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Центральный пик в кристалле титаната стронция в окрестности

фазового перехода из тетрагональной в кубическую фазу
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В кристалле SrTiO3 в широком температурном (22−316K) и частотном (2−1020 cm−1) диапазонах

измерены спектры комбинационного рассеяния света. Показано, что при температурах выше 70K в

низкочастотных спектрах комбинационного рассеяния света появляется центральный пик. В спектральной

геометрии с поворотом поляризации вблизи температуры фазового перехода из кубической в тетрагональную

фазу Tc = 106K центральный пик демонстрирует свойства фазового перехода типа порядок–беспорядок.
Подобное поведение центрального пика объясняется взаимодействием низкочастотной мягкой моды Eg с

релаксационной модой вблизи Tc .
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1. Введение

Появление центрального пика (ЦП) в комбинацион-

ном рассеянии света (КРС) в окрестности температуры

фазового перехода Tc является характерной особен-

ностью сегнетоэлектриков с фазовым переходом типа

порядок–беспорядок [1,2]. Для этих переходов характер-

ны температурные зависимости интегральной интенсив-

ности A и ширины центрального пика γR , описываемые

формулами [2,3]:

γR(T ) = γ0
|Tc − T |

Tc
, (1)

1/A(T ) ∝ χ(0)−1 ∝ |T − Tc |. (2)

Теоретические предсказания [2] и недавние экспери-

ментальные исследования ЦП в LiNbO3, LiТaO3 [4–6]
показали, что для фазовых переходов типа смещения

центральный пик также ярко проявляется в широком

температурном диапазоне, а в непосредственной бли-

зости от фазового перехода выполняются условия (1),
(2). В [7] сделано предположение, что в окрестности Tc

при наличии связи между внутренней релаксационной

и колебательной модами начинает появляться дина-

мический отклик кристалла типа порядок–беспорядок.
Индивидуальная особенность материала заключается в

степени этого взаимодействия, что определяет темпе-

ратурный интервал, в котором наблюдаются указанные

выше свойства.

В связи с этим интересным представляется ответ

на следующий вопрос. Справедливо ли данное утвер-

ждение для сегнетоэлектриков, в которых при при-

ближении к фазовому переходу наблюдаются признаки

сегнетоэлектрического фазового перехода (например,
наличие мягкой моды [3]), а сам переход не является

сегнетоэлектрическим? Типичным представителем этого

класса кристаллов является титанат стронция (SrTiO3), в
котором фазовый переход типа смещения из кубической

в тетрагональную фазу (m3m → 4/mmm) при темпера-

туре Tc = 106 К [8] сопровождается появлением мягкой

моды [9], [10], однако кристалл остается параэлектриком

вплоть до самых низких температур. При этом фазо-

вом переходе аномалии диэлектрической проницаемости

отсутствуют [11], но наблюдаются аномалии в тем-

пературных зависимостях теплоемкости [12], упругих

постоянных [13,14] и скорости звука [15].
Впервые ЦП в титанате стронция в окрестности Tc

был обнаружен в [16], однако температурная зависи-

мость ширины ЦП не была определена. Более поздние

работы, посвященные исследованию ЦП в SrTiO3, вы-

полненные на интерферометре Фабри–Перо с хорошим

спектральным разрешением, исследуют более низко-

температурный диапазон [17–19]. Поэтому актуальным

представляется исследование температурной зависимо-

сти центрального пика в кристалле титаната стронция

в широком температурном и частотном диапазонах и

подробное измерение параметров ЦП в окрестности

температуры фазового перехода при Tc = 106K.

2. Эксперимент

Образец кристалла титаната стронция вырезан вдоль

кристаллографических осей (X ,Y, Z) в виде прямоуголь-

ного параллелепипеда размером 5× 5× 5mm. Торцы

полированы до оптического качества. При комнатной

температуре (в кубической фазе) кристалл был помещен

в металлическую обойму таким образом, что в одном

направлении торцы образца были не зажаты. Разница ко-

эффициента линейного расширения кристалла и метал-

лического держателя образца обусловила формирование

оси Z в этом направлении в тетрагональной фазе при

охлаждении кристалла ниже Tc .

