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Изучены особенности характера распространения звука на частоте 1.1 ГГц в изотропной ф азе хо- 
лестерилмиристата. Анализ экспериментальных данных с позиций теории взаимодействующих мод 
показывает, что особенности температурного поведения скорости и коэффициента поглощения 
звука обусловлены взаимодействием гиперзвуковой волны с флуктуациями шага холестерической 
спирали.
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ВВЕДЕНИЕ

Акустические методы являются наиболее ин­
формативными при изучении кинетических 
свойств фазового перехода "изотропная жид­
кость -  жидкий кристалл” (ИЖ-ЖК). Взаимодей­
ствие звуковых волн с флуктуациями параметра 
порядка в изотропной фазе жидкого кристалла 
проявляется в виде сильной частотной и темпера­
турной зависимости коэффициента поглощения 
и заметной дисперсии скорости звука. Поведе­
ние акустических параметров изотропной фазы 
в окрестности перехода ИЖ-ЖК исследовано 
наиболее подробно для ультразвукового диапазо­
на частот. В области температуры перехода 
ИЖ-ЖК коэффициент поглощения принимает 
максимальное, а скорость -  минимальное значе­
ния [1], при этом вдали от перехода изменение 
этих величин с температурой весьма незначи­
тельно. С ростом частоты звука аномалии в тем­
пературном поведенрш коэффициента поглоще­
ния и дисперсии скорости становятся менее выра­
женными.

Исследованию температурного поведения 
акустических параметров изотропной фазы в ги­
перзвуковом диапазоне частот посвящено огра­
ниченное число работ [2-8]. В изотропной фазе 
нематиков М ББА и ПАА экспериментально об­
наруживается значительная дисперсия скорости 
гиперзвука, причем величина дисперсии слабо за­
висит от близости к температуре перехода в нема­
тическую фазу [В]. Полученные для нематиков 
экспериментальные данные хороню описывают­
ся в рамках релаксационой теории распростране­
ния звука с учетом одного времени релаксации.

Для холестериков поведение акустических па­
раметров изотропной фазы оказывается более 
сложным. В нашей прежней работе [9] мы изучи­
ли температурное поведение скорости и коэффи­
циента поглощения для трех частот гиперзвука 
(1.1, 4.9 и 7 ГГц) в изотропной фазе холестери­
ческого жидкого кристалла холестерилмиристат 
(ХМ). Анализ экспериментальных данных пока- * 
зал, что картина дисперсии скорости гиперзвука в 
ХМ в целом такая же. как и в изотропной фазе не­
матиков. Вместе с тем, для звука с частотой 1.1 ГГц 
в изотропной фазе ХМ выявлены особенности в 
температурном поведении скорости и поглоще­
ния, которые не могут быть описаны процессом 
релаксации объемной вязкости.

В настоящей работе выполнен анализ темпера­
турного поведения скорости и коэффициента по­
глощения звука с частотой 1.1 ГГц в изотропной 
фазе ХМ. Полученные результаты обсуждаются с 
позиций теории взаимодействующих мод [10, 11].

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ЧАСТЬ
Скорость и поглощение гиперзвука определя­

лись по смещению и ширине компонент спектра 
Мандельштама-Бриллюэна [12]. Спектры рассе­
янного света регистрировались на спектральной 
установке с двухпроходным интерферометром 
Фабри-Перо [2]. Острота интерференционной 
картины была порядка 35, контраст -  5 х 104, угол 
рассеяния составлял 19.6 ± 0.2° (этому углу рассея­
ния соответствует частота звука/ =  1.04—1.1 ГГц). 
Ошибка в измерении скорости и коэффициента 
поглощения звука не превышала соответственно 
1% и 15%. В качестве источника возбуждающего 
излучения использовался He-Ne лазер (632.8 нм).
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Рис. 1. Температурная зависимость скорости звука на 
частоте 1.1 ГГц. Верхняя и нижняя пунктирные линии-  
V̂  и Vq, соответственно.

Рис. 2. Температурная зависимость величины ал. на 
частоте 1.1 ГГц. Сплошная линия -  результат сглажи­
вания экспериментальных данных.

Исследованный образец ХМ предварительно 
обеспыливался путем продавливания под вакуу­
мом через фильтр с диаметром пор 0.2 мкм. Очи­
щенный от пыли образец запаивался в цилиндри­
ческую кювету и помещался в электронный тер­
мостат, который стабилизировал температуру с 
точностью ±0.01°С.

