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Запропоновано механiзм розрахунку абсолютних п’єзооптичних кон-стант кристалiв на ос-
новi вiдомих спiввiдношень Поккельса й експериментально отриманих результатiв дослiджен-
ня впливу одновiсних тискiв на спектральнi й температурнi залежностi двопроменезаломлен-
ня. На прикладi кристалiв ТГС iз домiшкою L-треонiну розраховано дисперсiйнi та темпера-
турнi залежностi абсолютних п’єзоконстант. Показано, що найбiльший внесок у змiни п’єзооп-
тичних констант електрооптичний ефект робить поблизу фазового переходу, а при вiддаленнi
вiд точки фазового переходу в глибину сеґнетоелектричної фази внесок вiд електрооптичного
ефекту незначний i становить ∼ 13 . . .17% .
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I. ВСТУП

Дослiдження комбiнованих та абсолютних п’єзооп-
тичних коефiцiєнтiв кристалiв має самостiйне зна-
чення, оскiльки дає змогу вивчити один з важли-
вих кристалооптичних параметрiв i проаналiзувати
температурно-спектральну деформацiю оптичної iн-
дикатриси в полi механiчних зусиль. Крiм цього, вар-
то звернути увагу на дослiдження поведiнки п’єзооп-
тичних констант у дiлянцi фазових переходiв (ФП).

П’єзооптичний ефект визначає змiну оптичних
властивостей матерiалу — показника заломлення ni,
двопроменезаломлення ∆ni пiд впливом механiчного
навантаження σ. П’єзооптичний ефект найзручнiше
описувати iндукованою змiною поляризацiйних кон-
стант aij = 1/n2

ij = 1/εij [1]. Тодi тензорний запис
п’єзооптичного i пружнооптичного ефектiв має такий
вигляд:

∆aij = πijklσkl, i∆aij = ρijklχkl, (1)

де ∆aij — змiна поляризацiйної константи, πijkl — п’є-
зооптичний тензор четвертого рангу, а ρijkl — пруж-
нооптичний тензор четвертого ранґу, σkl — тензор ме-
ханiчного напруження (другого рангу), χkl — тензор
деформацiї (другого рангу). Оскiльки σkl i χkl — си-
метричнi тензори, то

∆ai = πimσmi∆ai = ρimχm. (2)

Рiвняння оптичної iндикатриси недеформованого ан-
iзотропного кристала в довiльнiй системi координат
записують так:
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yz = 1.

(3)

Пiд впливом механiчної напруги σm поляризацiйнi
константи a0

ij змiнюються на величину ∆aij :aij =

a0

ij + ∆aij або в матричнiй формi

ai = a0

i + πimσm. (4)

Тодi рiвняння недеформованої оптичної iндикатриси
вiдповiдно з (3) i (4) можна записати так:

(a0
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+ (a0

4 + π4mσm)yz + (a0
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+ (a0

6
+ π6mσm)xy = 1. (5)

Цi рiвняння описують п’єзооптичну змiну поляриза-
цiйних констант i, вiдповiдно, показникiв заломлен-
ня. Якщо через δnij позначити п’єзозмiну показникiв
заломлення, а через δ∆ni = δnj − δnk — двопромене-
заломлення, то (4) можна переписати як

∆ai = ai − ai0 =
1

n2

i

−

1

n2

i0

=
1

(ni0 + δni)2
−

1

n2

i0

(6)

або

δni = −

πimσmn3

i0

2
. (7)

Методики визначення коефiцiєнтiв рiзних парамет-
ричних ефектiв у монокристалах добре вiдомi [2]. Їх
практично без змiн застосовують i при вивченнi по-
лiдоменних кристалiв. Абсолютнi п’єзооптичнi конс-
танти кристалiв довiльної симетрiї можна встановити
вимiрюванням змiн показникiв заломлення при дiї ме-
ханiчного навантаження. Застосування з цiєю метою
класичних методiв вимiрювання показникiв залом-
лення (iмерсiйного й фотографiчного методу Обре-
їмова, методу призми) непридатне, зокрема внаслiдок
необхiдностi використовувати малi зразки, складностi
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створення в них однорiдних напружень i їх вимiрю-
вання. Важливою є точнiсть визначення показникiв
заломлення ni(∼ 10−3

− 10−4) та їх змiни пiд впли-
вом механiчних напружень σm, що реально становить
∼ 10−5. У методi призми є великий розкид даних,
неоднорiднiсть напружень у призматичному зразку,
необхiднiсть вимiрювати змiни головних показникiв
заломлення при дiї головних напружень на рiзних
зразках, складнiсть вимiрювання, доконечнiсть до-
сить якiсної обробки поверхонь.

