
ÆÝÒÔ, 2015, òîì 148, âûï. 5 (11), ñòð. 947�965  2015
ÁËÈÆÍÈÉ ÏÎ�ßÄÎÊ È ÄÈÍÀÌÈÊÀ ÀÒÎÌÎÂÂ ÆÈÄÊÎÌ �ÀËËÈÈÀ. Â. Ìîêøèí a;b*, �. Ì. Õóñíóòäèíîâ a;b**, À. �. Íîâèêîâ ,Í. Ì. Áëàãîâåùåíñêèé , À. Â. Ïó÷êîâ aÊàçàíñêèé (Ïðèâîëæñêèé) Ôåäåðàëüíûé óíèâåðñèòåò420008, Êàçàíü, �îññèÿbÈíñòèòóò òåîðåòè÷åñêîé �èçèêè èì. Ë. Ä. Ëàíäàó �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê119334, Ìîñêâà, �îññèÿÔèçèêî-ýíåðãåòè÷åñêèé èíñòèòóò èì. À. È. Ëåéïóíñêîãî249033, Îáíèíñê, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 19 ìàÿ 2015 ã.Îáñóæäàþòñÿ îñîáåííîñòè ìèêðîñêîïè÷åñêîé ñòðóêòóðû, à òàêæå îäíî÷àñòè÷íîé è êîëëåêòèâíîé äèíà-ìèêè æèäêîãî ãàëëèÿ â òåìïåðàòóðíîé îáëàñòè îò T = 313 K äî T = 1273 K íà èçîáàðå p = 1:0 àòì.Äåòàëüíûé àíàëèç äàííûõ ïî äè�ðàêöèè íåéòðîíîâ è ðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé, à òàêæå ðåçóëüòàòîâ ìîäåëè-ðîâàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìèêè ïîçâîëÿåò ñäåëàòü ðÿä âûâîäîâ ïî ñòðóêòóðå. Â ÷àñòíîñòè, ïðè çàäàííûõóñëîâèÿõ ãàëëèé íàõîäèòñÿ â ðàâíîâåñíîé æèäêîé �àçå, ãäå îòñóòñòâóþò ïðèçíàêè êàêèõ-ëèáî óñòîé÷è-âûõ ëîêàëüíûõ êðèñòàëëè÷åñêèõ êëàñòåðîâ. Âûðàæåííàÿ àñèììåòðèÿ ãëàâíîãî ìàêñèìóìà ñòàòè÷åñêîãîñòðóêòóðíîãî �àêòîðà è ïîÿâëåíèå õàðàêòåðíîãî ¾ïëå÷à¿ â åãî ïðàâîé ÷àñòè ñ ïðèáëèæåíèåì ê òåìïå-ðàòóðå ïëàâëåíèÿ � îñîáåííîñòè, îò÷åòëèâî íàáëþäàåìûå â äàííûõ ïî äè�ðàêöèè, � îáóñëîâëåíû òåì,÷òî ðàñïîëîæåíèå áëèæàéøåãî îêðóæåíèÿ ïðîèçâîëüíîãî àòîìà â ñèñòåìå îöåíèâàåòñÿ â ñòàòèñòè÷åñêîéòðàêòîâêå äèàïàçîíîì çíà÷åíèé êîððåëÿöèîííîé äëèíû, à íå åäèíñòâåííûì çíà÷åíèåì êàê â ñëó÷àå ïðî-ñòûõ æèäêîñòåé. Ïðè ýòîì çíà÷èòåëüíûé âêëàä â ñòàòèñòèêó áëèæàéøåãî îêðóæåíèÿ âíîñÿò êîìïàêòíîðàñïîëîæåííûå äèìåðû, èìåþùèå î÷åíü êîðîòêóþ ñâÿçü. Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü êîý��èöèåíòà ñà-ìîäè��óçèè, ðàññ÷èòàííàÿ íà îñíîâå ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìèêè, èìååò äîñòàòî÷íî õîðîøååñîãëàñèå ñ ðåçóëüòàòàìè, ïîëó÷åííûìè èç ýêñïåðèìåíòàëüíûõ ñïåêòðîâ íåêîãåðåíòíîé �óíêöèè ðàññåÿ-íèÿ. Èíòåðïîëÿöèÿ òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè êîý��èöèåíòà ñàìîäè��óçèè â ëîãàðè�ìè÷åñêîé øêàëåîáíàðóæèâàåò äâà ëèíåéíûõ ó÷àñòêà ñ òåìïåðàòóðîé ïåðåõîäà ðàâíîé ïðèáëèçèòåëüíî 600 K. Âû÷èñëåíèåñïåêòðîâ äèíàìè÷åñêîãî ñòðóêòóðíîãî �àêòîðà è ñïåêòðàëüíûõ ïëîòíîñòåé ëîêàëüíîãî ïîòîêà íà îñíî-âå äàííûõ ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìèêè îáíàðóæèâàåò íàëè÷èå â æèäêîì ãàëëèè àêóñòè÷åñêèõêîëåáàíèé ïðîäîëüíîé è ïîïåðå÷íîé ïîëÿðèçàöèé, ÷òî ïîäòâåðæäàåòñÿ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìèïî íåóïðóãîìó ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâ è ðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé. Óñòàíîâëåíî, ÷òî ïëîòíîñòü âèáðàöèîííûõñîñòîÿíèé ïîëíîñòüþ âîñïðîèçâîäèòñÿ îáîáùåííîé äåáàåâñêîé ìîäåëüþ, êîòîðàÿ ïîçâîëÿåò âûïîëíèòüðàçäåëåíèå îáùåãî êîëåáàòåëüíîãî äâèæåíèÿ ÷àñòèö íà îòäåëüíûå âêëàäû, ñâÿçàííûå ñ �îðìèðîâà-íèåì àêóñòè÷åñêèõ âîëí ïðîäîëüíîé è ïîïåðå÷íîé ïîëÿðèçàöèé. Ñîïîñòàâëåíèå âûñîò íèçêî÷àñòîòíîéêîìïîíåíòû è âûñîêî÷àñòîòíîãî ìàêñèìóìà â ñïåêòðàëüíîé ïëîòíîñòè âèáðàöèîííûõ ñîñòîÿíèé òàêæåîáíàðóæèâàåò òåìïåðàòóðó T � 600 K, ïðè êîòîðîé ñ ïîíèæåíèåì òåìïåðàòóðû äè��óçèîííûé õàðàêòåðîäíî÷àñòè÷íîé äèíàìèêè ñìåíÿåòñÿ êîëåáàòåëüíûì. Äåìîíñòðèðóåòñÿ, ÷òî ìîäè�èöèðîâàííîå ñîîòíî-øåíèå Ýéíøòåéíà �Ñòîêñà ìîæåò áûòü ïîëó÷åíî â ðàìêàõ îáîáùåííîé äåáàåâñêîé ìîäåëè.DOI: 10.7868/S0044451015110115*E-mail: anatolii.mokshin�mail.ru**E-mail: khrm�mail.ru 1. ÂÂÅÄÅÍÈÅ�àëëèé ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ìåòàëë, õàðàêòåðè�çóþùèéñÿ âåñüìà ñïåöè�è÷åñêîé �àçîâîé äèàãðàì�ìîé: â äîñòóïíîé äëÿ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ èññëåäî�947 8*



À. Â. Ìîêøèí, �. Ì. Õóñíóòäèíîâ, À. �. Íîâèêîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015âàíèé (p; T )-îáëàñòè �àçîâîé äèàãðàììû çíà÷èòåëü�íóþ äîëþ çàíèìàåò îáëàñòü ðàâíîâåñíîé æèäêîé �à�çû [1℄. Òàê, äëÿ èçîáàðû p = 1:0 àòì. òåìïåðàòóðàïëàâëåíèÿ ñîñòàâëÿåò Tm = 302:93 K, â òî âðåìÿêàê òåìïåðàòóðà êèïåíèÿ äîñòèãàåò çíà÷åíèÿ Tb == 2477 K [2, 3℄, îïðåäåëÿÿ îáëàñòü æèäêîé �àçûâ áîëåå ÷åì 2000 Ê. Ýêñïåðèìåíòàëüíûå èññëåäî�âàíèÿ ðàñïëàâà ãàëëèÿ ïî ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâ [4℄è ðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé [5℄ âûÿâèëè ðÿä ñòðóêòóð�íûõ îñîáåííîñòåé, óêàçûâàþùèõ íà ñóùåñòâåííûåîòëè÷èÿ ãàëëèÿ îò äðóãèõ ìåòàëëè÷åñêèõ ñèñòåì.À èìåííî, îáíàðóæèâàþòñÿ çàìåòíûå îòêëîíåíèÿîòíîøåíèé ïîëîæåíèé ìàêñèìóìîâ â �óíêöèè ðà�äèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ àòîìîâ g(r) è â ñòàòè÷å�ñêîì ñòðóêòóðíîì �àêòîðå S(k) îò èäåàëüíûõ çíà÷å�íèé [6℄; íàáëþäàåòñÿ àñèììåòðèÿ ïåðâîãî ìàêñèìó�ìà â S(k), êîòîðàÿ ñ ïðèáëèæåíèåì ê òåìïåðàòóðåïëàâëåíèÿ òðàíñ�îðìèðóåòñÿ â ¾ïëå÷î¿ [7℄. Äàëåå,�îðìà ãëàâíîãî ìàêñèìóìà â ñòàòè÷åñêîì ñòðóêòóð�íîì �àêòîðå S(k) æèäêîãî ãàëëèÿ îòëè÷àåòñÿ îòòîé, ÷òî íàáëþäàåòñÿ â ñëó÷àå æèäêèõ ùåëî÷íûõìåòàëëîâ [5℄, ãäå ñèììåòðè÷íûé ãëàâíûé ìàêñèìóìäîñòàòî÷íî õîðîøî âîñïðîèçâîäèòñÿ ãàóññîâîé çàâè�ñèìîñòüþ [8℄.Ïîïûòêà îáúÿñíåíèÿ íàáëþäàåìûõ îñîáåííîñòåéâ ëîêàëüíîé ñòðóêòóðå ðàñïëàâà ãàëëèÿ áûëà îñó�ùåñòâëåíà â ðàáîòå [9℄. Íà îñíîâå àíàëèçà ðåçóëü�òàòîâ ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé/ìîëåêóëÿðíîé äè�íàìèêè, âûïîëíåííûõ ñ ïàðíî-àääèòèâíûì ïîòåí�öèàëîì ìåæàòîìàðíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ, áûëî âû�ñêàçàíî ïðåäïîëîæåíèå î òîì, ÷òî àñèììåòðèÿ ïåð�âîãî ìàêñèìóìà â S(k) îáóñëîâëåíà íàëè÷èåì âæèäêîì ãàëëèè ëîêàëüíî-óïîðÿäî÷åííûõ ñòðóêòóð(ìîëåêóëÿðíûõ êëàñòåðîâ). Ñîâåðøåííî èíûå ïðè�÷èíû, ïðåäïîëîæèòåëüíî ïðèâîäÿùèå ê �îðìèðî�âàíèþ ¾ïëå÷à¿ â ñòàòè÷åñêîì ñòðóêòóðíîì �àêòî�ðå æèäêîãî ãàëëèÿ, áûëè ïðèâåäåíû â ðàáîòå [10℄.Çäåñü âûñêàçûâàëàñü ãèïîòåçà î ñóùåñòâîâàíèè âæèäêîì ãàëëèè ïîìèìî îáû÷íîãî äëÿ ìåòàëëè÷åñêî�ãî ðàñïëàâà èîí-èîííîãî âçàèìîäåéñòâèÿ òàêæå âçà�èìîäåéñòâèÿ êîâàëåíòíîãî òèïà. Òåì íå ìåíåå, ýòèïðåäïîëîæåíèÿ äî ñèõ ïîð íå ïîëó÷èëè óáåäèòåëüíî�ãî ïîäòâåðæäåíèÿ [11, 12℄. Íåäàâíî â ðàáîòå [13℄ áû�ëà âûñêàçàíà ãèïîòåçà î òîì, ÷òî ïîÿâëåíèå ¾ïëå÷à¿â ãëàâíîì ìàêñèìóìå S(k) â ñëó÷àå ðàñïëàâà ãàëëèÿìîæåò áûòü îáóñëîâëåíî òàê íàçûâàåìûì ñðåäíèìïîðÿäêîì � ñòðóêòóðíûì óïîðÿäî÷åíèåì íà äëè�íàõ, ïðåâûøàþùèõ ðàçìåð ïåðâîé êîîðäèíàöèîí�íîé ñ�åðû, � ÷åìó, ïðåäïîëîæèòåëüíî, ìîæåò ñïî�ñîáñòâîâàòü òèïè÷íûé äëÿ ìåòàëëîâ �ðèäåëåâñêèéîñöèëëèðóþùèé õàðàêòåð èîí-èîííîãî âçàèìîäåé�ñòâèÿ [14℄. Îäíàêî îòñóòñòâèå îáîçíà÷åííûõ âûøå

îñîáåííîñòåé â �îðìå S(k) ïðèìåíèòåëüíî ê ðÿäóäðóãèõ ìåòàëëè÷åñêèõ ðàñïëàâîâ (òàêèõ êàê Al, Pb,Au) ñòàâèò äàííóþ ãèïîòåçó ïîä ñîìíåíèå [15�18℄.Ê íàñòîÿùåìó âðåìåíè äîñòàòî÷íî äîñòîâåðíîóñòàíîâëåíî, ÷òî �àçîâàÿ äèàãðàììà ãàëëèÿ ñîäåð�æèò, ïî êðàéíåé ìåðå, ñåìü êðèñòàëëè÷åñêèõ �àç[19℄: îäíó òåðìîäèíàìè÷åñêè ñòàáèëüíóþ �àçó ñ îð�òîðîìáè÷åñêîé ñòðóêòóðîé, èçâåñòíóþ êàê Ga I èëè�-Ga, êîòîðàÿ �îðìèðóåòñÿ ïðè àòìîñ�åðíîì äàâ�ëåíèè íèæå òåìïåðàòóðû ïëàâëåíèÿ Tm = 302:93 K;÷åòûðå êðèñòàëëè÷åñêèå (�-, -, Æ- è "-ìîäè�èêàöèèòâåðäîòåëüíîãî ãàëëèÿ), êîòîðûå ÿâëÿþòñÿ íåñòà�áèëüíûìè, è äâå îñòàâøèåñÿ êðèñòàëëè÷åñêèå ñòðóê�òóðû Ga II è Ga III, �îðìèðóþùèåñÿ ëèøü ïðè âû�ñîêèõ äàâëåíèÿõ [7℄. Â ðàáîòå [20℄ íà îñíîâå àíàëèçàýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ïî äè�ðàêöèè ðåíòãå�íîâñêèõ ëó÷åé áûëî ñîîáùåíî îá îáíàðóæåíèè äâóõíîâûõ êðèñòàëëè÷åñêèõ (�-Ga è �-Ga) �àç òâåðäî�òåëüíîãî ãàëëèÿ. Èíòåðåñíîé îñîáåííîñòüþ ãàëëèÿïî ñðàâíåíèþ ñ äðóãèìè îäíîêîìïîíåíòíûìè ìå�òàëëè÷åñêèìè ñèñòåìàìè ïîìèìî âûøåóïîìÿíóòîãîïîëèìîð�èçìà ÿâëÿåòñÿ åãî ñïîñîáíîñòü ïðè äîñòà�òî÷íî áûñòðûõ îõëàæäåíèÿõ �îðìèðîâàòü àìîð��íóþ �àçó (ñòåêëî), õàðàêòåðèçóþùóþñÿ âûñîêîéñòåïåíüþ ñòðóêòóðíîãî ðàçóïîðÿäî÷åíèÿ [21℄. Òàê,ïðè ïåðåîõëàæäåíèè õàðàêòåðíîå ¾ïëå÷î¿ â ñòàòè�÷åñêîì ñòðóêòóðíîì �àêòîðå æèäêîãî ãàëëèÿ ðàñ�ùåïëÿåòñÿ. Â îáëàñòè ãëóáîêèõ ïåðåîõëàæäåíèé, ñî�îòâåòñòâóþùèõ àìîð�íîé �àçå, ýòî ¾ïëå÷î¿ òðàíñ��îðìèðóåòñÿ â äâà ïîñëåäîâàòåëüíî ðàñïîëîæåííûõìàêñèìóìà [22℄. Çäåñü âåñüìà èíòåðåñíî îòìåòèòü,÷òî äëÿ áîëüøèíñòâà îäíîêîìïîíåíòíûõ àìîð�íûõñèñòåì ïîäîáíîå èçìåíåíèå â �îðìå S(k) ñîîòíî�ñèòñÿ ñêîðåå ñî âòîðûì ìàêñèìóìîì ñòàòè÷åñêîãîñòðóêòóðíîãî �àêòîðà [23�26℄.Ïîìèìî ñòðóêòóðíûõ îñîáåííîñòåé æèäêîãî ãàë�ëèÿ áîëüøîå âíèìàíèå óäåëÿåòñÿ èçó÷åíèþ ìèêðî�ñêîïè÷åñêîé äèíàìèêè è òðàíñïîðòíûõ ñâîéñòâ ýòî�ãî ðàñïëàâà [27�33℄. Òàê, ðåçóëüòàòû èññëåäîâàíèÿâûñîêî÷àñòîòíîé êîëëåêòèâíîé äèíàìèêè æèäêîãîãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðå T = 373 K ìåòîäîì íåóïðó�ãîãî íåéòðîííîãî ðàññåÿíèÿ áûëè ïðåäñòàâëåíû âðàáîòàõ [27, 34, 35℄. Àíàëèç �îðìû ñïåêòðîâ äèíà�ìè÷åñêîãî ñòðóêòóðíîãî �àêòîðà S(k; !) ïîçâîëèëâûÿâèòü íàëè÷èå â çàêîíå äèñïåðñèè äâóõ àêóñòè÷å�ñêèõ âåòâåé [28℄, ÷òî ïîçäíåå êà÷åñòâåííî ïîäòâåð�äèëîñü ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè ïî íåóïðóãî�ìó ðàññåÿíèþ ðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé [32, 36℄. Òðàêòîâ�êà ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ, âûïîëíåííàÿ â ðàì�êàõ ìîäåëè ¾çàòóõàþùåãî ãàðìîíè÷åñêîãî îñöèëëÿ�òîðà¿, óêàçûâàåò íà òî, ÷òî íèçêî÷àñòîòíàÿ äèñïåð�ñèîííàÿ âåòâü ìîæåò áûòü îáóñëîâëåíà ðàñïðîñòðà�948



ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015 Áëèæíèé ïîðÿäîê è äèíàìèêà àòîìîâ : : :íÿþùèìèñÿ â ðàñïëàâå ¾àêóñòèêî-ïîäîáíûìè¿ ïîïå�ðå÷íûìè êîëåáàòåëüíûìè ïðîöåññàìè. Ñëåäóåò îò�ìåòèòü, ÷òî ïðèçíàêè ñóùåñòâîâàíèÿ êîëëåêòèâíûõêîëåáàòåëüíûõ ïðîöåññîâ òàêîãî òèïà îáíàðóæèâà�þòñÿ òàêæå â ðàñïëàâå ãàëëèÿ ïðè äîñòàòî÷íî âûñî�êèõ äàâëåíèÿõ [33℄. Íåñìîòðÿ íà íàëè÷èå äîñòàòî÷íîáîãàòîãî ýêñïåðèìåíòàëüíîãî ìàòåðèàëà, ïðåäëàãàå�ìûå îáúÿñíåíèÿ óïîìÿíóòûõ îñîáåííîñòåé êîëëåê�òèâíîé è îäíî÷àñòè÷íîé ìèêðîñêîïè÷åñêîé äèíàìè�êè æèäêîãî ãàëëèÿ, òàê æå êàê è äðóãèõ æèäêèõìåòàëëîâ, òðåáóþò äîïîëíèòåëüíîé ïðîâåðêè, êîòî�ðàÿ ìîæåò áûòü âûïîëíåíà, íàïðèìåð, ñ ïîìîùüþìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêèõ ðàñ÷åòîâ.Îäíîé èç öåëåé íàñòîÿùåé ðàáîòû ÿâëÿåòñÿ îáú�ÿñíåíèå ñòðóêòóðíûõ îñîáåííîñòåé æèäêîãî ãàëëèÿ,ïðîÿâëÿþùèõñÿ â ñïåöè�è÷åñêîé �îðìå ñòàòè÷å�ñêîãî ñòðóêòóðíîãî �àêòîðà S(k) � âåëè÷èíû, èç�âëåêàåìîé èç ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ïî óïðó�ãîìó è íåóïðóãîìó ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâ, äè�ðàê�öèè ðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé. Àíàëèç ýêñïåðèìåíòàëü�íûõ äàííûõ ïî ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâ, ðàñ÷åò äè�íàìè÷åñêîãî ñòðóêòóðíîãî �àêòîðà, à òàêæå ñïåê�òðàëüíûõ ïëîòíîñòåé âðåìåíí�ûõ êîððåëÿöèîííûõ�óíêöèé ïðîäîëüíîãî è ïîïåðå÷íîãî ïîòîêîâ, âû�ïîëíåííûé íà îñíîâå äàííûõ ìîäåëèðîâàíèÿ ìîëå�êóëÿðíîé äèíàìèêè, âûÿâèë íàëè÷èå â æèäêîì ãàë�ëèè àêóñòè÷åñêèõ êîëåáàíèé ïðîäîëüíîé è ïîïåðå÷�íîé ïîëÿðèçàöèé. Êðîìå òîãî, óñòàíîâëåíî, ÷òî ðàñ�ñ÷èòàííûå äèñïåðñèîííûå êðèâûå ñîãëàñóþòñÿ òàê�æå ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè ïî íåóïðóãîìóðàññåÿíèþ ðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé è ñ ðåçóëüòàòàìèêâàíòîâîìåõàíè÷åñêîãî ìîäåëèðîâàíèÿ. Â ðàáîòå îá�ñóæäàþòñÿ îäíî÷àñòè÷íàÿ òðàíñëÿöèîííàÿ äèíàìè�êà, îòâåòñòâåííàÿ çà ñàìîäè��óçèþ, à òàêæå âè�áðàöèîííàÿ äèíàìèêà ÷àñòèö. Áóäåò ïîêàçàíî, ÷òîâûñîêî÷àñòîòíûå îñîáåííîñòè ïëîòíîñòè âèáðàöèîí�íûõ ñîñòîÿíèé îáóñëîâëåíû êîëåáàòåëüíîé äèíàìè�êîé ÷àñòèö, ó÷àñòâóþùåé â �îðìèðîâàíèè ¾àêóñòè�êî-ïîäîáíûõ¿ êîëëåêòèâíûõ âîçáóæäåíèé ïðîäîëü�íîé è ïîïåðå÷íîé ïîëÿðèçàöèé. Ïðè ýòîì �îðìàïëîòíîñòè âèáðàöèîííûõ ñîñòîÿíèé ìîæåò áûòü îä�íîçíà÷íî âîñïðîèçâåäåíà â ðàìêàõ îáîáùåííîé äå�áàåâñêîé ìîäåëè.2. ÄÅÒÀËÈ ÌÎÄÅËÈ�ÎÂÀÍÈßÌîäåëèðîâàíèå æèäêîãî ãàëëèÿ áûëî âûïîëíå�íî ìåòîäîì àòîìàðíîé/ìîëåêóëÿðíîé äèíàìèêè ïðèòåìïåðàòóðå T = 313 K (Tm � 303 K). Ñèñòåìàñîñòîÿëà èç N = 13500 àòîìîâ, ðàñïîëîæåííûõ âêóáè÷åñêîé ÿ÷åéêå ñ ïåðèîäè÷åñêèìè ãðàíè÷íûìè

óñëîâèÿìè. Âçàèìîäåéñòâèÿ ìåæäó àòîìàìè ãàëëèÿðåàëèçîâûâàëèñü íà îñíîâå ìîäåëè ïîòåíöèàëà ¾ïî�ãðóæåííîãî¿ àòîìà (EAM-ïîòåíöèàëà) [37, 38℄. ÂEAM-ïîòåíöèàëàõ ïîìèìî îáû÷íûõ ïàðíûõ ìåæ�àòîìíûõ âçàèìîäåéñòâèé ââîäÿòñÿ îïðåäåëåííûìîáðàçîì ìíîãî÷àñòè÷íûå âçàèìîäåéñòâèÿ [39℄. Òàê,ïîòåíöèàëüíàÿ ýíåðãèÿ äëÿ ìåòàëëîâ, îïèñûâàåìûõEAM-ïîòåíöèàëàìè, ìîæåò áûòü ïðåäñòàâëåíà â âè�äå U(r) =Xi<j '(rij) +Xi �(�i): (1)Çäåñü '(rij ) � ïàðíûé ïîòåíöèàë ìåæàòîìíîãî âçà�èìîäåéñòâèÿ, �(�i) � ïîòåíöèàë ¾ïîãðóæåíèÿ¿, õà�ðàêòåðèçóþùèé ý��åêòèâíûì îáðàçîì ìíîãî÷àñ-òè÷íûå âçàèìîäåéñòâèÿ ÷åðåç ýëåêòðîííóþ ïëîò�íîñòü i-ãî àòîìà, ò. å. �i. Ìîäåëèðîâàíèå âûïîëíÿ�ëîñü â èçîáàðè÷åñêè-èçîòåðìè÷åñêîì (NpT )-àíñàìá-ëå. Äëÿ óäåðæàíèÿ ñèñòåìû â ñîñòîÿíèè òåðìîäèíà�ìè÷åñêîãî ðàâíîâåñèÿ ïðèìåíÿëèñü òåðìîñòàò è áà�ðîñòàò Íîçå � �óâåðà ñ ïàðàìåòðîì âçàèìîäåéñòâèÿ� = 100:0 ïñ [40℄. Èíòåãðèðîâàíèå óðàâíåíèé äâè�æåíèé àòîìîâ îñóùåñòâëÿëîñü íà îñíîâå àëãîðèòìàÂåðëå â ñêîðîñòíîé �îðìå ñ âðåìåííûì øàãîì dt == 10�15 ñ [41℄. Îáðàçöû ðàñïëàâà ãàëëèÿ áûëè ïî�ëó÷åíû äëÿ òåìïåðàòóð T = 313, 400, 500, 600, 700,823, 900, 1073, 1273 K ïðè äàâëåíèè p = 1:0 àòì.Äëÿ ïðèâåäåíèÿ ñèñòåìû â ðàâíîâåñèå â êàæäîì(p; T )-ñîñòîÿíèè âûïîëíÿëîñü 106 âðåìåíí�ûõ øàãîââ NpT -àíñàìáëå è 1:2 � 106 øàãîâ â NV T -àíñàìáëåäëÿ âû÷èñëåíèÿ âðåìåíí�ûõ è ñïåêòðàëüíûõ õàðàê�òåðèñòèê.3. ÎÏÈÑÀÍÈÅ ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀÝêñïåðèìåíò ïî ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâ â æèäêîìãàëëèè âûïîëíÿëñÿ íà âðåìÿïðîëåòíîì ñïåêòðîìåò�ðå ÄÈÍ-2ÏÈ (ðåàêòîð ÈÁ�-2, ã. Äóáíà) ñ íà÷àëü�íîé ýíåðãèåé íåéòðîíîâ E0 = 7:65 ìýÂ [34; 35; 42℄.�àçðåøåíèå ñïåêòðîìåòðà ïî ýíåðãèè ñîñòàâëÿëî�E � 0:5 ìýÂ ïðè âîëíîâûõ ÷èñëàõ, ñîïîñòàâèìûõ ñk = 2:5�A�1, ÷òî ïðèáëèçèòåëüíî ñîîòâåòñòâóåò ïîëî�æåíèþ ãëàâíîãî ìàêñèìóìà â ñòàòè÷åñêîì ñòðóêòóð�íîì �àêòîðå S(k). Èññëåäóåìûé èíòåðâàë çíà÷åíèéâîëíîâîãî ÷èñëà k ñîñòàâèë (0:3; 2:7)�A�1.Äëÿ àíàëèçà ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ áûëîâûïîëíåíî ðàçëîæåíèå çàêîíà ðàññåÿíèÿ íà ïàðöè�àëüíûå ñîñòàâëÿþùèå, ñâÿçàííûå ñ ðàçëè÷íûìè âè�äàìè ðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ íà æèäêîì ãàëëèè: êâàçè�óïðóãîå êîãåðåíòíîå è êâàçèóïðóãîå íåêîãåðåíòíîåðàññåÿíèÿ; íåóïðóãîå êîãåðåíòíîå è íåóïðóãîå íåêî�949



À. Â. Ìîêøèí, �. Ì. Õóñíóòäèíîâ, À. �. Íîâèêîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015ãåðåíòíîå, à òàêæå ìíîãîêðàòíîå ðàññåÿíèå. �àçëî�æåíèÿ ïî êîìïîíåíòàì çàêîíà ðàññåÿíèÿ áûëè âû�ïîëíåíû â ñîîòâåòñòâóþùåì ïðîãðàììíîì êîìïëåê�ñå [43℄. Îöåíêà âåëè÷èíû êîý��èöèåíòà ñàìîäè���óçèè â ðàñïëàâå ãàëëèÿ îñóùåñòâëÿëàñü èç àíàëè�çà äàííûõ ïî êâàçèóïðóãîìó ðàññåÿíèþ. Êîãåðåíò�íàÿ êâàçèóïðóãàÿ ñîñòàâëÿþùàÿ ðàññìàòðèâàëàñüäëÿ âîëíîâîãî ÷èñëà, ñîîòâåòñòâóþùåãî ïîëîæåíèþãëàâíîãî ìàêñèìóìà km � 2:5�A�1 â ñòàòè÷åñêîìñòðóêòóðíîì �àêòîðå S(k), à íåêîãåðåíòíàÿ êâàçè�óïðóãàÿ � äëÿ îáëàñòè çíà÷åíèé âîëíîâîãî ÷èñëàk < 1:2�A�1, ò. å. ìàëûì óãëàì ðàññåÿíèÿ, ãäå ý��åê�òû êîãåðåíòíîñòè ïðåíåáðåæèìî ìàëû. Òàê, êîý���èöèåíò ñàìîäè��óçèè ðàññ÷èòûâàëñÿ â ðàìêàõ ìî�äè�èöèðîâàííîé ìîäåëè òâåðäûõ ñ�åð [44℄, ïðèìå�íÿåìîé ê îïèñàíèþ çàâèñèìîñòè øèðèíû êîãåðåíò�íûõ êâàçèóïðóãèõ ïèêîâ �! îò âîëíîâîãî ÷èñëà kè òåìïåðàòóðû T . Êðîìå òîãî, êîý��èöèåíò ñàìî�äè��óçèè îïðåäåëÿëñÿ äðóãèì ñïîñîáîì, ïðåäïîëà�ãàþùèì èíòåðïðåòàöèþ øèðèí ïèêîâ íåêîãåðåíòíî�ãî êâàçèóïðóãîãî ðàññåÿíèÿ â ðàìêàõ çàêîíà äè���óçèè Ôèêà. Â ðåçóëüòàòå áûëà íàéäåíà òåìïåðà�òóðíàÿ çàâèñèìîñòü êîý��èöèåíòà ñàìîäè��óçèèíà òåìïåðàòóðíîì îòðåçêå T 2 [320 Ê; 793 K℄ (ñì.ðàçä. 5).Ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ïî ðàññåÿíèþ èñ�ïîëüçîâàëèñü äëÿ îöåíêè äèñïåðñèîííûõ êðèâûõ,õàðàêòåðèçóþùèõ âûñîêî÷àñòîòíûå êîëëåêòèâíûåâîçáóæäåíèÿ â æèäêîì ãàëëèè. Äëÿ ýòîãî áûë âû�ïîëíåí àíàëèç ñïåêòðîâ äèíàìè÷åñêîãî ñòðóêòóðíî�ãî �àêòîðà S(k; !), êîòîðûé ñâÿçûâàåòñÿ ñ èíòåíñèâ�íîñòüþ íåóïðóãîãî êîãåðåíòíîãî ðàññåÿíèÿ íåéòðî�íîâ I(k; !) ñîîòíîøåíèåìI(k; !) / Z R(k; !0)S(k; ! � !0) d!0;ãäå R(k; !) � �óíêöèÿ ýêñïåðèìåíòàëüíîãî ðàçðå�øåíèÿ. Èç ïîëîæåíèÿ ìàêñèìóìîâ è îñîáåííîñòåé âñïåêòðàõ S(k; !) áûëî óñòàíîâëåíî íàëè÷èå äâóõ âû�ñîêî÷àñòîòíûõ ìîä è ðàññ÷èòàíû ñîîòâåòñòâóþùèåäèñïåðñèîííûå êðèâûå (ñì. ðàçä. 6).4. ÑÒ�ÓÊÒÓ�ÍÛÅ ÎÑÎÁÅÍÍÎÑÒÈ�ÀÑÏËÀÂÀ �ÀËËÈß4.1. �àäèàëüíîå ðàñïðåäåëåíèå ÷àñòèö èñòðóêòóðíûé �àêòîðÈí�îðìàöèÿ î âçàèìíîì ðàñïîëîæåíèè ÷àñòèöâ ñèñòåìå ñîäåðæèòñÿ â ñòàòè÷åñêîì ñòðóêòóðíîì�àêòîðå