Измерения спектров комбинационного рассеяния све-

та проведены в геометриях VV–Z(XX)Y , VH–Z(XZ)Y
и HV–Z(Y X)Y в широком температурном (22–316 К)
и частотном (2–1020 cm−1) диапазонах. Для сравнения
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измерений амплитуды центрального пика при различ-

ных температурах спектры нормированы на амплитуду

колебательного пика ∼ 620 cm−1. В качестве возбужда-

ющего излучения использован аргоновый лазер (длина
волны 514 nm, мощность 400mW). Для расширения

частотного диапазона в область низких частот в качестве

возбуждающего источника излучения использовалось

также излучение He–Ne-лазера (длина волны 632.8 nm,

мощность 20mW). Образец был помещен в криостат

замкнутого цикла, температура в котором поддержива-

лась с точностью 0.5K. Спектры регистрировались на

тройном монохроматоре TriVista777.

3. Результаты и обсуждение

Типичные экспериментальные спектры комбинаци-

онного рассеяния света в представлении спектраль-

ной плотности In(ω) = I(ω)/(1 + n)ω приведены на

рис. 1. Здесь I(ω) — интенсивность рассеянного света,

n = 1/[exp ~ω/kT − 1] — распределение Бозе, которое

позволяет избавиться от тривиальной температурной

Рис. 1. Характерные спектры комбинационного рассеяния

света в кристалле SrTiO3 в представлении спектральной

плотности. 1 — спектры в кубической фазе при различной

температуре; 2, 3 — в тетрагональной фазе при температурах

101 и 72K соответственно.

Рис. 2. Температурная зависимость частоты мягкой моды,

полуширины центрального пика и обратной величины инте-

гральной интенсивности ЦП в спектральной геометрии VH.

зависимости для колебательных спектров, kB, ~, ω и

T — соответственно постоянные Больцмана и Планка,

частота рассеянного света и температура. Использованы

логарифмические шкалы, которые позволяют визуали-

зировать изменение спектральной формы низкочастот-

ной части спектра. Линиями 2, 3 изображены спектры

кристалла в тетрагональной фазе, сплошными линиями

(1) — в кубической (переход из кубической фазы

в тетрагональную фиксируется по появлению острого

пика первого порядка на частоте 143 cm−1 [20], [21])
В спектрах также отчетливо регистрируются колеба-

ния, смягчающиеся при приближении к Tc , обозначен-

ные на рис. 1 символами A и B . Согласно [9], линия

B имеет симметрию A1g , которая активна только в

геометрии VV, а линия A симметрии Eg — в гео-

метрии VH. Действительно, в настоящем эксперименте

в геометрии VV присутствует только линия B , а в

геометриях VH и HV интегральная интенсивность линии

A по величине существенно превышает аналогичную

величину B (наличие линии B в этих геометриях может

быть обусловлено неточностью ориентировки кристал-

ла или появлением в тетрагональной фазе доменов

различной ориентации). Подгонка экспериментальной

кривой зависимостью ωSM = K|T − Tc |
n дает величину

n, равную 0.4 и 0.42 соответственно для колебаний A
и B (зависимость ωSM(T ) для линии B в геометрии VH

приведена на рис. 2).
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Во всех геометриях при температурах, превышаю-

щих 70К, отчетливо регистрируется центральный пик.

На рис. 2 представлены температурные зависимости

полуширины центрального пика γR и его обратной ам-

плитуды A−1 в геометрии VH (ЦП подгонялся контуром

Лоренца с центром на нулевой частоте).

Из приведенных данных следует, что в этих условиях в

окрестности фазового перехода поведение ширины и ам-

плитуды центрального пика можно описать уравнением

(1) и (2). В других спектральных геометриях подобные

зависимости не наблюдались.

4. Заключение

Таким образом, в спектральной геометрии VH вблизи

температуры Tc в поведении центрального пика на-

блюдаются свойства перехода типа порядок–беспорядок.
Следуя выводам, сделанным в [7], можно предположить,

что в SrTiO3 появление ЦП в окрестности фазового

перехода и проявление свойств этого пика, характерных

для перехода типа порядок–беспорядок, может быть

обусловлено взаимодействием релаксационной моды с

наиболее низкочастотной мягкой модой симметрии Eg .

Эта мода проявляется в спектральной геометрии VH,

что обусловливает проявление критических явлений

именно в этой геометрии.
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