П’єзозмiни показникiв заломлення також вимiрю-
ють iнтерференцiйними методами. Змiна рiзницi хо-
ду мiж iнтерферуючими променями при дiї тиску на
кристал, розташований в одному з плiч iнтерферо-
метра, приводить до змiн iнтерференцiйної картини,
що складається iз контрастних паралельних свiтлих i
темних смуг — максимумiв i мiнiмумiв iнтерференцiї.
Унаслiдок змiщення iнтерференцiйної картини при
дiї механiчного напруження по щiлинi фотоприймача,
останнiй реєструє змiну iнтенсивностi свiтла, аналiз
якої дає змогу визначити iндуковану рiзницю оптич-
них шляхiв iнтерферуючих променiв i п’єзооптичну
константу.

Для визначення абсолютних п’єзооптичних конс-
тант кристалiв також використовують метод пiвхви-
льових напружень, якщо механiчна мiцнiсть кристала
дозволяє iндукувати рiзницю оптичних шляхiв δ∆nk

мiж iнтерферуючими променями, яка дорiвнює од-
нiй або декiльком пiвхвилям, що викликає перiодичну
змiну iнтенсивностi свiтла. Пiвхвильове напруження
(σkm) встановлюють за змiною iнтенсивностi свiтла Ik

на виходi iнтерферометра вiд одного екстремального
значення до сусiднього, яким вiдповiдає рiзниця хо-
ду мiж iнтерферуючими променями λ/2. Використо-
вують таке спiввiдношення для пiвхвильового методу
визначення абсолютних ПОК:

πil =
2skl(ni − 1)

n3

i

−

λ

n3

i σkmdk

. (8)

II. МЕТОДИКА ЕКСПЕРИМЕНТУ

Ми запропонували розраховувати абсолютнi п’є-
зооптичнi константи, використовуючи експеримен-
тально отриманi залежностi змiни двопроменезалом-
лення ∆ni пiд впливом одновiсних тискiв σm уздовж
головних кристалофiзичних напрямiв, а також вiдомi
спiввiдношення Поккельса [2]:
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де, наприклад, δ∆nx
z , δ∆ny

z — змiна двопроменезалом-
лення в Z-напрямку при одновiсному стиску вздовж
кристалофiзичних осей X, Y; π11, π22, π12 i т. д. — аб-
солютнi п’єзооптичнi константи; nx, ny, nz — абсолют-
нi значення показникiв заломлення вздовж головних
кристалофiзичних напрямкiв, nxy, nxz, nyz — уздовж
дiагональних напрямкiв; s12, s23, s13 i т. д. — коефiцi-
єнти пружної податливостi).

Прийнято, що:
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Перепишемо систему рiвнянь (9) так:
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n3
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1

2
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41 + (nx − nyz)(S12 + S13)
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1
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Цю систему ми розв’язали методом Ґаусса, визна-
чивши всi 9 абсолютних п’єзооптичних констант.

Спектральнi та дисперсiйнi значення комбiнованих
п’єзоконстант π0

im обчислювали за експериментальни-
ми змiнами двопроменезаломлення пiд впливом одно-
вiсного тиску кристала, помiщеного мiж схрещеними
нiколями в дiагональному положеннi. У такому разi
виникає iнтерференцiйна картина. При одновiсному
стисканнi зразка спостерiгають спектральне змiщен-
ня iнтерференцiйних смуг, що вiдповiдає змiнi товщи-
ни та двопроменезаломлення зразка в напрямi поши-
рення свiтла. Баричну змiну ∆ni при цьому обчислю-
ють iз виразу:

∆ni(λ, σm) = k · λ/d(σm), (12)

де k — порядок iнтерференцiйного максимуму, а d —
товщина зразка по ходу променя.