Температура просветления tc нашего образца 
ХМ при нагревании холестерической фазы со­
ставляла 83.1 ±0.02°С. Переход в фазу тумана при 
охлаждении изотропной фазы происходил при
83.6 ± 0.02°С.

РЕЗУЛЬТАТЫ  И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

Зависимость скорости гиперзвука V от темпе­
ратуры образца t приведена на рис. 1. На рис. 2 
представлена температурная зависимость коэф­
фициента поглощения, умноженного на длину 
волны звука оХ. Из рис. 1 видно, что поведение 
скорости гиперзвука с изменением температуры 
образца имеет сложный характер. В интервале 
температур от 100°С до ~90°С скорость звука уве­
личивается линейно с уменьшением температуры 
(dV/dt = -2.9 м с-1 град-1). В интервале температур 
от ~90°С до ~86°С наблюдается нелинейный рост 
скорости гиперзвука. При t < 86°С вновь имеет 
место линейное увеличение скорости звука с темпе­
ратурным коэффициентом dV/dt = -4  м с-1 град"1.

Из рис. 2 видно, что в области температуры 
~89°С наблюдается слабый максимум для коэффи­
циента поглощения, умноженного на длину волны 
звука, а при г < 85°С наблюдается рост величины 
ак. Температурная область наблюдаемого макси­
мума совпадает с областью особенности в поведе­
нии скорости гиперзвука, связанной с отклонением 
от линейной зависимости от температуры.

Как показано ранее [9], в изотропной фазе ХМ 
в частотном интервале 1-7 ГГц имеет место ре­
лаксационный процесс, связанный с релаксацией 
объемной вязкости, характерное время которого 
(т ~ 7 х 10"11 с) слабо зависит от температуры об­
разца. Вместе с тем, температурное поведение 
скорости звука на частоте 1.1 ГГц дает основание 
предположить, что на фоне процесса релаксации 
объемной вязкости с большой дисперсией ско­
рости гиперзвука (около 12%) проявляется еще 
один релаксационный процесс, параметры кото­
рого сильно зависят от близости к температуре 
перехода tc.

Расчет времени релаксации этого процесса 
проводился в рамках теории взаимодействующих 
мод [10].

Согласно теории, особенности в поведении по­
глощения и дисперсии скорости звука могут быть 
описаны функциями приведенной частоты:

V2 -  V2
= B ( T ) f{(x) (1)

vi

(cay = n B (T ) f2(x). (2)

Здесь (аХ)' -  избыточное поглощение звука, свя­
занное с взаимодействием продольного звука с 
флуктуациями параметра порядка; V0) -  скорость 
звука на частоте со; V -  адиабатическая скорость 
продольного звука на частотах, где эти флуктуа­
ции как бы замораживаются; В(Т) = АСР/С ()Р, С°Р -
теплоемкость при постоянном объеме в отсутст­
вие флуктуаций параметра порядка, ДСР -  избы­
ток теплоемкости, связанный с флуктуациями па­
раметра порядка,
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Параметры релаксационного процесса, рассчитанные по результатам гиперзвуковых экспериментов на частоте 
1.1 ГГц

и°С К», м с"1 V0, м с 1 V, м с '1 В(Т) / .w X /г(*) хх 109, с (а^);еор
92 1365 1345 1349 0.0291 0.8012 0.5364 0.2662 0.55 0.0243
91 1369 1347 1353 0.0319 0.7289 0.3880 0.2886 0.77 0.0289
90 1373 1350 1358 0.0332 0.6541 0.2828 0.2991 1.05 0.0312
89 1377 1353 1364 0.0346 0.5438 0.1762 0.2956 1.69 0.0321
88 1381 1356 1371 0.0359 0.4022 0.0883 0.2626 3.37 0.0296
87 1385 1359 1378 0.0372 0.2711 0.0382 0.2053 7.79 0.0240
86 1389 1362 1386 0.0385 0.1121 0.0063 0.1000 47.2 0.0121

f i ( x )  = Д jc + (1 + х2У
'--2

Ш )  =  Д -

1-1
2 ч 2X + ( 1 + X ) - Д х

(3 )

(4)

2 гп г „ е х = - [ 1 ] .