S(k) = 1 + � Z exp(�ik � r)[g(r) � 1℄dr; (2)ÿâëÿþùåìñÿ âåëè÷èíîé, íåïîñðåäñòâåííî èçìåðÿå�ìîé â ýêñïåðèìåíòàõ ïî äè�ðàêöèè íåéòðîíîâ èðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé [45℄. Çäåñü � = N=V � êî�ëè÷åñòâåííàÿ ïëîòíîñòü, g(r) � �óíêöèÿ ðàäèàëü�íîãî ðàñïðåäåëåíèÿ, k � âîëíîâîé âåêòîð è r �ðàäèóñ-âåêòîð, õàðàêòåðèçóþùèé âçàèìíîå ðàñïîëî�æåíèå ÷àñòèö â ïðîèçâîëüíîé ïàðå. Â ñëó÷àå îòñóò�ñòâèÿ âûäåëåííûõ íàïðàâëåíèé, ÷òî óìåñòíî ïðèìå�íèòåëüíî ê òàêèì íåóïîðÿäî÷åííûì ñèñòåìàì êàêæèäêîñòè èëè àìîð�íûå ìàòåðèàëû, çàâèñèìîñòüþîò íàïðàâëåíèÿ çîíäèðóþùèõ ÷àñòèö (ëó÷åé) ïî îò�íîøåíèþ ê îáðàçöó ìîæíî ïðåíåáðå÷ü. Ýòî ïîçâîëÿ�åò ïðåäñòàâèòü âûðàæåíèå (2) â âèäåS(k) = 1 + 4��k 1Z0 r[g(r) � 1℄ sin(kr) dr == 1� 4��k ddk 1Z0 [g(r) � 1℄ os(kr) dr; (3)ãäå k = jkj � âîëíîâîå ÷èñëî. Êàê âèäíî èç (3),ñòàòè÷åñêèé ñòðóêòóðíûé �àêòîð S(k) ìîæåò áûòüñâÿçàí ñ �óíêöèåé ðàäèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ g(r)÷åðåç ñèíóñ- èëè êîñèíóñ-ïðåîáðàçîâàíèå Ôóðüå.Â ïðîñòîé ðàâíîâåñíîé æèäêîñòè �óíêöèÿ g(r)èìååò çàòóõàþùèé, îñöèëëèðóþùèé îêîëî åäèíè÷�íîãî çíà÷åíèÿ, g(r) = 1, õàðàêòåð. Ïðè ýòîì âè�çóàëüíî ðàçëè÷èìûìè, êàê ïðàâèëî, ÿâëÿþòñÿ ïåð�âûå òðè-÷åòûðå ìàêñèìóìà [8℄. Ýòî îñîáåííî ÿâíîïðîÿâëÿåòñÿ â æèäêîñòÿõ ñ âûñîêèìè ïëîòíîñòÿìèïðè òåìïåðàòóðàõ, áëèçêèõ ê òåìïåðàòóðå ïëàâëå�íèÿ Tm. Ïîëîæåíèÿ ìàêñèìóìîâ â g(r) ñîîòâåòñòâó�þò õàðàêòåðíûì êîððåëÿöèîííûì äëèíàì áëèæíåãîè ñðåäíåãî ïîðÿäêà, êîòîðûå â ñëó÷àå êðèñòàëëè÷å�ñêèõ ñèñòåì óêàçûâàþò íà ðàçìåðû êîîðäèíàöèîí�íûõ ñ�åð (ïåðâîé r1, âòîðîé r2, òðåòüåé r3 è ò. ä.).Ïðèìå÷àòåëüíî, ÷òî ðàäèàëüíîå ðàñïðåäåëåíèå g(r)è ñîîòâåòñòâóþùèé åìó ñòàòè÷åñêèé ñòðóêòóðíûé�àêòîð S(k) èìåþò ïîäîáíóþ �îðìó: â ñòàòè÷åñêîìñòðóêòóðíîì �àêòîðå S(k) òàêæå íàáëþäàåòñÿ ãëàâ�íûé (ïåðâûé) ìàêñèìóì ïðè km, è ñ äàëüíåéøèìðîñòîì çíà÷åíèé âîëíîâîãî ÷èñëà k îñöèëëèðóþùèéõâîñò â S(k) óñòðåìëÿåòñÿ ê çíà÷åíèþ S(k) = 1.Íåñìîòðÿ íà âíåøíåå ñõîäñòâî â çàâèñèìîñòÿõ âå�ëè÷èí S(k) è g(r) îò k è r, óñòàíîâëåíèå òî÷íîãîñîîòâåòñòâèÿ ìåæäó èõ îòäåëüíûìè õàðàêòåðèñòè�êàìè, ÷òî ÿâëÿåòñÿ âàæíûì ïðè òðàêòîâêå ýêñïåðè�ìåíòàëüíî èçìåðÿåìîãî ñòðóêòóðíîãî �àêòîðà S(k),ïðåäñòàâëÿåòñÿ âåñüìà çàòðóäíèòåëüíûì.950



ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015 Áëèæíèé ïîðÿäîê è äèíàìèêà àòîìîâ : : :Â ïðîñòûõ îäíîêîìïîíåíòíûõ æèäêîñòÿõ ìåæ÷à�ñòè÷íîå âçàèìîäåéñòâèå îïèñûâàåòñÿ ñ�åðè÷åñêèìïîòåíöèàëîì U(r), ñîäåðæàùèì ìèíèìóì U(r0), ïî�ëîæåíèå êîòîðîãî îïðåäåëÿåò êîððåëÿöèîííóþ äëè�íó, ñîîòíîñèìóþ ñ ý��åêòèâíûì ðàçìåðîì (óäâîåí�íûì ðàäèóñîì) ÷àñòèö, r1 = r0 [8℄. Ôóíêöèÿ ðàäè�àëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ è ñòàòè÷åñêèé ñòðóêòóðíûé�àêòîð òàêîé æèäêîñòè ïðè ïëîòíîñòÿõ, ïðåâûøàþ�ùèõ ïëîòíîñòè ñîîòâåòñòâóþùåãî ñâåðõêðèòè÷åñêî�ãî �ëþèäà, ìîãóò áûòü îõàðàêòåðèçîâàíû ðÿäîì ýì�ïèðè÷åñêèõ îñîáåííîñòåé.1) Ôîðìà �óíêöèè g(r) äîñòàòî÷íî õîðîøîâîñïðîèçâîäèòñÿ ëèíåéíîé êîìáèíàöèåé ãàóññî�âûõ �óíêöèé, êîëè÷åñòâî êîòîðûõ ñîîòâåòñòâóåòêîëè÷åñòâó ìàêñèìóìîâ [8℄ (ñì. ñ. 144):g(r) =Xi gi(r); i = 1; 2; : : : ; (4)ãäå gi(r) = niq2���2i exp�� (r � ri)22��2i � : (5)Çäåñü ni � ý��åêòèâíîå i-å êîîðäèíàöèîííîå ÷èñëî,âåëè÷èíà ��2i îïðåäåëÿåò øèðèíó ìàêñèìóìà, ïàðà�ìåòð ri õàðàêòåðèçóåò ïîëîæåíèå ìàêñèìóìà è, òåìñàìûì, ý��åêòèâíûé ðàçìåð i-é êîîðäèíàöèîííîéñ�åðû.2) Åñëè îïðåäåëèòü ðàññòîÿíèå ìåæäó ñîñåäíèìèìàêñèìóìàìè â g(r) ÷åðåç (ri+1 � ri), ãäå i = 1; 2; 3,è îöåíèòü ñðåäíåå çíà÷åíèå�r = 13 3Xi=1(ri+1 � ri); i = 1; 2; : : : ; (6)òî âåëè÷èíà 2�=�r ïðèáëèæàåò çíà÷åíèå âîëíîâî�ãî ÷èñëà, õàðàêòåðèçóþùåå ïîëîæåíèå ãëàâíîãî ìàê�ñèìóìà â ñòàòè÷åñêîì ñòðóêòóðíîì �àêòîðå S(km),ò. å. km � 2�=�r: (7)3) Â íàáîðå [r1; (r2�r1); (r3�r2); : : : ℄ çíà÷åíèå âå�ëè÷èíû r1, õàðàêòåðèçóþùåé ðàçìåð ïåðâîé êîîðäè�íàöèîííîé îáîëî÷êè, ÿâëÿåòñÿ ìàêñèìàëüíûì. Ïðèýòîì âûïîëíÿåòñÿ ýìïèðè÷åñêîå ïðàâèëî1)r1r2 � r1 � 1:1: (8)1) Íà îñíîâå ðåçóëüòàòîâ ðàáîòû [46℄ ïîëó÷àåì ñëåäóþùåå:â ñëó÷àå èäåàëüíîãî êðèñòàëëà âûðàæåíèå (8) òðàíñ�îðìèðó�åòñÿ â ðàâåíñòâî ñî çíà÷åíèÿìè r1=(r2� r1) = 2:42 äëÿ �ÖÊ-,�ÏÓ-, ÏÊ-ðåøåòîê; r1=(r2 � r1) = 6:7 äëÿ ÎÖÊ-ðåøåòêè èr1=(r2 � r1) = 1:89 äëÿ òåòðàýäðè÷åñêîé ðåøåòêè.

4) Ñîãëàñíî äðóãîìó ýìïèðè÷åñêîìó ïðàâèëó �ïðàâèëó Õàíñåíà �Âåðëå (the empiri Hansen�Verletrule) [47℄ � ïðè çàòâåðäåâàíèè ïðîñòîé æèäêîñòèâûñîòà ãëàâíîãî ìàêñèìóìà â ñòàòè÷åñêîì ñòðóêòóð�íîì S(km) ïðåâûøàåò çíà÷åíèå 2:85, òîãäà êàê â ñëó�÷àå ðàâíîâåñíîé æèäêîñòè èìååì S(km) < 2:85.5) Îòíîøåíèå çíà÷åíèé �óíêöèè ðàäèàëüíîãîðàñïðåäåëåíèÿ â ïåðâîì ìèíèìóìå, g(rmin), è ïåð�âîì ìàêñèìóìå, g(r1), îïðåäåëÿåò ïàðàìåòð Âåíä�òà �Àáðàõàìà (Wendt�Abraham parameter) [48℄rWA = g(rmin)=g(r1):Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ïàðàìåòðà rWA(T ) â îá�ëàñòè, ñîäåðæàùåé ïåðåõîä æèäêîñòü�òâåðäîå òåëî,ñîñòîèò èç äâóõ ëèíåéíûõ ó÷àñòêîâ ñ ïåðåñå÷åíèåì âòî÷êå ïåðåõîäà  êðèòè÷åñêîé òåìïåðàòóðîé T. Êàêïðàâèëî, ïàðàìåòð Âåíäòà �Àáðàõàìà èñïîëüçóåòñÿäëÿ îöåíêè òåìïåðàòóðû ïåðåõîäà ïåðåîõëàæäåííîéæèäêîñòè â ñòåêëî [23℄.Äåòàëüíûé àíàëèç ëîêàëüíûõ ñòðóêòóðíûõñâîéñòâ æèäêîãî ãàëëèÿ óäîáíî âûïîëíèòü âñîïîñòàâëåíèè ñ îáîçíà÷åííûìè îñîáåííîñòÿìèñòðóêòóðíûõ õàðàêòåðèñòèê äëÿ ñëó÷àÿ ïðîñòûõæèäêîñòåé. Íà ðèñ. 1 ïðåäñòàâëåíû �óíêöèÿ ðà�äèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ ÷àñòèö â æèäêîì ãàëëèèg(r) è ñòàòè÷åñêèé ñòðóêòóðíûé �àêòîð S(k) ïðèðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ, T 2 [313 Ê; 1273 K℄,ðàññ÷èòàííûõ íà îñíîâå äàííûõ ìîäåëèðîâàíèÿàòîìàðíîé äèíàìèêè. Ôóíêöèÿ ðàäèàëüíîãî ðàñ�ïðåäåëåíèÿ îïðåäåëÿëàñü ñ ïîìîùüþ âûðàæåíèÿg(r) = V4�r2N* NXi=1 �ni(r)�r +; (9)à ñòàòè÷åñêèé ñòðóêòóðíûé �àêòîð S(k) � ÷åðåçñîîòíîøåíèÿ (3). Çäåñü V � îáúåì ìîäåëèðóåìîéÿ÷åéêè, âåëè÷èíà �nj(r) îïðåäåëÿåò ÷èñëî ÷àñòèöâ ñ�åðè÷åñêîì ñëîå òîëùèíû �r, óäàëåííîì íà ðàñ�ñòîÿíèå r îò i-é ÷àñòèöû; ñêîáêàìè h: : : i îáîçíà÷åíîóñðåäíåíèå ïî âñåì ÷àñòèöàì ñèñòåìû.Êðèâûå g(r) è S(k) íà ðèñ. 1, ðàññ÷èòàííûå äëÿæèäêîãî ãàëëèÿ, âíåøíå ïîäîáíû òåì, ÷òî ñîîòâåò�ñòâóþò ñëó÷àþ ïðîñòûõ æèäêîñòåé. Çäåñü âûðàæåí�íûé ìàêñèìóì â g(r) (â S(k)) ñ óâåëè÷åíèåì ðàñ�ñòîÿíèÿ r (âîëíîâîãî ÷èñëà k) ñìåíÿåòñÿ áûñòðîçàòóõàþùèìè îñöèëëÿöèÿìè. Äàëåå, âûñîòà ãëàâíî�ãî ìàêñèìóìà â ñòàòè÷åñêîì ñòðóêòóðíîì �àêòîðåèçìåíÿåòñÿ îò S(km) = 1:73 ïðè T = 1273 K äîS(km) = 2:3 ïðè T = 313 K, ÷òî óêàçûâàåò íà âû�ïîëíåíèå ýìïèðè÷åñêîãî ïðàâèëà Õàíñåíà �Âåðëå,óñòàíàâëèâàþùåãî äëÿ ïðîñòîé æèäêîñòè S(km) << 2:85. Òåì íå ìåíåå, â ñòðóêòóðíûõ õàðàêòåðèñòè�951
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�èñ. 1. Ñòðóêòóðíûå õàðàêòåðèñòèêè æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ, ïîëó÷åííûå íà îñíîâå äàí-íûõ ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìèêè: �óíêöèÿ ðàäèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ (ñëåâà) è ñòàòè÷åñêèé ñòðóêòóðíûé�àêòîð (ñïðàâà). Çíà÷åíèÿ íà îñè îðäèíàò ñîîòâåòñòâóþò êðèâûì, ïðåäñòàâëåííûì äëÿ ñèñòåìû ïðè òåìïåðàòóðåT = 1273 K; îñòàëüíûå êðèâûå ñìåùåíû ââåðõ ñ øàãîì 0:2êàõ æèäêîãî ãàëëèÿ èìåþòñÿ ñóùåñòâåííûå ðàçëè�÷èÿ ïî ñðàâíåíèþ ñ ïðîñòûìè æèäêîñòÿìè. Òàê, íà�ïðèìåð, îöåíêà çíà÷åíèé ïàðàìåòðà Âåíäòà �Àáðà-õàìà îáíàðóæèâàåò åãî íåëèíåéíóþ (â îòëè÷èå îòïðîñòûõ æèäêîñòåé) çàâèñèìîñòü îò òåìïåðàòóðû.Ïàðàìåòð èçìåíÿåòñÿ îò rWA = 0:202 ïðè T = 313 Käî rWA = 0:414 ïðè T = 1273 K. Äàëåå, êàê âèäíîíà ðèñ. 1, ïåðâûé ìàêñèìóì â ðàäèàëüíîì ðàñïðåäå�ëåíèè g(r) èìååò âûðàæåííóþ àñèììåòðèþ: ïðàâîåêðûëî ýòîãî ìàêñèìóìà çíà÷èòåëüíî áîëåå ïîëîãîå,÷åì ëåâîå. Ïîäîáíàÿ àñèììåòðèÿ òàêæå íàáëþäàåò�ñÿ â ãëàâíîì ìàêñèìóìå ñòàòè÷åñêîãî ñòðóêòóðíîãî�àêòîðà S(k). Ïðè ýòîì ñ óìåíüøåíèåì òåìïåðàòó�ðû â ïðàâîé ÷àñòè ãëàâíîãî ìàêñèìóìà ñòðóêòóðíî�ãî �àêòîðà S(k) â îáëàñòè 2:8 �A�1 � k � 3:1 �A�1ïîÿâëÿåòñÿ õàðàêòåðíîå ¾ïëå÷î¿ (ì. ðèñ. 2).Ïîäãîíêà âûðàæåíèé (4) è (5) ê ýêñïåðèìåíòàëü�íûì äàííûì äëÿ ðàäèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ g(r)îáíàðóæèâàåò, ÷òî ïðèåìëåìîå ñîãëàñèå ìîæåò áûòüïîëó÷åíî â ñëó÷àå, êîãäà ïåðâûé ìàêñèìóì g(r) âîñ�ïðîèçâîäèòñÿ, ïî êðàéíåé ìåðå, êîìáèíàöèåé òðåõãàóññîâûõ �óíêöèé. Â òî æå âðåìÿ, ìàêñèìóìû ñëå�äóþùèõ ïîðÿäêîâ â g(r) (i = 2; 3; : : : ) æèäêîãî ãàë�

ëèÿ âîñïðîèçâîäÿòñÿ îòäåëüíûìè ãàóññèàíàìè âè�äà (5). Â êà÷åñòâå ïðèìåðà íà ðèñ. 3 ïðåäñòàâëå�íà �óíêöèÿ g(r) æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðåT = 313 K, ðàññ÷èòàííàÿ íà îñíîâå äàííûõ ìîäå�ëèðîâàíèÿ, è ðåçóëüòàò ïîäãîíêè. Ïîëó÷åííûå èçïîäãîíêè çíà÷åíèÿ ïàðàìåòðîâ, âõîäÿùèõ â âûðà�æåíèå (5), äëÿ äàííîãî ñëó÷àÿ ïðåäñòàâëåíû â òà�áëèöå. Õîòÿ ïðèâåäåííûé â òàáëèöå íàáîð çíà÷å�íèé íå ÿâëÿåòñÿ îäíîçíà÷íûì äëÿ êîððåêòíîãî âîñ�ïðîèçâåäåíèÿ �îðìû g(r) ñ çàäàííîé òî÷íîñòüþ �òàêîå æå ñîãëàñèå ìîæåò íàáëþäàòüñÿ ñ äðóãèìèçíà÷åíèÿìè ïàðàìåòðîâ, � òåì íå ìåíåå, ðåçóëü�òàòû ïîäãîíêè óêàçûâàþò íà òî, ÷òî ïåðâàÿ êîîð�äèíàöèîííàÿ ñ�åðà õàðàêòåðèçóåòñÿ íå åäèíñòâåí�íîé êîððåëÿöèîííîé äëèíîé, êàê ýòî èìååò ìåñòî âïðîñòûõ æèäêîñòÿõ, à íåêîòîðûì äèàïàçîíîì äëèí.Òàê, â ñëó÷àå, ïðåäñòàâëåííîì íà ðèñ. 3, äèàïà�çîí êîððåëÿöèîííûõ äëèí, ïî âñåé âèäèìîñòè, äîë�æåí âêëþ÷àòü çíà÷åíèÿ r1 = 2:72, 3:0�A, â òî âðå�ìÿ êàê òðåòèé âêëàä ñ õàðàêòåðíîé êîððåëÿöèîí�íîé äëèíîé r = 3:6�A, ñîïîñòàâèìîé ñ ïîëîæåíè�åì ïåðâîãî ìèíèìóìà â g(r), ó÷èòûâàåò ïîïðàâêóíà ðàâíîìåðíîå ðàñïðåäåëåíèå àòîìîâ íà ðàññòîÿ�952
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�èñ. 2. Ñòàòè÷åñêèé ñòðóêòóðíûé �àêòîð æèäêî-ãî ãàëëèÿ ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ. Ñïëîø-íàÿ ëèíèÿ ïðåäñòàâëÿåò ðåçóëüòàòû ìîäåëèðîâà-íèÿ; êðóæêè � äàííûå ïî ðàññåÿíèþ ðåíòãåíîâ-ñêèõ ëó÷åé [49℄; òðåóãîëüíèêè � ýêñïåðèìåíòàëüíûåäàííûå ïî äè�ðàêöèè íåéòðîíîâ äëÿ ñèñòåìû ïðèT = 313 K [6℄Òàáëèöà. Ïîëîæåíèÿ ìàêñèìóìîâ ri â ðàäèàëüíîìðàñïðåäåëåíèè g(r) æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè T = 313 K,à òàêæå çíà÷åíèÿ ïàðàìåòðîâ, ïîëó÷àåìûõ ïðè ïîä-ãîíêå âûðàæåíèé (4) è (5) ê ýêñïåðèìåíòàëüíûìäàííûì äëÿ g(r). Èíäåêñ i îáîçíà÷àåò ïîðÿäêîâûéíîìåð ìàêñèìóìà (i = 1, 2, 3, 4). Ïðèìå÷àíèå: ïåð-âûé ìàêñèìóì (ïðè i = 1) â ðàäèàëüíîì ðàñïðåäå-ëåíèè g(r) âîñïðîèçâîäèòñÿ êîìáèíàöèåé èç òðåõãàóññèàíîâ âèäà (5)i 1 2 3 4ri, �A 2:749 5:41 8:09 10:09r(g)i , �A 2:72 3:0 3:6 5:30 8:0 10:61��2i , �A2 0:02 0:06 0:14 1:0 1:3 1:35ni 0:73 0:75 0:39 2:75 2:8 2:43
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r; �A
�èñ. 3. Ôóíêöèÿ ðàäèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ àòî-ìîâ â æèäêîì ãàëëèè ïðè òåìïåðàòóðå T = 313 K:ñèìâîëàìè ïðåäñòàâëåíû äàííûå, èçâëå÷åííûå èçýêñïåðèìåíòîâ ïî äè�ðàêöèè ðåíòãåíîâñêèõ ëó-÷åé [49℄; ñïëîøíàÿ ëèíèÿ � ðåçóëüòàò ïîäãîíêè âû-ðàæåíèé (4) è (5); ïóíêòèðîì ïîêàçàíû îòäåëüíûåâêëàäû, îïðåäåëÿåìûå âûðàæåíèåì (5). Íà âñòàâêåèçîáðàæåíà �óíêöèÿ ðàäèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ,ãäå r1 = 2:749�A ñîîòâåòñòâóåò �àêòè÷åñêîìó ïî-ëîæåíèþ îñòðèÿ ïåðâîãî ìàêñèìóìà â g(r), âåëè-÷èíà r0 = 2:93�A óêàçûâàåò íà ïîëîæåíèå ïîëóøè-ðèíû ïåðâîãî ìàêñèìóìà äëÿ ñðåçà ïðè çíà÷åíèèg(r) = 1íèÿõ r > r1, ÷òî õàðàêòåðíî äëÿ æèäêîñòåé. Ïðè�ìå÷àòåëüíî, ÷òî òàêîé äîñòàòî÷íî øèðîêèé ðàçáðîñçíà÷åíèé êîððåëÿöèîííûõ äëèí, õàðàêòåðèçóþùèõâçàèìíîå ðàñïîëîæåíèå ñîñåäíèõ ÷àñòèö â ïðåäå�ëàõ ïåðâîé êîîðäèíàöèè, îöåíèâàåìûé â âåëè÷èíórmax=rmin = 3:0=2:72 = 1:103, òàêæå îáíàðóæèâàåò�ñÿ â êðèñòàëëè÷åñêîì ãàëëèè. À èìåííî, ñòàáèëüíàÿêðèñòàëëè÷åñêàÿ �àçà Ga I ïðè íîðìàëüíûõ óñëî�âèÿõ �îðìèðóåò áàçîöåíòðèðîâàííóþ îðòîðîìáè÷å�ñêóþ ñòðóêòóðó òàêèì îáðàçîì, ÷òî áëèæàéøèå ñî�ñåäè ðàñïîëàãàþòñÿ íà ðàññòîÿíèÿõ 2:46, 2:70, 2:73è 2:79�A [3℄. Äàííûé íàáîð çíà÷åíèé èìååò ðàçáðîñrmax=rmin = 2:79=2:46 = 1:134, ÷òî âïîëíå ñîïîñòà�âèìî ñ îöåíî÷íîé âåëè÷èíîé 1:103 äëÿ ãàëëèÿ â æèä�êîé �àçå ïðè òåìïåðàòóðå T = 313 K.Ïîëîæåíèÿ ïåðâûõ ÷åòûðåõ ìàêñèìóìîâ â ðàäè�àëüíîì ðàñïðåäåëåíèè g(r) ñîãëàñíî âûðàæåíèþ (6)ïðîèçâîäÿò �r � 2:64�A, ãäå â êà÷åñòâå ðàññòîÿíèÿr1 = 2:749�A âûáèðàåòñÿ ïîëîæåíèå îñòðèÿ ïåðâîãî953



À. Â. Ìîêøèí, �. Ì. Õóñíóòäèíîâ, À. �. Íîâèêîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015ïèêà â g(r) (ñì. ðèñ. 3). Çäåñü âîëíîâîå ÷èñëî km áó�äåò îöåíèâàòüñÿ â çíà÷åíèå 2�=�r � 2:38�A�1, ÷òîìåíüøå âåëè÷èíû km � 2:5�A�1, êîòîðàÿ óêàçûâà�åò íà ïîëîæåíèå ãëàâíîãî ìàêñèìóìà â ñòàòè÷åñêîìñòðóêòóðíîì �àêòîðå S(k). Ýòî îòëè÷àåòñÿ îò òîãî,÷òî íàáëþäàåòñÿ â ñëó÷àå ïðîñòûõ æèäêîñòåé.Äàëåå, â ñëó÷àå æèäêîãî ãàëëèÿ íàðóøàåòñÿ òè�ïè÷íîå äëÿ ïðîñòûõ æèäêîñòåé ñîîòíîøåíèå ìåæäóõàðàêòåðèñòèêàìè ïåðâîé è âòîðîé êîîðäèíàöèîí�íûõ ñ�åð, çàäàâàåìîå íåðàâåíñòâîì (8). Òàê, èç ðà�äèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ ÷àñòèö â æèäêîì ãàëëèèïðè T = 313 K ïîëó÷àåì r1=(r2�r1) = 1:03. Ñëåäîâà�òåëüíî, ðàçìåð âòîðîé êîîðäèíàöèîííîé ñ�åðû ïðè�áëèçèòåëüíî ðàâåí óäâîåííîìó ðàçìåðó ïåðâîé êî�îðäèíàöèîííîé ñ�åðû, ÷òî ÿâëÿåòñÿ âåñüìà íåîáû÷�íûì äëÿ îáúåìíîé êîíäåíñèðîâàííîé �àçû.Æèäêèé ãàëëèé íå ìîæåò áûòü îòíåñåí ê êëàññóïðîñòûõ æèäêîñòåé, ãëàâíûì îáðàçîì, ïî ïðè÷èíåòîãî, ÷òî âçàèìîäåéñòâèå àòîìîâ çäåñü íå âîñïðîèç�âîäèòñÿ ñ�åðè÷åñêèì ïîòåíöèàëîì. Ìåæ÷àñòè÷íîåâçàèìîäåéñòâèå â æèäêîì ãàëëèè ïîðîæäàåò êîí�è�ãóðàöèè, ïðè êîòîðûõ ðàñïîëîæåíèå äàæå áëèæàé�øèõ ñîñåäåé (â ïðåäåëàõ ïåðâîé êîîðäèíàöèîííîéñ�åðû) õàðàêòåðèçóåòñÿ íåêîòîðûì äèàïàçîíîì çíà�÷åíèé êîððåëÿöèîííûõ äëèí. Ïðè ýòîì ¾ðàçðåøàåò�ñÿ¿ ïîÿâëåíèå òàêèõ ïàð ÷àñòèö, êîòîðûå â ìîäåëü�íîé ïðîñòîé æèäêîñòè, ñîîòâåòñòâóþùåé æèäêîìóãàëëèþ, äîëæíû íàõîäèòüñÿ êðàéíå áëèçêî äðóã êäðóãó, èëè ñëèïàòüñÿ. Ýòî ìîæíî ïîêàçàòü ñ ïîìî�ùüþ ïðîñòîãî àíàëèçà ðàäèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ.Òàê, â ïðîñòîé æèäêîñòè ïåðâûé ìàêñèìóì g(r) èìå�åò ïðàêòè÷åñêè ñèììåòðè÷íóþ �îðìó â âåðõíåé ïî�ëóïëîñêîñòè, îïðåäåëÿåìîé çíà÷åíèÿìè g(r) � 1,à ñëåäîâàòåëüíî, îñòðèå ðàñïîëàãàåòñÿ ïîñåðåäèíåìàêñèìóìà, ò. å. r0 � r1. Êàê âèäíî íà âñòàâêå êðèñ. 3, â ñëó÷àå æèäêîãî ãàëëèÿ îñòðèå ìàêñèìóìàñìåùåíî â îáëàñòü ìàëûõ r, à èìåííî r1 < r0. Âñëó÷àå ïðîñòîé æèäêîñòè, ñîîòâåòñòâóþùåé æèäêî�ìó ãàëëèþ, èç ýòèõ äâóõ õàðàêòåðíûõ äëèí èìåííîâåëè÷èíà r0 ìîãëà áû îïðåäåëÿòü ðàâíîâåñíîå ìåæ-÷àñòè÷íîå ðàññòîÿíèå. Â ýòîì ìîæíî óáåäèòüñÿ, ïîä�ñòàâëÿÿ çíà÷åíèå r0 âìåñòî r1 è ïðîâåðÿÿ ýìïèðè÷å�ñêèå ïðàâèëà, ïðèâåäåííûå âûøå. Âûïîëíåíèå ñîîò�íîøåíèÿ (5) äëÿ ïåðâîãî ìàêñèìóìà g(r) ñ r0 ! r1ÿâëÿåòñÿ î÷åâèäíûì. Äàëåå, ïðè r0 ! r1 èç ñîîò�íîøåíèÿ (6) íàõîäèì �r � 2:58�A è km = 2�=�r == 2:43�A�1, ÷òî ïðèáëèæàåò äåéñòâèòåëüíîå ïîëîæå�íèå ïèêà â ñòðóêòóðíîì �àêòîðå: km � 2:5�A�1. È,íàêîíåö, äëÿ íåðàâåíñòâà (8) òàêæå ïîëó÷àåì ïîä�òâåðæäåíèå: r0=(r2 � r0) � 1:1.Òàêèì îáðàçîì, ïîÿâëåíèå ¾ïëå÷à¿ â ïðàâîé ÷àñ-òè ãëàâíîãî ìàêñèìóìà ñòàòè÷åñêîãî ñòðóêòóðíîãî

�àêòîðà S(k) â îáëàñòè 2:8�A�1 � k � 3:1�A�1 âñëó÷àå T = 313 K (ñì. ðèñ. 2) ìîæåò áûòü îáúÿñíå�íî ïðåîáëàäàíèåì êîððåëÿöèé ñ õàðàêòåðíûìè äëè�íàìè 2:5�A�2.65�A, îïðåäåëÿþùèìè â g(r) ñðåäíååðàññòîÿíèå ìåæäó ìàêñèìóìàìè �r è ñìåùàþùèìèîñòðèå ãëàâíîãî ìàêñèìóìà ñòàòè÷åñêîãî ñòðóêòóð�íîãî �àêòîðà S(k) âëåâî îò öåíòðà.4.2. �åçóëüòàòû êëàñòåðíîãî àíàëèçà.Ëîêàëüíûå ñòðóêòóðíûå ñâîéñòâàÊâàçèòâåðäîòåëüíàÿ òðàêòîâêà ñòðóêòóðíûõ èäèíàìè÷åñêèõ ñâîéñòâ æèäêîñòåé [8℄ îáû÷íî ñòðî�èòñÿ íà àíàëîãèè ñ ïîäîáíûìè ñâîéñòâàìè â êðè�ñòàëëàõ. Â òàêîé òðàêòîâêå, êàê ïðàâèëî, ïðåäïî�ëàãàåòñÿ íàëè÷èå â æèäêîñòè óïîðÿäî÷åííûõ îáëà�ñòåé (íàïðèìåð, ëîêàëüíûõ êðèñòàëëè÷åñêèõ äîìå�íîâ-êëàñòåðîâ, êðèñòàëëèòîâ) èëè æå æèäêîñòü ðàñ�ñìàòðèâàåòñÿ êàê ìàêðîñêîïè÷åñêàÿ êðèñòàëëè÷å�ñêàÿ �àçà, õàðàêòåðèçóþùàÿñÿ èçáûòêîì äå�åêòîâè ïðîÿâëÿþùàÿ óïðóãèå ñâîéñòâà íàðÿäó ñ âÿçêè�ìè. Ó÷èòûâàÿ òî îáñòîÿòåëüñòâî, ÷òî îáñóæäàåìûåâ íàñòîÿùåé ðàáîòå ñòðóêòóðíûå îñîáåííîñòè â ðàñ�ïëàâå ãàëëèÿ ñòàíîâÿòñÿ âûðàæåííûìè ïðè òåìïå�ðàòóðàõ áëèçêèõ ê òåìïåðàòóðå ïëàâëåíèÿ, âïîëíåïðèåìëåìûì ïðåäñòàâëÿåòñÿ ïðåäïîëîæåíèå î òîì,÷òî ýòè îñîáåííîñòè ìîãóò áûòü îò÷àñòè îáóñëîâ�ëåíû ñóùåñòâîâàíèåì â ðàñïëàâå êðèñòàëëè÷åñêèõêëàñòåðîâ. Ïîäîáíûå ñîîáðàæåíèÿ âûñêàçûâàëèñü âðàáîòå [9℄. Íàëè÷èå äàííûõ ìîäåëèðîâàíèÿ ìîëåêó�ëÿðíîé äèíàìèêè, îáíàðóæèâàþùèõ ïîëíîå ñîãëà�ñèå ñ ýêñïåðèìåíòàëüíî èçìåðÿåìîé ñòðóêòóðíîé õà�ðàêòåðèñòèêîé � ñòàòè÷åñêèì ñòðóêòóðíûì �àêòî�ðîì (ñì. ðèñ. 2), � ïîçâîëÿåò âûïîëíèòü ïðîâåðêóïðåäïîëîæåíèÿ î ñóùåñòâîâàíèè â ðàñïëàâå ãàëëèÿóïîðÿäî÷åííûõ ëîêàëüíûõ àòîìàðíûõ ãðóïï. Äëÿýòîãî óäîáíî èñïîëüçîâàòü êëàñòåðíûé àíàëèç, ïðåä�ëîæåííûé Âîëäå �Ôðåíêåëåì [50℄ è îñíîâàííûé íàðàñ÷åòå ëîêàëüíûõ ïàðàìåòðîâ îðèåíòàöèîííîãî ïî�ðÿäêà äëÿ êàæäîé i-é ÷àñòèöû [51℄:q6(i) == 0B�4�13 6Xm=�6 ������ 1Nb(i) Nb(i)Xj=1 Y6m(�ij ; 'ij)������21CA1=2 ; (10)ãäå i = 1; 2; : : : ; N � èíäåêñ ðàññìàòðèâàåìîé ÷àñòè�öû, j � èíäåêñ ñîñåäíåé ÷àñòèöû (ò. å. ÷àñòèöû, âõî�äÿùåé â ïåðâûé êîîðäèíàöèîííûé ñëîé), è Nb(i) �÷èñëî ñîñåäåé i-é ÷àñòèöû; Y6m(�ij ; 'ij) � ñ�åðè÷å�ñêèå ãàðìîíèêè; �ij è 'ij � ïîëÿðíûé è àçèìóòàëü�954



ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015 Áëèæíèé ïîðÿäîê è äèíàìèêà àòîìîâ : : :íûé óãëû, îáðàçîâàííûå ðàäèóñ-âåêòîðîì rij â êîîð�äèíàòíîé ñèñòåìå.Âèä ðàñïðåäåëåíèÿ ïî çíà÷åíèÿì ëîêàëüíîãî ïà�ðàìåòðà ïîðÿäêà, P [q6(i)℄, çàâèñèò îò òèïà ñèñòåìû.Òàê, â ñëó÷àå îäíîêîìïîíåíòíîéæèäêîñòè ðàñïðåäå�ëåíèå ÿâëÿåòñÿ ñèììåòðè÷íûì è èìååò ìàêñèìóì âîáëàñòè çíà÷åíèé q6 � 0:4; äëÿ èäåàëüíîãî êðèñòàë�ëà ñ �ÖÊ-ðåøåòêîé ìàêñèìóì ðàñïðåäåëåíèÿ ðàñ�ïîëàãàåòñÿ â îáëàñòè q6 = [0:45; 0:46℄; è â ñëó÷àåèäåàëüíîé ÎÖÊ-ðåøåòêè ìàêñèìóì ðàñïðåäåëåíèÿíàõîäèòñÿ â îáëàñòè ñ áîëåå âûñîêèìè çíà÷åíèÿìè:q6 = [0:52; 0:55℄.�ëîáàëüíûé ïàðàìåòð îðèåíòàöèîííîãî ïîðÿäêà,õàðàêòåðèçóþùèé ñòåïåíü îðèåíòàöèîííîãî óïîðÿ�äî÷åíèÿ âî âñåé ñèñòåìå, ìîæåò áûòü îïðåäåëåí ââèäå [52℄Q6 = 0BBBBBB�4�13 6Xm=�6 ����������� NXi=1 Nb(i)Xj=1 Y6m(�ij ; 'ij)NXi=1 Nb(i) �����������2
1CCCCCCA1=2 : (11)Â ñëó÷àå íåóïîðÿäî÷åííîé ñèñòåìû èìååì Q6 ! 0;òîãäà êàê äëÿ èäåàëüíûõ êðèñòàëëè÷åñêèõ ñòðóê�òóð ïîëó÷àåì ñëåäóþùèå çíà÷åíèÿ:Q(�ÖÊ)6 = 0:5745;Q(ÁÖÊ)6 = 0:5106; Q(ÎÖÊ)6 = 0:3536; Q(�ÏÓ)6 = 0:4848è ò.ä. [52℄.�åçóëüòàòû êëàñòåðíîãî àíàëèçà, âûïîëíåííûåíà îñíîâå äàííûõ ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äè�íàìèêè æèäêîãî ãàëëèÿ, íå íàøëè ïîäòâåðæäå�íèÿ òîãî, ÷òî â ñèñòåìå ïðè òåìïåðàòóðàõ T 22 [313 Ê; 1273 K℄ ïðèñóòñòâóþò êàêèå-ëèáî ëîêàëü�íûå àòîìàðíûå ãðóïïû, êîòîðûå ìîãëè áû áûòü îò�íåñåíû ê êðèñòàëëè÷åñêèì êëàñòåðàì. Òàê, ðàññ÷è�òàííûé ïàðàìåòð îðèåíòàöèîííîãî ïîðÿäêà Q6 íàäàííîì òåìïåðàòóðíîì èíòåðâàëå ïðèíèìàåò çíà÷å�íèÿ Q6 = 0:005 � 0:002, ÷òî óêàçûâàåò íà âûñîêóþíåóïîðÿäî÷åííîñòü ñèñòåìû, õàðàêòåðíóþ äëÿ ðàâ�íîâåñíîé æèäêîñòè.Äàëåå, âû÷èñëåííîå äëÿ æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè òåì�ïåðàòóðå T = 313 K ðàñïðåäåëåíèå ïî çíà÷åíèÿìëîêàëüíîãî ïàðàìåòðà ïîðÿäêà, P (q6), äëÿ íàãëÿä�íîñòè ñîïîñòàâëÿåòñÿ íà ðèñ. 4 ñ ðàñïðåäåëåíèÿìèäëÿ ëåííàðä-äæîíñîâñêîé æèäêîñòè è äëÿ êðèñòàë�ëè÷åñêèõ �àç ñ �ÖÊ- è ÎÖÊ-ðåøåòêàìè. Êàê âèäíîíà ðèñóíêå, â ñëó÷àå æèäêîãî ãàëëèÿ ðàñïðåäåëåíèåP (q6) ÿâëÿåòñÿ ñèììåòðè÷íûì è èìååò �îðìó, ñîîò�âåòñòâóþùóþ ðàñïðåäåëåíèþ ëåííàðä-äæîíñîâñêîéæèäêîñòè. Áîëåå òîãî, ðàñïðåäåëåíèå P (q6) äëÿ æèä�êîãî ãàëëèÿ àêêóðàòíî âîñïðîèçâîäèòñÿ çàâèñèìî�ñòüþ âèäà
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�èñ. 4. �àñïðåäåëåíèå ïî çíà÷åíèÿì ëîêàëüíî-ãî ïàðàìåòðà îðèåíòàöèîííîãî ïîðÿäêà, P [q6(i)℄,äëÿ æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðå T = 313 K:êðóæêè � ðåçóëüòàò êëàñòåðíîãî àíàëèçà ñ äàí-íûìè ìîäåëèðîâàíèÿ, ñïëîøíàÿ ëèíèÿ � ïîäãîí-êà ðàñïðåäåëåíèåì âèäà (12), à òàêæå äëÿ èäåàëü-íîãî êðèñòàëëà ñ �ÖÊ-ðåøåòêîé (ïóíêòèð), ñ ÎÖÊ-ðåøåòêîé (øòðèõîâàÿ ëèíèÿ), ðàâíîâåñíîé ëåííàðä-äæîíñîâñêîé æèäêîñòè (øòðèõïóíêòèð) íà îñíîâåäàííûõ èç ðàáîòû [50℄P (q6) = A exp[�C(q6 � qmax6 )2℄; (12)ãäå A = 6:84, C = 150 è qmax6 = 0:352. Òàêèì îá�ðàçîì, ìàêñèìóì ðàñïðåäåëåíèÿ, ðàñïîëîæåííûé âòî÷êå qmax6 = 0:352, ñìåùåí â îáëàñòü áîëåå íèç�êèõ çíà÷åíèé ïî ñðàâíåíèþ ñ ëåííàðä-äæîíñîâñêîéæèäêîñòüþ, ãäå qmax6 = 0:395. Ýòî óêàçûâàåò íàòî, ÷òî æèäêèé ãàëëèé (äàæå ïðè T = 313 K, ò. å.âáëèçè ïëàâëåíèÿ) ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé îäíîðîäíóþíåóïîðÿäî÷åííóþ ñèñòåìó, â êîòîðîé, ïî âñåé âèäè�ìîñòè, îòñóòñòâóþò êàêèå-ëèáî ñòàáèëüíûå ëîêàëè�çîâàííûå óïîðÿäî÷åííûå ñòðóêòóðû.5. ÑÀÌÎÄÈÔÔÓÇÈß ÆÈÄÊÎ�Î �ÀËËÈßÊîý��èöèåíò ñàìîäè��óçèè ìîæåò áûòü îïðå�äåëåí íà îñíîâå äàííûõ ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîéäèíàìèêè ÷åðåç ñîîòíîøåíèå Ýéíøòåéíà [53℄:D = limt!1 hj�r(t)j2i6t ; (13)ãäå hj�r(t)j2i = 1N* NXj=1 jrj(t)� rj(0)j2+ (14)955
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�èñ. 5. Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü êîý��èöèåíòàñàìîäè��óçèè D(T ) ðàñïëàâà ãàëëèÿ: òåìíûå òðå-óãîëüíèêè � ðåçóëüòàòû ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîéäèíàìèêè; êðóæêè è êâàäðàòû � ýêñïåðèìåíòàëü-íûå ðåçóëüòàòû èç íåêîãåðåíòíîãî è êîãåðåíòíîãîðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ â æèäêîì ãàëëèè [34℄; ðîìá �ýêñïåðèìåíòàëüíûé ðåçóëüòàò [31℄; çâåçäî÷êè � ðå-çóëüòàòû ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêîãî ðàñ÷åòà [30℄.Íà âñòàâêå ïðÿìàÿ øòðèõîâàÿ ëèíèÿ ïðåäñòàâëÿåòðåçóëüòàò ïîäãîíêè âûðàæåíèÿ (13) ê ýêñïåðèìåí-òàëüíûì çíà÷åíèÿì� ñðåäíåêâàäðàòè÷íîå ñìåùåíèå; óãëîâûå ñêîáêèh: : : i îáîçíà÷àþò óñðåäíåíèå ïî àíñàìáëþ ÷àñòèö.Íà ðèñ. 5 çíà÷åíèÿ êîý��èöèåíòà ñàìîäè��óçèèæèäêîãî ãàëëèÿ, ðàññ÷èòàííûå äëÿ òåìïåðàòóðíîéîáëàñòè T 2 [313 Ê; 1273 K℄ íà îñíîâå ìîëå�êóëÿðíî-äèíàìè÷åñêèõ ðåçóëüòàòîâ ñ ïîòåíöèàëîì¾ïîãðóæåííîãî¿ àòîìà, ñðàâíèâàþòñÿ ñ ýêñïåðèìåí�òàëüíûìè äàííûìè ïî ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâ [34℄.Êàê âèäíî íà ðèñóíêå, ðåçóëüòàòû ìîäåëèðîâàíèÿàòîìàðíîé äèíàìèêè èìåþò äîñòàòî÷íî õîðîøåå ñî�ãëàñèå ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè. Ïðè ýòîìçíà÷åíèÿ êîý��èöèåíòà ñàìîäè��óçèè D ïðè òåì�ïåðàòóðàõ T = 313 K è T � 790 K ïðàêòè÷åñêèèäåíòè÷íû ýêñïåðèìåíòàëüíûì, â òî âðåìÿ êàê âïðîìåæóòî÷íîé òåìïåðàòóðíîé îáëàñòè îò 350 Käî 730 K èìåþòñÿ íåçíà÷èòåëüíûå ðàñõîæäåíèÿ.Èç ïðåäñòàâëåíèÿ òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè êîý���èöèåíòà ñàìîäè��óçèè â ëîãàðè�ìè÷åñêîé øêàëå(âñòàâêà ê ðèñ. 5) ñëåäóåò, ÷òî äàííûå ïî ðàññåÿíèþóêëàäûâàþòñÿ íà ïðÿìóþ ëèíèþ è, ñëåäîâàòåëüíî,âîñïðîèçâîäÿòñÿ èçâåñòíûì âûðàæåíèåì âèäà [8℄

D = D0 exp(�Ea=kBT ): (15)Â ñëó÷àå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ïîëó÷àåìçíà÷åíèÿ äëÿ ýíåðãèè àêòèâàöèè Ea = 1:01 �� 10�20 Äæ è ïðåäýêñïîíåíöèàëüíîãî ìíîæèòåëÿD0 = 1:87 �10�8 ì2=ñ. Ñ äðóãîé ñòîðîíû, ðåçóëüòàòûìîäåëèðîâàíèÿ óêàçûâàþò ñêîðåå íà òî, ÷òî ñàìî�äè��óçèÿ â æèäêîì ãàëëèè â ïðåäåëàõ îõâà÷åííîéòåìïåðàòóðíîé îáëàñòè íå âîñïðîèçâîäèòñÿ âûðàæå�íèåì (15) ñ �èêñèðîâàííûìè Ea è D0. Îöåíî÷íûåðàñ÷åòû äàþò çíà÷åíèÿ Ea = 9:73 � 10�21 Äæ èD0 = 1:5 � 10�8 ì2=ñ äëÿ ó÷àñòêà T 2 [313 Ê; 600 K℄,à òàêæå Ea = 1:68 � 10�20 Äæ è D0 = 3:44 � 10�8 ì2=ñäëÿ òåìïåðàòóðíîé îáëàñòè T 2 [600 Ê; 1273 K℄.6. ÌÈÊ�ÎÑÊÎÏÈ×ÅÑÊÀß ÄÈÍÀÌÈÊÀ:ÊÎËËÅÊÒÈÂÍÀß È ÎÄÍÎ×ÀÑÒÈ×ÍÀßÎñîáåííîñòè îäíî÷àñòè÷íîé äèíàìèêè, à òàêæåêîëëåêòèâíîé êîëåáàòåëüíîé äèíàìèêè, ñâÿçàííîé ñðàñïðîñòðàíåíèåì àêóñòèêî-ïîäîáíûõ âîëí â ìíîãî�÷àñòè÷íîé ñèñòåìå, ïîëíîñòüþ îòðàæàþòñÿ â ñïåê�òðàëüíûõ ïëîòíîñòÿõ àâòîêîððåëÿöèîííîé �óíêöèèñêîðîñòè ÷àñòèö eZ(!) è âðåìåííûõ êîððåëÿöèîííûõ�óíêöèé (ÂÊÔ) ïðîäîëüíîãî (L) è ïîïåðå÷íîãî (T )ïîòîêîâ, ñîîòâåòñòâåííî eCL(k; !) è eCT (k; !). Çäåñüâåëè÷èíà eZ(!) îïðåäåëÿåòñÿ êàê [54, 55℄eZ(!) = 2� 1Z0 h#(0)#(t)ihj#j2i ei!tdt; (16)ãäå hj#j2i = 3kBT=m � ñðåäíåêâàäðàòè÷íàÿ ñêî�ðîñòü ÷àñòèöû ìàññû m. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òîñïåêòðàëüíàÿ ïëîòíîñòü eZ(!) èäåíòè÷íà ïðèâåäåí�íîé ïëîòíîñòè ñîñòîÿíèé, ñâÿçàííûõ ñ îäíî÷àñòè÷�íîé âèáðàöèîííîé äèíàìèêîé (ïëîòíîñòü âèáðàöè�îííûõ ñîñòîÿíèé) [53℄, äëÿ êîòîðîé óñëîâèå íîðìè�ðîâêè èìååò âèä 1Z0 eZ(!) d! = 1:Ñïåêòðàëüíûå ïëîòíîñòè ÂÊÔ ïðîäîëüíîãî è ïîïå�ðå÷íîãî ïîòîêîâ ìîãóò áûòü îïðåäåëåíû êàê [56℄eC�(k; !) = 1tM ����� tMZ0 j�(k; t)ei!tdt�����2; � = fL; Tg; (17)ãäå jL(k; t) = 1pN NXl �ek;#l(t)�e�i(k;rl(t)) (18)956



ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015 Áëèæíèé ïîðÿäîê è äèíàìèêà àòîìîâ : : :� äèíàìè÷åñêàÿ ïåðåìåííàÿ, ñîîòâåòñòâóþùàÿ ïðî�äîëüíîìó ïîòîêó, èjT (k; t) = 1pN NXl �����ek;#l(t)�����e�i(k;rl(t)) (19)ïðåäñòàâëÿåò äèíàìè÷åñêóþ ïåðåìåííóþ, õàðàêòå�ðèçóþùóþ ïîïåðå÷íûé ïîòîê. Â âûðàæåíèÿõ (18)è (19) ñêîáêè (�; �) è [�; �℄ îáîçíà÷àþò ñîîòâåòñòâåí�íî ñêàëÿðíîå è âåêòîðíîå ïðîèçâåäåíèÿ, âåëè÷èíûrl(t) è #l(t) îïðåäåëÿþò ðàäèóñ-âåêòîð è ñêîðîñòül-ãî àòîìà â ìîìåíò âðåìåíè t; ek � åäèíè÷íûé âåê�òîð, ñîíàïðàâëåííûé ñ âîëíîâûì âåêòîðîì k; è tM �âðåìåííîé ìàñøòàá, íà êîòîðîì îòñëåæèâàåòñÿ ýâî�ëþöèÿ ñèñòåìû.Ñ äðóãîé ñòîðîíû, ñïåêòðàëüíûå ïëîòíîñòè eZ(!)è eCL(k; !) èìåþò íåïîñðåäñòâåííóþ ñâÿçü ñ âåëè÷è�íàìè, èçìåðÿåìûìè â îïûòàõ ïî íåóïðóãîìó ðàññåÿ�íèþ íåéòðîíîâ, � äèíàìè÷åñêèì ñòðóêòóðíûì �àê�òîðîìS(k; !) = 12�N 1Z�1 dt e�i!t ��Xl;j De�ik�rl(0)eik�rj(t)E (20)è �óíêöèåé íåêîãåðåíòíîãî ðàññåÿíèÿSs(k; !) = 12�N 1Z�1 dt e�i!t ��Xj De�ik�rj(0)eik�rj(t)E : (21)Òàê, äëÿ ïàðû âåëè÷èí eZ(!) è Ss(k; !) â äëèííîâîë�íîâîì ïðåäåëå èìååì [53℄eZ(!) = !2 limk!0 Ss(k; !)k2 ; (22)â òî âðåìÿ êàê èç âûðàæåíèé (17), (18) è (20) ïîëó�÷àåì eCL(k; !) = !2k2 S(k; !): (23)Ïëîòíîñòè âèáðàöèîííûõ ñîñòîÿíèé æèäêîãîãàëëèÿ äëÿ íåêîòîðûõ òåìïåðàòóð, ðàññ÷èòàííûåíà îñíîâå äàííûõ ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äè�íàìèêè, ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 6. Êàê ñëåäóåò èçðèñóíêà, äëÿ îõâà÷åííîé òåìïåðàòóðíîé îáëàñòèT 2 [313 Ê; 1273 K℄ ïðèâåäåííûå ñïåêòðàëüíûå êðè�âûå äåìîíñòðèðóþò âûðàæåííûå ðàçëè÷èÿ ëèøü
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�èñ. 6. Ïëîòíîñòü âèáðàöèîííûõ ñîñòîÿíèé æèä-êîãî ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðàõ T = 313, 500, 823,1073, 1273 K, ðàññ÷èòàííàÿ íà îñíîâå äàííûõ ìîäå-ëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìèêèïðè ÷àñòîòàõ ! < 7 ïñ�1 è 20 ïñ�1 < ! < 35 ïñ�1.Åñëè êîìïîíåíòà ïëîòíîñòè âèáðàöèîííûõ ñîñòîÿ�íèé ~Z(!a) íà íåêîòîðîé íåíóëåâîé ÷àñòîòå, !a 6= 0,õàðàêòåðèçóåò âêëàä êîëåáàòåëüíîãî ïðîöåññà ññîîòâåòñòâóþùåé ÷àñòîòîé !a, òî èíòåíñèâíîñòü~Z(! = 0) (íà íóëåâîé ÷àñòîòå) õàðàêòåðèçóåò ïðî�öåññ ñàìîäè��óçèè, ÷òî ñëåäóåò íåïîñðåäñòâåííîèç ñîîòíîøåíèÿ Êóáî ��ðèíà:D = kBTm 1Z0 h#(0)#(t)ihj#j2i dt = �2 kBTm lim!!0 ~Z(!): (24)Äðóãèìè ñëîâàìè, áîëüøåìó çíà÷åíèþ eZ(0) ñîîòâåò�ñòâóåò áîëüøåå çíà÷åíèå êîý��èöèåíòà ñàìîäè��ó�çèè D. Êàê âèäíî íà ðèñ. 6, ñ óìåíüøåíèåì òåìïåðà�òóðû âåëè÷èíà eZ(0) òàêæå óìåíüøàåòñÿ, ÷òî ïîëíî�ñòüþ ñîãëàñóåòñÿ ñ ðåçóëüòàòàìè ïî òåìïåðàòóðíîéçàâèñèìîñòè êîý��èöèåíòà ñàìîäè��óçèè (ðàçä. 5,ñì. âûøå). Äàëåå, ïðè ñðàâíèòåëüíî âûñîêèõ òåìïå�ðàòóðàõ T � 600 K ìàêñèìóì ~Z(!) ðàñïîëàãàåòñÿíà íóëåâîé ÷àñòîòå, ÷òî óêàçûâàåò íà âåäóùóþ ðîëüâ îäíî÷àñòè÷íîé äèíàìèêå äè��óçèîííîãî ðåæèìàïî ñðàâíåíèþ ñ êîëåáàòåëüíûìè ñòåïåíÿìè ñâîáîäû.Ñ óìåíüøåíèåì òåìïåðàòóðû îò çíà÷åíèÿ T � 600Kâ ïëîòíîñòè âèáðàöèîííûõ ñîñòîÿíèé eZ(!) ïîÿâëÿ�þòñÿ âûðàæåííûå ìàêñèìóìû, ðàñïîëàãàþùèåñÿ íà÷àñòîòàõ ! � 8 � 1 ïñ�1 è ! � 28 � 2 ïñ�1. Ïðèýòîì â íèçêîòåìïåðàòóðíîé îáëàñòè, T � 600 K, èí�òåíñèâíîñòè ýòèõ âûñîêî÷àñòîòíûõ êîìïîíåíò eZ(!)957



À. Â. Ìîêøèí, �. Ì. Õóñíóòäèíîâ, À. �. Íîâèêîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015ïðåâûøàþò çíà÷åíèå eZ(! = 0), ÷òî ìîæåò óêàçû�âàòü íà ïåðåõîä âåäóùåé ðîëè â îäíî÷àñòè÷íîé äè�íàìèêå îò äè��óçèîííîãî ê êîëåáàòåëüíîìó ðåæè�ìó. Íàïîìíèì, ÷òî ïðè ïîäãîíêå D(T ) àððåíèóñîâ�ñêîé çàâèñèìîñòüþ (15) èìåííî çíà÷åíèå T � 600 Kñîîòâåòñòâóåò ïåðåõîäíîé òåìïåðàòóðå, ïðè êîòîðîéìåíÿþòñÿ ïàðàìåòðû D0 è Ea (ñì. ðàçä. 5).Â ðàáîòå [57℄ ïîäðîáíî îáñóæäàþòñÿ ñóùåñòâó�þùèå ñïîñîáû èäåíòè�èêàöèè óñëîâíîãî ïåðåõîäàæèäêîñòè îò ðåæèìà, ãäå òâåðäîòåëüíî-ïîäîáíûåîñîáåííîñòè ïðåîáëàäàþò, ê ðåæèìó ñ ãàçîïîäîáíûìïîâåäåíèåì â ìèêðîñêîïè÷åñêîé äèíàìèêå. Â êà÷å�ñòâå êðèòåðèÿ ïðåäëàãàåòñÿ âåëè÷èíà R, îïðåäåëÿ�åìàÿ ÷åðåç îòíîøåíèå âðåìåíí�ûõ ìàñøòàáîâ äè���óçèîííîãî è êîëåáàòåëüíîãî ïðîöåññîâ. Ëèíèÿ íà�àçîâîé äèàãðàììå, ñîîòâåòñòâóþùàÿ ýòîìó ïåðåõî�äó ñî çíà÷åíèåì êðèòåðèÿ R = 1, â ðàáîòå [57℄ îáî�çíà÷àåòñÿ êàê ëèíèÿ Ôðåíêåëÿ. �àçâèâàÿ èäåè ðàáî�òû [57℄, â êà÷åñòâå àëüòåðíàòèâû ìîæíî ïðåäëîæèòüîñóùåñòâëÿòü ÷èñëåííóþ îöåíêó âðåìåíí�ûõ ìàñøòà�áîâ äè��óçèîííîãî è êîëåáàòåëüíîãî ïðîöåññîâ ÷å�ðåç âûñîòû íóëåâîé êîìïîíåíòû â ïëîòíîñòè âèáðà�öèîííûõ ñîñòîÿíèé eZ(0) è âûñîêî÷àñòîòíîãî ìàêñè�ìóìà (ëèáî ïëå÷à) eZ(! 6= 0), ò. å.R = eZ(0)eZ(! 6= 0) : (25)Íà ðèñ. 7 ïðåäñòàâëåíû ñïåêòðû äèíàìè÷åñêî�ãî ñòðóêòóðíîãî �àêòîðà S(k; !), ðàññ÷èòàííûå íàîñíîâå äàííûõ ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìè�êè æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðå T = 313 Kè ðàçëè÷íûõ çíà÷åíèÿõ âîëíîâîãî ÷èñëà k. Îòìå�òèì, ÷òî äëÿ äàííîé òåìïåðàòóðû âîëíîâîå ÷èñëîkm = 2:5�A�1 îïðåäåëÿåò ïîëîæåíèå ãëàâíîãî ìàê�ñèìóìà â ñòàòè÷åñêîì ñòðóêòóðíîì �àêòîðå S(k)(ñì. ðèñ. 2), à çíà÷åíèå km=2 = 1:25�A�1 äàåò îöåíêóãðàíèöû ïñåâäîçîíû Áðèëëþýíà. Â ñïåêòðàõ S(k; !)íà èíòåðâàëå âîëíîâîãî ÷èñëà k îò ìàëûõ çíà÷åíèéâïëîòü äî k � 2km=3 îò÷åòëèâî ïðîÿâëÿåòñÿ òðåõïè�êîâàÿ �îðìà, ñîäåðæàùàÿ öåíòðàëüíûé ìàêñèìóì(ïðè ! = 0) è âûñîêî÷àñòîòíûé ñèììåòðè÷íûé äó�áëåò (ñ õàðàêòåðèñòè÷åñêèìè ÷àñòîòàìè �! 6= 0).Ïîñêîëüêó âûñîêî÷àñòîòíûå ïèêè â S(k; !) ñâÿçû�âàþòñÿ ñ àêóñòè÷åñêèìè âîçáóæäåíèÿìè, èõ ïîëîæå�íèÿ â ñïåêòðàõ ïðè �èêñèðîâàííûõ k ìîãóò áûòü èñ�ïîëüçîâàíû äëÿ ïîñòðîåíèÿ îöåíî÷íûõ äèñïåðñèîí�íûõ êðèâûõ !(k). Çäåñü ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî äåé�ñòâèòåëüíûì (à íå îöåíî÷íûì) äèñïåðñèîííûì çà�âèñèìîñòÿì ñîîòâåòñòâóþò ìàêñèìóìû â ñïåêòðàëü�íûõ ïëîòíîñòÿõ ïðîäîëüíîãî è ïîïåðå÷íîãî ïîòîêîâ,
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�èñ. 7. Ñïåêòðû äèíàìè÷åñêîãî ñòðóêòóðíîãî �àê-òîðà æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðå T = 313 K èðàçíûõ çíà÷åíèÿõ âîëíîâîãî ÷èñëà keCL(k; !) è eCT (k; !) [58℄2).Ñïåêòðàëüíûå ïëîòíîñòè eCL(k; !) è eCT (k; !),ðàññ÷èòàííûå äëÿ æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòó�ðå T = 313 K íà îñíîâå äàííûõ ìîäåëèðîâàíèÿ,ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 8. Ñïåêòðû îáåèõ âåëè÷èí,õàðàêòåðèçóþùèõ êîëëåêòèâíóþ äèíàìèêó ïðîäîëü�íîé è ïîïåðå÷íîé ïîëÿðèçàöèé, ñîäåðæàò âûñîêî÷à�ñòîòíûå ìàêñèìóìû. Ïðè ýòîì, åñëè ïîëîæåíèå ìàê�ñèìóìà â eCL(k; !) äåéñòâèòåëüíî ïðàêòè÷åñêè ñîâ�ïàäàåò ñ ïîëîæåíèåì íåóïðóãîé êîìïîíåíòû äèíà�ìè÷åñêîãî ñòðóêòóðíîãî �àêòîðà S(k; !), òî ïîëî�æåíèå ìàêñèìóìà â ñïåêòðàëüíîé ïëîòíîñòè ÂÊÔïîïåðå÷íîãî ïîòîêà eCT (k; !) õàðàêòåðèçóåòñÿ áîëååíèçêèìè çíà÷åíèÿìè (ïðè �èêñèðîâàííîì è îäèíà�êîâîì k). Ýòî îò÷åòëèâî âèäíî èç äèñïåðñèîííûõ2) Êàê âèäíî èç âûðàæåíèÿ (23), äèíàìè÷åñêèé ñòðóê�òóðíûé �àêòîð S(k; !) íåïîñðåäñòâåííî ñâÿçàí ñ âåëè÷èíîéeCL(k; !). Óñëîâèÿ ïîÿâëåíèÿ ìàêñèìóìîâ â ýòèõ âåëè÷èíàõðàçëè÷íû, õîòÿ è ìîãóò ïðîèçâîäèòü áëèçêèå ðåçóëüòàòû.958
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�èñ. 8. Ñïåêòðàëüíûå ïëîòíîñòè ÂÊÔ ïðîäîëüíîãî ïîòîêà eCL(k; !) (ëåâàÿ ÷àñòü) è ïîïåðå÷íîãî ïîòîêà eCT (k; !)(ïðàâàÿ ÷àñòü) æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðå T = 313 K è ðàçíûõ çíà÷åíèÿõ âîëíîâîãî ÷èñëà kêðèâûõ àêóñòè÷åñêèõ êîëåáàíèé ïðîäîëüíîé è ïîïå�ðå÷íîé ïîëÿðèçàöèé, ðàññ÷èòàííûõ íà îñíîâå ñïåê�òðàëüíûõ ïëîòíîñòåé eCL(k; !) è eCT (k; !), ïðåäñòàâ�ëåííûõ íà ðèñ. 9. Â îáëàñòè ìàëûõ çíà÷åíèé âîë�íîâîãî ÷èñëà (k � 0:8�A�1) äèñïåðñèîííûå êðèâûå!L (k) è !T (k) èìåþò ïðàêòè÷åñêè ëèíåéíûå çàâèñè�ìîñòè ñ íàêëîíàìè, ïîçâîëÿþùèìè âûïîëíèòü îöåí�êó çíà÷åíèé ñêîðîñòåé çâóêà #L = 2523 ì/ñ è #T == 798 ì/ñ. Îäíàêî åñëè âåðõíÿÿ äèñïåðñèîííàÿ êðè�âàÿ áåðåò íà÷àëî ñ íóëåâîãî çíà÷åíèÿ âîëíîâîãî ÷èñ�ëà k, òî íèæíÿÿ äèñïåðñèîííàÿ âåòâü íà èíòåðâàëå0 < k � 0:25�A�1 îòñóòñòâóåò: ìàêñèìóì â ñïåêòðåeCT (k; !) äëÿ ýòîé îáëàñòè çíà÷åíèé k ðàñïîëàãàåòñÿñòðîãî íà íóëåâîé ÷àñòîòå. Äàëåå, ìàêñèìóì â ñïåê�òðå eCT (k; !) ñìåùàåòñÿ â îáëàñòü íåíóëåâûõ ÷àñòîòëèøü ïðè k > 0:25�A�1. Òàêîå ïîâåäåíèå â äèñïåð�ñèîííîé âåòâè !T (k) îáóñëîâëåíî îòñóòñòâèåì óïðó�ãîãî îòêëèêà ñèñòåìû íà ïðîñòðàíñòâåííûõ ìàñøòà�áàõ, ïðåâûøàþùèõ l = (2�=0:25�A�1)� 25�A.Äèñïåðñèîííûå êðèâûå âíåøíå íàïîìèíàþò àêó�ñòè÷åñêèå äèñïåðñèîííûå âåòâè â êðèñòàëëàõ: ñ óâå�ëè÷åíèåì k ÷àñòîòû !L;T èçíà÷àëüíî ðàñòóò, äî�ñòèãàþò ìàêñèìóìîâ, è çàòåì äåìîíñòðèðóþò ñïàä.Ïðèìå÷àòåëüíî, ÷òî ìàêñèìóìû â äèñïåðñèîííûõ