Таким методом дослiдження комбiнованих п’єзооп-
тичних констант за вимiрюваннями впливу одновiс-
них тискiв ранiше було визначено комбiнованi п’є-
зооптичнi константи низки кристалiв: (NH4)2BeF4, се-
ґнетової солi та КDP [3–5]. Однак обчислення абсо-
лютних п’єзооптичних констант кристалiв за таким
методом зроблено вперше. Ранiше цей метод частко-
во було опрацьовано на кристалi сеґнетової солi [6].
I саме для цього кристала протестовано цей метод:
установлено досить хороший збiг теоретично розра-
хованих та експериментально вимiряних абсолютних
п’єзооптичних констант кристалiв сеґнетової солi [2].

III. РЕЗУЛЬТАТИ ТА ЇХ ОБГОВОРЕННЯ

Розгляньмо результати розрахунку абсолютних п’є-
зооптичних констант за запропонованою методикою
на прикладi кристала триглiцинсульфату (ТГС) з до-
мiшкою L-треонiну.

ТГС — це класичний сеґнетоелектрик, вище вiд
температури Кюрi Tc = 49◦С вiн належить до цент-
росиметричного класу 2/m (просторова група P2/m).
Нижче вiд Tc дзеркальна площина зникає i крис-
тал належить до полярної групи 2 (просторова група
P2/1) [7, 8]. L-треонiн — це амiнокислота, що вiдрiзня-
ється вiд глiцину групою С-СН3(ОН). Кристали ТГС
з домiшкою L-треонiну (LТТГС) ростуть асиметрич-
но щодо b-осi [9]. Внесення домiшки L-треонiну по-
слаблює температурну залежнiсть показникiв залом-
лення, двопроменезаломлення та термiчного розши-
рення кристалiв ТГС [10, 11].

На рис. 1 зображено дисперсiйнi залежностi комбi-
нованих п’єзоконстант π0

im кристалF LТТГС за кiм-

натної температури. Як видно з рисунка, в дослi-
джуваному спектральному дiапазонi п’єзоконстанти
π0

im домiшкового кристала мають незначну диспер-
сiю. При тому характер їхньої дисперсiї вiдтворює ха-
рактер дисперсiї двопроменезаломлення ∂π0

im/∂λ < 0.
Найбiльше змiнюються з довжиною хвилi коефiцiєн-
ти π0

23 i π0
21 (∂π0

23/∂λ ∼= ∂π0
21/∂λ ∼= 1.49·10−5 м2/Н·нм),

хоча дисперсiя ∆ny механiчно вiльного кристала є
найменшою.

Рис. 1. Cпектральнi залежностi комбiнованих п’єзо-
оптичних констант кристалiв ТГС з 5% домiшкою
L-треонiну за кiмнатної температури: 1 — π

0

23; 2 — π
0

12;
3 — π

0

31; 4 — π
0

21; 5 — π
0

32; 6 — π
0

13.

Вiдзначимо рiвнiсть п’єзоконстант π0

23
i π0

12
: при

λ = 628 нм π0

23
= π0

12
= 10.88·10−12м2/Н. Це озна-

чає, що при дiї тискiв σz i σy двопроменезаломлення
∆nz i ∆ny будуть рiвними мiж собою, що приведе до
зменшення анiзотропiї оптичної iндикатриси домiш-
кового кристала. Оскiльки для кристала ТГС викону-
ється спiввiдношення nx > nz > ny, то рiвнiсть ∆nz

= ∆ny означатиме усереднення показника заломлен-
ня nz = (nx + ny)/2.

На рис. 2 зображенi дисперсiйнi залежностi абсо-
лютних п’єзооптичних констант πim кристалiв LТТ-
ГС за кiмнатної температури. Як видно, абсолютнi
п’єзоконстанти πim також мають значну дисперсiю
∂πim/∂λ < 0. Характер дисперсiї πim вiдповiдає ха-
рактеревi спектральних змiн ni. Видно, що найбiльше
з довжиною хвилi змiннються константи π11, π21 i π31:
∂πim/∂λ = −0.088, −0.082 i −0.083 Бр/нм вiдповiдно.
Спектральна залежнiсть констант π23 i π33 незначна:
∂πim/∂λ = 2.75×10−2 i 2.61×10−2 Бр/нм вiдповiдно.