Из [10] следует, что при сот — *• функция
/,(х) — 0, а при от — -  0 имеем f ( x )  = 1. Следова­
тельно, зная значение скоростей V„ и V0 соответ­
ственно, при со — - со и со — ► 0 для данного релак­
сационного процесса, можно определить В(Т) из 
формулы (1) в виде

= В{Т).

Определенные таким образом значения 5(7) да­
ют возможность найти значения функции f\(x), а 
затем оценить время релаксации т в исследуемом 
интервале температур.

Значения V0 были найдены экстраполяцией 
поведения скорости при t > 90°С на область тем­
ператур t < 90°С. Величины представляют со­
бой результат экстраполяции хода скорости в 
температурном интервале 83-86°С в область бо­
лее высоких температур.

Рассчитанные таким образом параметры ре­
лаксационного процесса приведены в таблице.

Полученные значения времени релаксации т в 
интервале температур 86-92°С позволяют рас­
считать избыточное поглощение гиперзвука по 
формуле (2). Рассчитанные значения / 2(х) и
(aA)ieop приведены в таблице.

Как видно из таблицы, с изменением темпера­
туры величина (оЛ)^сор проходит через максимум
при t = 89°С, причем при этой же температуре 
экспериментально наблюдается максимум коэф­

фициента поглощения, умноженного на длину 
волны звука (рис. 2). Таким образом, температур­
ное поведение величины избыточного поглоще­
ния звука (аА,)те0р > рассчитанного по особенности
поведения скорости в этом интервале темпера­
тур, качественно согласуется с температурной за­
висимостью величины сЛ, полученной в экспери­
менте. При этом следует отметить, что экспери­
ментально измеренное избыточное поглощение 
звука приблизительно в 3 раза превышает рас­
считанное теоретически.

Анализ температурного поведения функции 
/ 2(х) показывает, что она принимает максималь­
ное значение при t = 90°С. Согласно теории [10], 
функция/2(х) достигает максимального значения 
при значении аргумента х  = 0.24. Для звука с час- * 
тотой 1.1 ГГц (со = 6.9 рад с-1) это условие выпол­
няется при т = 1.21 х 10“9 с. Такое значение т хоро­
шо согласуется со значением времени релакса­
ции, рассчитанным по поведению скорости звука 
при I -  90°С (т = 1.05 х 10"9 с).

Таким образом, исследование поведения акус­
тических параметров в изотропной фазе холесте- 
рилмиристата показывает, что в гиперзвуковом 
диапазоне частот помимо процесса релаксации 
объемной вязкости, характеризуемого значи­
тельной дисперсией скорости звука и слабой зави­
симостью времени релаксации от температуры, 
проявляется еще один релаксационный процесс, 
характерное время которого сильно зависит от 
близости к температуре перехода в мезофазу. 
Этот релаксационный процесс обуславливает 
экспериментально наблюдаемые особенности в 
температурном поведении скорости и коэффици­
ента поглощения звука на частоте 1.1 ГГц.

Ярко выраженная температурная зависимость 
времени релаксации процесса, наблюдаемого в 
гиперзвуковой области частот, свидетельствует 
о том, что он также связан с флуктуациями пара­
метра порядка.

Ввиду того, что флуктуациями параметра по­
рядка в жидких кристаллах являются флуктуа­
ции в пространственном распределении осей ани-
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зотропных молекул, информацию о температур­
ной кинетике этих флуктуаций можно получить, 
изучая спектры крыла линии Релея (КЛР).

Наши исследования спектров КЛР в изотроп­
ной фазе ХМ показали, что в этом жидком крис­
талле наблюдается интенсивное, но очень узкое 
крыло, ширина которого не превышает ширину 
аппаратной функции спектрального прибора, ис­
пользовавшегося в экспериментальной установке
[13]. Однако, значения времени релаксации, рас­
считанные по особенностям поведения скорости 
и коэффициента поглощения звука на частоте
1.1 ГГц (см. таблицу) таковы, что соответствую­
щие им полуширины КЛР намного превышают 
аппаратную функцию использованного нами ин­
терферометра и, следовательно, могли бы быть 
зарегистрированы на нашей спектральной уста­
новке, что не соответствует действительности. 
Следовательно, обнаруженный в изотропной фа­
зе ХМ процесс, характеризующийся сильной тем­
пературной зависимостью времени релаксации и 
обуславливающий особенности в температурном 
поведении скорости и поглощения гиперзвука на 
частоте 1.1 ГГц, связан не с ориентационным дви­
жением молекул.