êðèâûõ âûõîäÿò çà ïðåäåëû ïåðâîé ïñåâäîçîíûÁðèëëþýíà, ãðàíèöà êîòîðîé äëÿ äàííîé òåìïåðà�òóðû îïðåäåëÿåòñÿ çíà÷åíèåì 1:25�A�1, è ðàñïîëàãà�þòñÿ ïðè k � 1:45� 0:03�A�1, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò çíà�÷åíèþ âîëíîâîãî ÷èñëà Äåáàÿ kD = (6�2N=V )1=3 == 1:46 �A�1. Êàê âèäíî íà ðèñ. 9, ïîëó÷åííûå ðå�çóëüòàòû ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêîãî ðàñ÷åòà äëÿäèñïåðñèîííûõ êðèâûõ õîðîøî ñîãëàñóþòñÿ ñ äàí�íûìè ïî íåóïðóãîìó ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâ, ñ ðåçóëü�òàòàìè êâàíòîâîìåõàíè÷åñêîãî ìîäåëèðîâàíèÿ [32℄,à òàêæå ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè ïî íåóïðó�ãîìó ðàññåÿíèþ ðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé [32℄, ãäå çíà÷å�íèÿ !T (k) � äâå òî÷êè äëÿ ¾T -ìîäû¿ íà ðèñóíêå �îöåíèâàëèñü èç îñîáåííîñòåé â �îðìàõ ýêñïåðèìåí�òàëüíûõ ñïåêòðîâ äèíàìè÷åñêîãî ñòðóêòóðíîãî �àê�òîðà.Âåñüìà âàæíûì ïðåäñòàâëÿåòñÿ òî, ÷òî äèñïåð�ñèîííûå çàâèñèìîñòè ïîçâîëÿþò âíåñòè ïîíèìàíèåâ èíòåðïðåòàöèþ �îðìû ïëîòíîñòè âèáðàöèîííûõñîñòîÿíèé eZ(!). Êàê áûëî ïîêàçàíî âûøå (ðèñ. 6),ñïåêòðàëüíàÿ ïëîòíîñòü eZ(!) æèäêîãî ãàëëèÿ ïðèòåìïåðàòóðå T = 313 K èìååò áèìîäàëüíûé õà�ðàêòåð. Èç ñîïîñòàâëåíèÿ äèñïåðñèîííûõ êðèâûõ!L;T (k) è ñïåêòðàëüíîé ïëîòíîñòè eZ(!), êàê ýòî959
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�èñ. 9. Ñëåâà èçîáðàæåíà äèñïåðñèÿ êîëëåêòèâíûõ âîçáóæäåíèé !(�) (k) ïðîäîëüíîé f� � Lg è ïîïåðå÷íîé f� � Tgïîëÿðèçàöèé: òðåóãîëüíèêè ïðåäñòàâëÿþò ðåçóëüòàòû ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìèêè; êâàäðàòû � ðåçóëüòàòûòðàêòîâêè äàííûõ ïî íåóïðóãîìó ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâ; êðóæêè � ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ïî íåóïðóãîìó ðàññåÿ-íèþ ðåíòãåíîâñêèõ ëó÷åé [32℄; ñïëîøíàÿ ëèíèÿ � îöåíêà äèñïåðñèîííîé âåòâè ïîïåðå÷íûõ àêóñòè÷åñêèõ êîëåáàíèé,âûïîëíåííàÿ íà îñíîâå ðåçóëüòàòîâ êâàíòîâîìåõàíè÷åñêîãî ìîäåëèðîâàíèÿ [32℄. Íàêëîíû èíòåðïîëÿöèîííîé (äëÿL-ìîäû) è ýêñòðàïîëÿöèîííîé (äëÿ T -ìîäû) ïðÿìûõ â îáëàñòü ìàëûõ âîëíîâûõ ÷èñåë îïðåäåëÿþò ñîîòâåòñòâóþùèåñêîðîñòè çâóêà #L = 2523 ì/ñ è #T = 798 ì/ñ. Ñïðàâà ïðåäñòàâëåíà ñïåêòðàëüíàÿ ïëîòíîñòü àâòîêîððåëÿöèîííîé�óíêöèè ñêîðîñòè eZ(!) àòîìîâ ðàñïëàâà ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðå T = 313 Kïðåäñòàâëåíî íà ðèñ. 9, âèäíî, ÷òî ïîÿâëåíèå íèç�êî÷àñòîòíîãî ïèêà â eZ(!) îáóñëîâëåíî êîëåáàòåëü�íûì äâèæåíèåì ÷àñòèö, äàþùèì âêëàä â àêóñòè÷å�ñêóþ ìîäó ïîïåðå÷íîé ïîëÿðèçàöèè, â òî âðåìÿ êàêîñîáåííîñòè âûñîêî÷àñòîòíîãî ïèêà â eZ(!) � êîëå�áàòåëüíûì äâèæåíèåì ÷àñòèö, �îðìèðóþùèì àêó�ñòè÷åñêèå âîëíû ïðîäîëüíîé ïîëÿðèçàöèè. Ñ äðóãîéñòîðîíû, âåëè÷èíà eZ(!) ñîäåðæèò èí�îðìàöèþ îïðîöåññàõ, ñâÿçàííûõ ñ êîëåáàòåëüíûì äâèæåíèåì÷àñòèö íà âñåõ âîçìîæíûõ äëèíàõ l = 2�=k íåçà�âèñèìî îò íàïðàâëåíèÿ. Òàêèå ñîîáðàæåíèÿ ïîçâî�ëÿþò â ðàìêàõ îáîáùåííîé äåáàåâñêîé ìîäåëè ïðåä�ñòàâèòü âåëè÷èíó eZ(!) â âèäå [59℄eZ(!) = 2mkBTk3D �� kDZ0 k2� eCL(k; !) + 2 eCT (k; !)�dk; (26)ãäå kD � âîëíîâîå ÷èñëî Äåáàÿ, N � ÷èñëî ÷àñòèö

è V � îáúåì ñèñòåìû. Íà îñíîâå èìåþùèõñÿ ñïåê�òðîâ ïðîäîëüíîãî è ïîïåðå÷íîãî ïîòîêîâ eCL(k; !) èeCL(k; !) áûë âûïîëíåí ÷èñëåííûé ðàñ÷åò èíòåãðàëü�íîãî âûðàæåíèÿ (26). Ïðè ýòîì øàã èíòåãðèðîâà�íèÿ �k ñîñòàâëÿë 0:1 �A�1, íèæíèé ïðåäåë â èíòå�ãðàëå áûë çàäàí çíà÷åíèåì 0:1 �A�1, à âåðõíèé ïðå�äåë ñîñòàâèë kD � 1:5 �A�1. �åçóëüòàòû ÷èñëåííîãîðàñ÷åòà âûðàæåíèÿ (26) ïðèâåäåíû íà ðèñ. 10, ãäåîíè ñîïîñòàâëÿþòñÿ ñ âåëè÷èíîé eZ(!), ïîëó÷åííîéíåïîñðåäñòâåííî èç ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêèõ ðàñ�÷åòîâ. Êàê âèäíî íà ðèñóíêå, âûðàæåíèå (26) òî÷íîâîñïðîèçâîäèò âñå îñíîâíûå îñîáåííîñòè ïëîòíîñòèâèáðàöèîííûõ ñîñòîÿíèé eZ(!). Ýòî ïîëíîñòüþ ïîä�òâåðæäàåò ñ�îðìóëèðîâàííûå âûøå âûâîäû î òîì,÷òî �îðìà eZ(!) îïðåäåëÿåòñÿ êîëåáàòåëüíûìè ìî�äàìè, êîòîðûå ó÷àñòâóþò â �îðìèðîâàíèè àêóñòè�÷åñêèõ âîëí ïîïåðå÷íîé è ïðîäîëüíîé ïîëÿðèçàöèé.Âûðàæåíèå (26) ïîçâîëÿåò âûïîëíèòü ðàçäåëåíèå èîöåíêó îòäåëüíûõ âêëàäîâ:960
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T = 313 K

p = 1.0 бар
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Longitudinal part�èñ. 10. Ñïåêòðàëüíàÿ ïëîòíîñòü àâòîêîððåëÿöè-îííîé �óíêöèè ñêîðîñòè ÷àñòèö æèäêîãî ãàëëèÿïðè òåìïåðàòóðå T = 313 K: ñïëîøíàÿ ëèíèÿ �ðåçóëüòàòû êîìïüþòåðíîãî ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàð-íîé/ìîëåêóëÿðíîé äèíàìèêè; êðóæêè � ðåçóëüòàòûòåîðåòè÷åñêèõ ðàñ÷åòîâ, âûïîëíåííûõ ïî �îðìó-ëå (26). �îìáû è òðåóãîëüíèêè ñîîòâåòñòâóþò ïðî-äîëüíîìó è ïîïåðå÷íîìó âêëàäàì eZL(!) è eZT (!)eZ(!) = eZL(!) + eZT (!); (27a)eZL(!) = 2mkBTk3D kDZ0 k2 eCL(k; !) dk; (27b)eZT (!) = 4mkBTk3D kDZ0 k2 eCT (k; !) dk: (27)Êàê âèäíî íà ðèñ. 10, ïîëîæåíèÿ ìàêñèìóìîâ âeZL(!) è eZT (!) ñîîòâåòñòâóþò ìàêñèìóìàì â èñõîä�íîì ñïåêòðå eZ(!). Òàê, ìàêñèìóì âêëàäà eZL(!) ïðè�õîäèòñÿ íà ÷àñòîòó ïðèìåðíî 28 ïñ�1, à ìàêñèìóì âeZT (!) ðàñïîëàãàåòñÿ íà ÷àñòîòå îêîëî 8 ïñ�1.Äàëåå, èç âûðàæåíèÿ (23) ñëåäóåò, ÷òîlim!!0 eCL(k; 0) = 0; (28)è èíòåãðàëüíîå âûðàæåíèå (27b) äàåòlim!!0 eZL(k; 0) = 0: (29)Ñëåäîâàòåëüíî, íóëåâàÿ êîìïîíåíòà ïëîòíîñòè âè�áðàöèîííûõ ñîñòîÿíèé eZ(0) îïðåäåëÿåòñÿ ëèøü âå�ëè÷èíîé eZT (0), à ñîîòíîøåíèå Êóáî ��ðèíà äëÿ êî�ý��èöèåíòà ñàìîäè��óçèè (24) ìîæåò áûòü çàïèñà�íî â âèäå

D = 2�k3D kDZ0 k2 eCT (k; 0) dk: (30)Íèæå áóäåò ïîêàçàíî, ÷òî äàííîå âûðàæåíèå ïîçâî�ëÿåò ïîëó÷èòü ìîäè�èöèðîâàííîå ñîîòíîøåíèå Ýéí�øòåéíà �Ñòîêñà. Äàëåå, èç âûðàæåíèé (27) è (29)íàõîäèì eZ(0) = 4mkBTk3D kDZ0 k2 eCT (k; 0) dk; (31)îòêóäà ïîÿâëÿåòñÿ äîïîëíèòåëüíîå ïîíèìàíèå íèç�êî÷àñòîòíîãî ïîâåäåíèÿ âåëè÷èíû eZ(!), ñîäåðæà�ùåé êîìïîíåíòó eZ(! = 0) ñ íåíóëåâûìè çíà÷åíèÿ�ìè, ÷òî íå ðåàëèçóåòñÿ äëÿ êðèñòàëëîâ. Òàê, èç âû�ðàæåíèÿ (31) ñëåäóåò, ÷òî èíòåíñèâíîñòü êîìïîíåí�òû eZ(! = 0) �îðìèðóåòñÿ íèçêî÷àñòîòíûìè êîëå�áàòåëüíûìè ïðîöåññàìè, ó÷èòûâàåìûìè ñïåêòðàëü�íîé ïëîòíîñòüþ eCT (k; !) â äèàïàçîíå âîëíîâûõ ÷è�ñåë k 2 [0; kD ℄. Òàêèì îáðàçîì, ðîñò èíòåíñèâíîñòèêîìïîíåíòû eZ(! = 0) ñ óâåëè÷åíèåì òåìïåðàòóðûðàñïëàâà ìîæåò áûòü îáóñëîâëåí ðàñøèðåíèåì îáëà�ñòè âîëíîâûõ ÷èñåë k, ãäå ìàêñèìóì â ñïåêòðàëüíîéïëîòíîñòè eCT (k; !) ïðèõîäèòñÿ íà íóëåâóþ ÷àñòî�òó. Íà äèñïåðñèîííîé êðèâîé !T (k) ýòî áóäåò ïðî�ÿâëÿòüñÿ â òîì, ÷òî ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû äîëæíàóâåëè÷èâàòüñÿ îáëàñòü âîëíîâûõ ÷èñåë (îò äëèííî�âîëíîâîãî ïðåäåëà), íà êîòîðîé â äèñïåðñèè íàáëþ�äàåòñÿ ïðîâàë, ò. å. !T (k) = 0 (ñì. ðèñ. 9).Â ðàáîòå [60℄ äëÿ èíòåðïðåòàöèè ïëîòíîñòè âè�áðàöèîííûõ ñîñòîÿíèé eZ(!) ìîëåêóë âîäû, ðàññ÷è�òàííîé íà îñíîâå ìîäåëèðîâàíèÿ ìîëåêóëÿðíîé äè�íàìèêè ñ íåêîòîðûì ìîäåëüíûì ïîòåíöèàëîì, áûëèñïîëüçîâàí óïðîùåííûé ìåòîä, ñîãëàñíî êîòîðîìóêîíòóð eZ(!) ïîäãîíÿåòñÿ íàáîðîì ëîðåíöåâûõ �óíê�öèé. Ïîëàãàåòñÿ, ÷òî ëîðåíöåâû �óíêöèè âîñïðî�èçâîäÿò îòäåëüíûå ðåæèìû � ìîäû âèáðàöèîííîéäèíàìèêè ÷àñòèö, � à êîëè÷åñòâî ýòèõ ýëåìåíòàð�íûõ �óíêöèé îïðåäåëÿåòñÿ îñîáåííîñòÿìè èñõîäíî�ãî ñïåêòðà eZ(!): êàê ïðàâèëî, ìàêñèìóìàìè è óøè�ðåíèÿìè, ïîëîæåíèÿ êîòîðûõ çàäàþò âåëè÷èíó ñäâè�ãà ëîðåíöåâûõ �óíêöèé âäîëü îñè ! (ïî ÷àñòîòå).Äàëåå, êðîìå ÷àñòîòû ñäâèãà äëÿ êàæäîé ëîðåíöå�âîé �óíêöèè òðåáóåòñÿ ïîäîáðàòü çíà÷åíèÿ âûñîòûè ïîëóøèðèíû. Òàêèì îáðàçîì, äëÿ âîñïðîèçâåäå�íèÿ ñïåêòðà eZ(!), ñîäåðæàùåãî, íàïðèìåð, q îñîáåí�íîñòåé, ñîãëàñíî ìåòîäó ðàáîòû [60℄ äîëæíî ïîòðå�áîâàòüñÿ 3q ïîäãîíî÷íûõ ïàðàìåòðîâ. Â îòëè÷èå îòìåòîäà, ïðèâåäåííîãî â ðàáîòå [60℄, ðàñ÷åò âåëè÷è�íû eZ(!) ñ ïîìîùüþ âûðàæåíèÿ (26) íå òðåáóåò íè�êàêèõ ïîäãîíî÷íûõ ïàðàìåòðîâ, à âõîäíûìè âåëè÷è�íàìè çäåñü ÿâëÿþòñÿ ëèøü ñïåêòðàëüíûå ïëîòíîñòè9 ÆÝÒÔ, âûï. 5 (11) 961