На рис. 3 зображено температурнi залежностi аб-
солютних п’єзооптичних констант кристалiв LTТГС
для λ = 500 нм.
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Рис. 2. Дисперсiя абсолютних п’єзооптичних констант
кристалiв ТГС з домiшкою L-треонiну за кiмнатної тем-
ператури: 1 — π31; 2 — π21; 3 — π11; 4 — π13; 5 — π22; 6 —
π32; 7 — π12; 8 — π23; 9 — π33.

Рис. 3. Температурнi залежностi абсолютних п’єзооп-
тичних констант кристалiв ТГС з домiшкою L-треонiну: 1
— π31; 2 — π21; 3 — π11; 4 — π13; 5 — π22; 6 — π32; 7 — π12;
8 — π23; 9 — π33.

Бiльшiсть п’єзоконстант πim при наближеннi до
точки ФП з боку сеґнетоелектричної фази зменшу-
ється, а при переходi в параелектричну фазу стриб-
коподiбно зростає i практично не залежить вiд тем-
ператури. П’єзоконстанти π11, π21 i π31 додатнi, що
вiдповiдає зменшенню показникiв заломлення nx, ny

i nz пiд впливом напруги σx.
П’єзооптичний ефект у кристалах групи ТГС ви-

значається “iстинним” п’єзооптичним i вторинним
електрооптичним внесками ∂ni/∂Pc. Електрооптич-
ний внесок зумовлений тим, що, внаслiдок залежнос-
тi спонтанної поляризацiї вiд температури i змiщен-
ня функцiї Pc(T ) вздовж осi температур при дiї од-
новiсного тиску σm, значення спонтанної поляризацiї
змiниться на деяку величину ∂Pc, що, своєю чергою,
приведе до додаткової електрооптичної змiни показ-
никiв заломлення:

πim = 2
∂ni

n3

i0∂σm

=
2

n3

i0

[(

∂ni

∂σm

)

iст.

+
∂ni

∂Pc

·

∂Pc

∂σm

]

, (13)

де (∂ni/∂σm)iст. — внесок “iстинного” п’єзооптичного
ефекту в п’єзозмiни показникiв заломлення.

Для оцiнки внеску вiд електрооптичного ефекту по-
трiбно знати температурну залежнiсть спонтанної по-
ляризацiї пiд впливом одновiсного напруження i зна-
чення баричного змiщення точки ФП.

Значення баричного змiщення точки ФП були отри-
манi при дослiдженнi впливу одновiсного напружен-
ня на двопроменезаломлюючi властивостi кристалiв
ТГС з домiшкою L-треонiну. Встановлено, що: змiни
∆ni пропорцiйнi до температури, при переходi через
точку Кюрi змiнюється величина похiдної ∂∆ni/∂T ;
одновiснi напруження, змiнюючи абсолютну величи-
ну ∆ni, принципово не змiнюють температурної пове-
дiнки ∆ni; пiд впливом тискiв змiщується точка ФП.

При дiї тискiв σx = 200 бар i σy = 200 бар точка ФП
змiщується в бiк нижчих температур: T x

c = 321.7 K
i, тодi як тиск σz = 200 бар змiщує останню в бiк
вищих температур T z

c = 326.6 К (за вiдсутностi ме-
ханiчного навантаження Tc = 323 К). У такому ра-
зi температурнi коефiцiєнти змiщення ФП становлять
∂Tc/∂σx = −0.0065, ∂Tc/∂σy = −0.0081 i ∂Tc/∂σz =
+0.0179 К/бар. “Сумарний” (гiдростатичний) коефiцi-
єнт змiщень точки ФП пiд впливом одновiсних тискiв
становить: ∂Tc/∂p =

∑3

i=1
∂Tc/∂σi = +0.0033 К/бар.