Экспериментальные исследования скорости и 
коэффициента поглощения гиперзвука в изотроп­
ной фазе нематиков МББА и ПАА [8] не выявили 
каких-либо аномалий в температурном поведении 
этих параметров, подобных тем, что наблюдали и 
в изотропной фазе холестерилмиристата. Таким 
образом, наблюдаемый в изотропной фазе холес­
терика ХМ релаксационный процесс связан, по-ви­
димому, с особенностями формирования холесте­
рической мезофазы [14].

В изотропной фазе холестерика при прибли­
жении к температуре перехода в холестеричес­
кую фазу флуктуационным образом возникают и 
исчезают области, характеризуемые холестери­
ческим упорядочением молекул. Времена их су­
ществования и размеры зависят от близости к 
температуре перехода. В этих областях, если их 
размеры еще недостаточно велики, чтобы гово­
рить о возникновении холестерической спирали в 
прямом смысле этого слова, тем не менее, реали­
зуется ближний ориентационный порядок холес­
терического типа. Такое упорядочение можно 
сравнить с появлением и исчезновением в изотроп­
ной фазе произвольным образом расположенных 
и ориентированных “кусков холестерической 
спирали’', степень корреляции между которыми 
растет по мере приближения к температуре пере­
хода [14].

Если рассмотреть возможные тины флуктуа­
ций параметра порядка в изотропной фазе холес­
териков, то в первом приближении можно выде­
лить три основных: 1) флуктуации в направлении 
преимущественного упорядочения осей молекул

на масштабах, меньших шага спирали; 2) флукту­
ации шага холестерической спирали; и 3) флукту­
ации в пространственной ориентации самой холе­
стерической спирали.

Первый тип флуктуаций аналогичен флуктуа­
циям параметра порядка, имеющим место в изо­
тропной фазе нематиков [15]. Второй и третий 
типы флуктуаций характерны только для изо­
тропной фазы холестерика.

При исследовании флуктуаций параметра по­
рядка в изотропной фазе холестерика методом 
деполяризованного рассеяния света вклад в уши- 
рение линии возбуждающего света могут дать 
только флуктуации первого и третьего типа, т.е. 
вклад со стороны ориентационного движения са­
мих молекул и холестерической спирали как це­
лого. Флуктуации шага холестерической спирали 
не связаны с переориентацией молекул, и, следо­
вательно, флуктуации этого типа не вносят ника­
кого вклада в результирующую ширину линии де­
поляризованного рассеяния.

Очевидно, что характерные частоты релакса­
ции рассмотренных типов флуктуаций параметра 
порядка значительно отличаются друг от друга. 
Значения частоты релаксации флуктуаций перво­
го типа лежат (по аналогии с нематиками) в ульт­
развуковой области частот. Это подтверждается 
нашими измерениями времени релаксации флук­
туаций параметра порядка в изотропной фазе хо­
лестерилмиристата методом акустического двулу- 
чепреломления [16]. Значения частоты релакса­
ции флуктуаций в пространственной ориентации 
холестерической спирали как целого гораздо ниже 
и лежат, вероятно, в частотном интервале от не­
скольких десятков до сотен килогерц. Флуктуации 
шага холестерической спирали являются самым 
“быстрым" процессом, и его характерные частоты 
лежат в частотном диапазоне от нескольких десят­
ков мегагерц до нескольких гигагерц.

Таким образом, порядок величины времени 
релаксации флуктуаций параметра порядка, рас­
считанного в настоящей работе, свидетельствует 
о том, что в изотропной фазе холестерилмириста­
та в гиперзвуковой области частот эксперимен­
тально наблюдается взаимодействие звуковых 
волн с флуктуациями шага холестерической спи­
рали, которое проявляется в особенностях темпе­
ратурного поведения скорости и коэффициента 
поглощения звука.
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Abstract—The features of the sound propagation at a frequency of 1.1 GHz in the isotropic phase of choles­
teryl miristate are studied. The analysis of experimental data in terms of the theory of interacting modes shows 
that the peculiarities of the temperature behavior of sound velocity and absorption coefficient are determined 
by the interaction between the hypersonic wave and the fluctuations of the cholesteric helix pitch.
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