À. Â. Ìîêøèí, �. Ì. Õóñíóòäèíîâ, À. �. Íîâèêîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015eCL(!) è eCT (!), îïðåäåëåííûå â ïîëóèíòåðâàëå âîë�íîâîãî ÷èñëà 0 < k � kD. Òàêæå ñëåäóåò îòìåòèòü,÷òî �îðìû îòäåëüíûõ âêëàäîâ eCL(!) è eCT (!) íå ñî�îòâåòñòâóþò ëîðåíöåâûì �óíêöèÿì (ñì. ðèñ. 10).7. ÌÎÄÈÔÈÖÈ�ÎÂÀÍÍÎÅ ÑÎÎÒÍÎØÅÍÈÅÝÉÍØÒÅÉÍÀ�ÑÒÎÊÑÀÑâÿçü ìåæäó êîý��èöèåíòîì ñàìîäè��óçèè Dè ñäâèãîâîé âÿçêîñòüþ � æèäêîñòè çàäàåòñÿ ñîîòíî�øåíèåì Ýéíøòåéíà �ÑòîêñàD� = kBT6�r0 ; (32)ãäå r0 � ðàäèóñ ñ�åðè÷åñêîé ÷àñòèöû. Â ñëó÷àåïðîñòûõ æèäêîñòåé ñîîòíîøåíèå (32) ìîæåò áûòüïðåäñòàâëåíî â âèäå [61℄D� = kBT� �1=3; (33)êóäà âêëþ÷åíà êîëè÷åñòâåííàÿ ïëîòíîñòü � = N=V .Çäåñü � åñòü ñðåäíåå ÷èñëî áëèæàéøèõ ñîñåäåé, ëå�æàùèõ â îäíîé ïëîñêîñòè ñ äè��óíäèðóþùèì àòî�ìîì [62℄; � = 6 â ñëó÷àå ïëîòíîóïàêîâàííîé ñèñòåìûàòîìîâ è � = 5:6 äëÿ ïðîñòîé æèäêîñòè.Ñ äðóãîé ñòîðîíû, ñîîòíîøåíèå, ñâÿçûâàþùååêîý��èöèåíò ñàìîäè��óçèè è ñäâèãîâóþ âÿçêîñòü,ìîæåò áûòü ïîëó÷åíî èç �îðìóëû (30). Ïðè ìàëûõâîëíîâûõ ÷èñëàõ è ÷àñòîòàõ, ñîîòâåòñòâóþùèõ ãèä�ðîäèíàìè÷åñêèì, ñïåêòðàëüíàÿ ïëîòíîñòü eCT (k; !)âîñïðîèçâîäèòñÿ ñîîòíîøåíèåì [63�65℄eCT (k; !) = kBT (�=�)k2� [!2+( �=� )2k4℄ ; (34)èç êîòîðîãî íàõîäèìeCT (k; 0) = 1� �kBT�k2 : (35)Ïîëàãàÿ, ÷òî âûðàæåíèå (35)  k-çàâèñèìîñòüþ âèäàeCT (k; 0) � 1k2 (36)ðàñïðîñòðàíÿåòñÿ íà îáëàñòü âîëíîâûõ ÷èñåë îòk � 0 äî kD, ñ ó÷åòîì (30) ïîëó÷àåì ñîîòíîøåíèåÝéíøòåéíà �ÑòîêñàD� = 2(6�2)�2=3kBT�1=3: (37)Ñîïîñòàâëÿÿ äàííîå âûðàæåíèå ñ (33), íàõîäèì,÷òî ñîîòíîøåíèå (37) äàåò äëÿ ïàðàìåòðà � âåñü�ìà çàâûøåííîå çíà÷åíèå (1=2)(6�2)2=3 � 7:6. Ïðè�÷èíà ýòîãî ïîíÿòíà èç ðåçóëüòàòîâ, ïðåäñòàâëåííûõ
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k, Å−1

10
0.1

10
−2

10
−1

10

C̃T , Å2/пс

�èñ. 11. Êîìïîíåíòà ñïåêòðàëüíîé ïëîòíîñòèeCT (k; ! = 0) æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðå T == 313 K: êðóæêè � ðåçóëüòàòû ìîëåêóëÿðíî-äè-íàìè÷åñêèõ ðàñ÷åòîâ; øòðèõîâàÿ ëèíèÿ � ïîä-ãîíêà âûðàæåíèåì eCT (k; 0) = 0:035k�2; ñïëîø-íàÿ ëèíèÿ � ïîäãîíêà âûðàæåíèåì eCT (k; 0) == 0:055k�3=2 + 0:01k�2íà ðèñ. 11. Êàê âèäíî íà ðèñóíêå, ïðåäïîëàãàåìàÿ(1=k2)-çàâèñèìîñòü â (35) ïåðåñòàåò âûïîëíÿòüñÿ ñðîñòîì âîëíîâîãî ÷èñëà k, ãäå íàêëîí ñòàíîâèòñÿáîëåå ïîëîãèì. Âìåñòî ýòîãî ïîâåäåíèå âåëè÷èíûeCT (k; 0) äîñòàòî÷íî õîðîøî âîñïðîèçâîäèòñÿ ñîîòíî�øåíèåì âèäàeCT (k; 0) = C1k�3=2 + C2k�2; (38)ãäå C1; C2 � 0. Òîãäà èç (30) ñ ó÷åòîì (38) ïîëó÷àåìD = 4�3 C1(6�2�)�1=2 + 2�C2(6�2�)�2=3: (39)8. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÍàëè÷èå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ è ðåçóëü�òàòîâ ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìèêè æèäêî�ãî ãàëëèÿ ïîçâîëÿåò ÷åðåç ñîïîñòàâëåíèå ñî ñòðóê�òóðíûìè ñâîéñòâàìè ïðîñòûõ æèäêîñòåé âûïîëíèòüïðîâåðêó íåêîòîðûõ âûñêàçàííûõ ðàíåå ïðåäïîëî�æåíèé î åãî ëîêàëüíîé ñòðóêòóðå è ïîëó÷èòü ðÿä ðå�çóëüòàòîâ. Òàê, íàïðèìåð, ðåçóëüòàòû êëàñòåðíîãîàíàëèçà, ïðîâåäåííûå íà îñíîâå äàííûõ ìîäåëèðîâà�íèÿ, óêàçûâàþò íà òî, ÷òî æèäêèé ãàëëèé ïðè òåì�ïåðàòóðàõ, ïðåâûøàþùèõ òåìïåðàòóðó ïëàâëåíèÿ962



ÆÝÒÔ, òîì 148, âûï. 5 (11), 2015 Áëèæíèé ïîðÿäîê è äèíàìèêà àòîìîâ : : :Tm, ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé æèäêîñòü, â êîòîðîé îòñóò�ñòâóþò êàêèå-ëèáî óñòîé÷èâûå ëîêàëüíûå êðèñòàë�ëè÷åñêèå îáðàçîâàíèÿ. Â òî æå âðåìÿ, áëèæàéøååîêðóæåíèå àòîìîâ â æèäêîì ãàëëèè õàðàêòåðèçóåò�ñÿ äèàïàçîíîì êîððåëÿöèîííûõ äëèí, âåëè÷èíû êî�òîðûõ ìîãóò áûòü îöåíåíû íåïîñðåäñòâåííî èç �îð�ìû ïåðâîãî ìàêñèìóìà �óíêöèè ðàäèàëüíîãî ðàñ�ïðåäåëåíèÿ. Àíàëèç áëèæàéøåãî îêðóæåíèÿ, �îð�ìèðóþùåãî ïåðâóþ êîîðäèíàöèîííóþ ñ�åðó, óêàçû�âàåò íà íàëè÷èå â æèäêîì ãàëëèè äèìåðîâ � àòî�ìàðíûõ ïàð, â êîòîðûõ ðàññòîÿíèå ìåæäó öåíòðàìèàòîìîâ ìåíüøå 2:72�A. Ïðèìå÷àòåëüíî, ÷òî ðàíåå íàñóùåñòâîâàíèå ïîäîáíûõ êâàçèìîëåêóë Ga2 ñî ñâÿ�çüþ â 2:46�A óêàçûâàëîñü äëÿ ñëó÷àÿ êðèñòàëëè÷å�ñêîãî ãàëëèÿ [3℄. Ýòèìè ëîêàëüíûìè ñòðóêòóðíûìèîñîáåííîñòÿìè îáóñëîâëåíî ñìåùåíèå (ïî ñðàâíåíèþñ ïðîñòûìè æèäêîñòÿìè) ïîëîæåíèé âòîðîãî, òðå�òüåãî è ò. ä. ìàêñèìóìîâ â ðàäèàëüíîì ðàñïðåäåëå�íèè, ÷òî, â ñâîþ î÷åðåäü, îïðåäåëÿåò âîçíèêíîâå�íèå àñèììåòðèè è ïîÿâëåíèÿ ïëå÷à â ãëàâíîì ìàê�ñèìóìå ñòàòè÷åñêîãî ñòðóêòóðíîãî �àêòîðà. Â ñâÿ�çè ñ ýòèì, äëÿ äîïîëíèòåëüíîãî ïîäòâåðæäåíèÿ íà�ëè÷èÿ â æèäêîì ãàëëèè äèìåðîâ ñî ñâåðõêîðîòêîéñâÿçüþ âåñüìà ïîëåçíûìè ìîãëè áû îêàçàòüñÿ ðàñ�÷åòû ab initio.Ê íàñòîÿùåìó âðåìåíè èìåþòñÿ äîâîëüíî ïðîòè�âîðå÷èâûå ñâåäåíèÿ ïî òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòèêîý��èöèåíòà ñàìîäè��óçèè æèäêîãî ãàëëèÿ. Òàê,â ðàííèõ ðàáîòàõ ïî ìîäåëèðîâàíèþ [30℄ è íåéòðîí�íîé ñïåêòðîñêîïèè [31℄ ïðèâîäÿòñÿ çíà÷åíèÿ êîý���èöèåíòà ñàìîäè��óçèè ëèøü ïðè òðåõ òåìïåðàòó�ðàõ: T = 320, 875, 970 K. Òåì íå ìåíåå, êàê áûëîïîêàçàíî â ðàáîòå [34℄, ýòè çíà÷åíèÿ íå ñîãëàñóþòñÿñ òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòüþ êîý��èöèåíòà ñàìî�äè��óçèè, ïîëó÷åííîé íà îñíîâå äàííûõ áîëåå ïîçä�íèõ ýêñïåðèìåíòîâ ïî ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâ. Ïðåä�ñòàâëåííûå â äàííîé ðàáîòå ðåçóëüòàòû ìîäåëèðî�âàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìèêè ïîäòâåðæäàþò âûâîäûðàáîòû [34℄ ïî òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè êîý��è�öèåíòà ñàìîäè��óçèè. Êðîìå òîãî, ïîäãîíêà òåì�ïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè êîý��èöèåíòà ñàìîäè��ó�çèè æèäêîãî ãàëëèÿ ñ ïîìîùüþ óðàâíåíèÿ Àððåíè�óñà îáíàðóæèâàåò òåìïåðàòóðó ïåðåõîäà T � 600 K.Êàê ñëåäóåò èç àíàëèçà ñïåêòðàëüíîé ïëîòíîñòè àâ�òîêîððåëÿöèîííîé �óíêöèè ñêîðîñòè ÷àñòèö, ïðèýòîé æå òåìïåðàòóðå ïðîèñõîäèò ïåðåõîä âåäóùåéðîëè â îäíî÷àñòè÷íîé äèíàìèêå îò êîëåáàòåëüíîé êäè��óçèîííîé.�åçóëüòàòû íàñòîÿùåé ðàáîòû óêàçûâàþò íà íà�ëè÷èå â êîëëåêòèâíîé àòîìàðíîé äèíàìèêå æèäêî�ãî ãàëëèÿ äâóõ äèñïåðñèîííûõ âåòâåé, õàðàêòåðèçó�þùèõ ðàñïðîñòðàíåíèå àêóñòèêî-ïîäîáíûõ âîçáóæ�

äåíèé ïðîäîëüíîé è ïîïåðå÷íîé ïîëÿðèçàöèé. Ïðèýòîì ïîëó÷åíî óáåäèòåëüíîå ñîãëàñèå ìåæäó ýêñïå�ðèìåíòàëüíûìè äàííûìè ïî ðàññåÿíèþ íåéòðîíîâè ðåçóëüòàòàìè ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàðíîé äèíàìè�êè. Â ñâÿçè ñ ýòèì, âåñüìà èíòåðåñíûì ïðåäñòàâ�ëÿåòñÿ òî, ÷òî ¾ñëåä¿ ïîïåðå÷íûõ êîëåáàíèé ïðè�ñóòñòâóåò â ýêñïåðèìåíòàëüíî èçìåðÿåìîì äèíàìè�÷åñêîì ñòðóêòóðíîì �àêòîðå � âåëè÷èíå, êîòîðàÿ,ñîãëàñíî îïðåäåëåíèþ, íåïîñðåäñòâåííî ó÷èòûâàåòëèøü ïðîäîëüíóþ êîëëåêòèâíóþ äèíàìèêó. Äàëåå,ðåçóëüòàòû ìîäåëèðîâàíèÿ óêàçûâàþò íà òî, ÷òî âîáëàñòè ìàëûõ çíà÷åíèé âîëíîâîãî ÷èñëà äèñïåð�ñèîííàÿ êðèâàÿ, ñâÿçûâàåìàÿ ñ ïîïåðå÷íûìè êîëå�áàíèÿìè, îòñóòñòâóåò, ÷òî ÿâëÿåòñÿ âïîëíå ïîíÿò�íûì, ïîñêîëüêó ñâèäåòåëüñòâóåò îá îòñóòñòâèè ìà�êðîñêîïè÷åñêèõ óïðóãèõ ñâîéñòâ ó æèäêîñòè. Â òîæå âðåìÿ, êâàçèóïðóãîñòü, ïðîÿâëÿåìàÿ ÷åðåç ïîÿâ�ëåíèå ýòîé äèñïåðñèîííîé êðèâîé ëèøü ïðè êîíå÷�íûõ çíà÷åíèÿõ âîëíîâîãî ÷èñëà (ïðè ïðèáëèæåíèèê ãðàíèöå ïåðâîé ïñåâäîçîíû Áðèëëþýíà), îáóñëîâ�ëåíà ìåæ÷àñòè÷íûì âçàèìîäåéñòâèåì. Ñëåäîâàòåëü�íî, ìîæíî îæèäàòü, ÷òî ñ óâåëè÷åíèåì òåìïåðàòóðûè óäàëåíèåì îò òåìïåðàòóðû ïëàâëåíèÿ ðàçìåð îá�ëàñòè âîëíîâûõ ÷èñåë, â êîòîðîé äàííàÿ äèñïåðñè�îííàÿ âåòâü îòñóòñòâóåò, äîëæåí óâåëè÷èâàòüñÿ.Íàëè÷èå ñïåêòðàëüíûõ ïëîòíîñòåé êîððåëÿöèîí�íûõ �óíêöèé ïðîäîëüíîãî è ïîïåðå÷íîãî ïîòîêîâ,ïîëó÷åííûõ èç ðåçóëüòàòîâ ìîäåëèðîâàíèÿ àòîìàð�íîé äèíàìèêè æèäêîãî ãàëëèÿ äëÿ äîñòàòî÷íî øè�ðîêîé îáëàñòè âîëíîâîãî ÷èñëà, ïîçâîëèëî âûïîë�íèòü ðàñ÷åò ïëîòíîñòè âèáðàöèîííûõ ñîñòîÿíèé âðàìêàõ îáîáùåííîé äåáàåâñêîé ìîäåëè. Óñòàíîâëå�íî, ÷òî áèìîäàëüíûé õàðàêòåð ïëîòíîñòè âèáðàöè�îííûõ ñîñòîÿíèé æèäêîãî ãàëëèÿ ïðè òåìïåðàòóðàõ,áëèçêèõ ê ïëàâëåíèþ, îïðåäåëÿåòñÿ êîëåáàòåëüíîéîäíî÷àñòè÷íîé äèíàìèêîé, äàþùåé âêëàä â �îðìè�ðîâàíèå àêóñòèêî-ïîäîáíûõ êîëëåêòèâíûõ âîçáóæ�äåíèé ïðîäîëüíîé è ïîïåðå÷íîé ïîëÿðèçàöèé. Ïðèýòîì îáîáùåííàÿ äåáàåâñêàÿ ìîäåëü ïîçâîëÿåò îñó�ùåñòâèòü ó÷åò è ðàçäåëåíèå ýòèõ äâóõ âêëàäîâ. Ïî�ëó÷åíî âûðàæåíèå äëÿ êîý��èöèåíòà ñàìîäè��ó�çèè, â êîòîðîå âõîäÿò íèçêî÷àñòîòíûå êîìïîíåíòûñïåêòðàëüíîé ïëîòíîñòè ïîïåðå÷íîãî ïîòîêà äëÿ îá�ëàñòè âîëíîâûõ ÷èñåë, à òàêæå âîëíîâîå ÷èñëî Äå�áàÿ.È, íàêîíåö, ïîëó÷åíî ìîäè�èöèðîâàííîå óðàâ�íåíèå Ýéíøòåéíà �Ñòîêñà (39), ñâÿçûâàþùååêîý��èöèåíò ñàìîäè��óçèè, êîëè÷åñòâåííóþïëîòíîñòü è ïàðàìåòðû, ó÷èòûâàþùèå ñäâèãîâóþâÿçêîñòü. Â ñâÿçè ñ ýòèì âåñüìà ïîëåçíûìè ìîã�ëè áû áûòü äîïîëíèòåëüíûå ýêñïåðèìåíòàëüíûåèññëåäîâàíèÿ ÿâëåíèé ïåðåíîñà â æèäêîì ãàëëèè,963 9*
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