З одного боку, цi результати добре корелюють iз
вiдповiдними даними для чистого кристала ТГС [12],
де знайдено такi значення: ∂Tc/∂σx = −7, ∂Tc/∂σy =
−8.5 i ∂Tc/∂σz = 20 К/кбар. Отриманi коефiцiєнти
є дещо меншими, що пiдтверджує зростання жорст-
костi кристалiв ТГС при внесеннi домiшок. У про-
цесi росту кристала з домiшкою L-треонiну домiшка
входить у кристалiчну структуру кристала ТГС, за-
мiщаючи один глiцин. Глiцини I-III є планарними в
парафазi, тодi як у сеґнетофазi глiцин I стає непла-
нарним. Коли молекула L-треонiну замiщає глiцин I,
спонтанна поляризацiя Pc стає фiксованою i виникає
поле змiщення, яке змiнює всi дiелектричнi парамет-
ри кристала, а також змiщує точку ФП. Замiщення
глiцину L-треонiном ймовiрнiше, коли кристал виро-
щується в сеґнетофазi. Крiм того, значне змiщення
точки ФП в бiк високих температур, очевидно, зу-
мовлено дiєю одновiсного тиску на сеґнетоелектричнi
домени, якi в кристалi ТГС являють собою трубки
з овальним, частiше всього лiнзоподiбним перерiзом,
витягнутим уздовж напрямку, перпендикулярного до
осi c. Меншi значення цих величин у кристалi LТТ-
ГС порiвняно з чистим кристалом зумовленi тим, що
в домiшкових кристалах домени мали великi розмiри,
але неправильну форму й розмитi краї i їхня концен-
трацiя зменшується в процесi спонтанного старiння
зразкiв.

Цi результати якiсно добре узгоджуються з дослi-
дженням впливу одновiсного тиску на параметри пе-
тель гiстерезису чистого кристала ТГС [13, 14]. Уста-
новлено, що тиски σ11 i σ22 приводять до зростання
спонтанної поляризацiї й коерцетивного поля, а тиск
σ33 — до їхнього зменшення. Автори припустили, що
кристал ТГС є не лише сеґнетоелектриком, але й фе-
роеластоелектриком. Одночасне прикладання елект-
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ричного й механiчного полiв до таких кристалiв при-
водить до його монодоменiзацiї, тобто встановлення
якогось одного орiєнтуючого стану. При тому тиски
σ11 i σ22 сприяють руху доменiв, а тиск σ33 — утруд-
нює його.

Пiд час розрахункiв ураховано факт столостi фор-
ми кривої Pc(T ) пiд впливом σm, що узгоджується
з вiдповiдними дослiдженнями спонтанної поляриза-
цiї кристалiв ТГС пiд впливом гiдростатичного тиску
[15]: тиск до 6 кбар не впливає на молекулярний меха-
нiзм поляризацiї кристалiв ТГС, а лише змiщує точ-
ку Кюрi за рахунок збiльшення кiлькостi диполiв в
одиницi об’єму. Цi залежностi дають змогу визначити
прирости спонтанної поляризацiї δPc i δP 2

c (оскiльки
спонтанний електрооптичний ефект у кристалах ТГС
є квадратичним) при вiдповiдних тисках σm. Визна-
чивши величини d∆ni/dP 2

c та використавши знайде-
нi величини δP 2

c , розрахували прирости вторинного
електрооптичного ефекту в змiни двопроменезалом-
лення δ∆ni = d∆ni/dP 2

c · δP 2

c .
Iз формули (13) знайдено, що найбiльший внесок

у змiни п’єзооптичних констант πim електрооптич-
ний ефект робить у дiлянцi ФП. Iз вiддаленням вiд
точки ФП в глибину сеґнетоелектричної фази внесок
вiд електрооптичного ефекту незначний i становить
∼ 13 . . .17%. Цi результати добре узгоджуються з ре-
зультатами, отриманими як рiзниця мiж πim у сеґне-
тофазi й екстрапольованими даними з параелектрич-
ної фази.

Порiвняти температурну поведiнку πim(T ) чистих
i домiшкових кристалiв неможливо через вiдсутнiсть
значень абсолютних п’єзоконстант πim(T ) для чистих
кристалiв ТГС. Але порiвняння поведiнки комбiнова-
них п’єзоконстант π0

im(T ) цих кристалiв дає пiдста-
ви стверджувати, що при ФП величина стрибкоподiб-
них змiн п’єзоконстант (розривання функцiї π0

im(T ))
домiшкових кристалiв значно менша. Це зумовлено
тим, що доданок dPc/dσm, пропорцiйний до δPc, для
домiшкових кристалiв менший, нiж для чистих крис-
талiв за рахунок менших значень dTc/dσm i меншої
спонтанної поляризацiї.

