê âåëè÷èíå, íàéäåííîé â äðóãèõ
ýêñïåðèìåíòàõ. Ñîâïàäåíèå çíà÷åíèé 	, ïîëó÷åí-
íûõ â ðàçëè÷íûõ ýêñïåðèìåíòàõ, ìîæíî ðàññìàòðè-
âàòü êàê ñâèäåòåëüñòâî ðåàëèçàöèè â äîñòàòî÷íî ñî-
âåðøåííûõ îáðàçöàõ òâåðäûõ ðàñòâîðîâ 3Íå—4Íå
óñëîâèé ãîìîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ è âîç-
ìîæíîñòè íà ïðèìåðå ýòîé ñèñòåìû êîëè÷åñòâåííîãî
èçó÷åíèÿ êèíåòèêè ôàçîâûõ ïåðåõîäîâ ïåðâîãî
ðîäà.
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Concentration dependence of diffusion coefficient
in separating dilute solid mixtures of 4He in 3He

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

The precise pressure measurements of the
phase separation kinetics of dilute solid mixtures
of 4He in 3He are made in the temperature range
from 100 to 200 mK at 4He concentrations õ =
= 2,2–3,3% and pressures between 32 and 35 bar.
It is found that the characteristic time constant
of separation, �, is very sensitive to the degree of
supercooling. When the mixture is supercooled
by more than 40–50 mK relative to the separa-
tion temperature of the initial mixture, the value
of � becomes lower than 103 s and remains al-
most unchanged with further decrease in tempe-
rature. For low supercooling levels the values of
� may be as much as 4�104 s and decrease appre-
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ciably with temperature. A relation between the
measured values of � and the effective mass dif-
fusion coefficient is obtained by solving the dif-
fusion problem with involving a surface resis-
tance appearing under transition of 4He impurity
atoms from the mixture to a new phase inclu-
sion. It is shown that an adequate treatment of
the experimental data in terms of the kinetic
theory of tunnel transport of impurities under
their strong interaction with one another may be
obtained assuming that the diffusion coefficient
of 4He in 3He is proportional to õ–4/3. The nu-
clei concentration and the average area size per a

nucleus are calculated. The analysis of the exper-
imental data on nucleation kinetics at phase sep-
aration indicates that they can be treated in
terms of the homogeneous nucleation theory. The
values of interphase surface tension coefficient
obtained appear to be in agreement with the
available data. The relaxation time accounted for
by the finite resistance on impurity penetration
through the matrix — new phase inclusion boun-
dary was estimated for the first time.
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