Анiзотропiя коефiцiєнтiв δπ0

im домiшкових криста-
лiв визначається, в основному, рiзними за величи-
ною коефiцiєнтами dTc/dσm. Так, для чистих i домiш-
кових кристалiв δπ0

32
> δπ0

31
, тому що

∣

∣dTc/dσ2

∣

∣ >
∣

∣dTc/dσ1

∣

∣, а δπ0

23
> δπ0

21
, тому що

∣

∣dTc/dσ3

∣

∣ >
∣

∣dTc/dσ1

∣

∣. Зрозумiло, що анiзотропiя коефiцiєнтiв
δπ0

im при однакових m i рiзних визначається анi-
зотропiєю коефiцiєнтiв спонтанного електрооптично-
го ефекту d∆ni/dP 2

c : нерiвнiсть δπ0

32
> δπ0

31
вiдпо-

вiдає
∣

∣d∆n2/dP 2
c

∣

∣ >
∣

∣d∆n1/dP 2
c

∣

∣, а δπ0
23 > δπ0

21 —
∣

∣d∆n3/dP 2

c

∣

∣ >
∣

∣d∆n1/dP 2

c

∣

∣.
Така якiсна вiдповiднiсть коефiцiєнтiв δπ0

im,
dTc/dσm i d∆ni/dP 2

c пiдтверджує припущення, що
внесок вторинного електрооптичного ефекту в анома-
лiїї π0

im i πim достатньо суттєвий порiвняно з внеском
аномалiй пружних констант.

Варто вiдзначити, що для домiшкових кристалiв
ТГС температурнi коефiцiєнти змiн п’єзоконстант у
параелектричнiй i сеґнетофазi далеко вiд точки Кю-
рi (T < Tc — 25 К) є незначними i приблизно од-
наковими: dπim/dT ∼ 7 . . . 15·10−14м2 / Н·К, а самi
п’єзоконстанти є слабо анiзотропними. I лише з на-
ближенням до Tc вторинний електрооптичний ефект
i, можливо, аномалiї пружних констант, вiдомостi про
якi, на жаль, вiдсутнi, приводять до значної анiзотро-
пiї п’єзоконстант.

Отже, й цiй статтi запропоновано алґоритм роз-
рахунку абсолютних п’єзооптичних констант крис-
талiв, на основi вiдомих спiввiдношень Поккельса й
експериментально отриманих результатiв дослiджен-
ня впливу одновiсних тискiв на спектральнi й темпе-
ратурнi залежностi двопроменезаломлення. На при-
кладi кристалiв ТГС iз домiшкою L-треонiну розра-
ховано дисперсiйнi й температурнi залежностi абсо-
лютних п’єзоконстант. Показано, що найбiльший вне-
сок у змiни п’єзооптичних констант електрооптич-
ний ефект робить у дiлянцi ФП, а з вiддаленням вiд
точки ФП в глибину сеґнетоелектричної фази внесок
вiд електрооптичного ефекту є незначним i становить
∼ 13 . . . 17%.
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THE CALCULATION OF ABSOLUTE PIEZOOPTIC CONSTANTS OF TGS CRYSTALS
WITH L-TREONINE ADMIXTURE

V. Yo. Stadnyk, M. O. Romanyuk, Yu. I. Kiryk
Ivan Franko National University of Lviv,

8, Kyryla i Mefodija St., Lviv, UA–79005, Ukraine

e-mail: vasylstadnyk@ukr.net

The mechanism of calculation of the absolute piezooptic constants of crystals using the Pokkel’s correlations
and experimental results of measuring the uniaxial pressure action upon the spectral and temperature dependences
of birefringence were proposed. The dispersion and temperature dependences of absolute piezooptic constants of
TGS crystals with L-threonine admixture were calculated. It was shown that the electrooptic effect makes the
most contribution to the piezooptic constant changes near the phase transition region. The electrooptic effect
contribution becomes insignificant (∼13. . . 17%), if the distance from phase transition point to the depth of
ferroelectric phase increases.
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