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Дослiджено iндикатриси розсiяння в чистих кристалах KDP та
в KDP з iнкорпорованими наночастинками дiоксиду титану.
Показано, що оптична якiсть кристалiв знижується несуттє-
во для дослiджуваних концентрацiй наночастинок. Розроблено
та обговорено математичну модель експериментальної установ-
ки для вимiрювання розсiяння свiтла у слаборозсiюючих сере-
довищах. Апаратна функцiя проходження експериментальної
установки подана в аналiтичнiй формi. Вiдповiднiсть моделi
перевiрено з використанням експериментальних даних з розсi-
яння.

1. Вступ

Дана робота присвячена оптичнiй характеризацiї но-
вого нелiнiйно-оптичного матерiалу – монокриста-
лiчних матриць дигiдрофосфату калiю (KH2PO4,
KDP) з iнкорпорованими наночастинками дiоксиду
титану (модифiкацiя анатазу) [1]. Цей функцiональ-
ний матерiал був розроблений для керування ефе-
ктивнiстю процесу генерацiї другої оптичної гармо-
нiки та умовами фазового синхронiзму за рахунок
резонансного збудження поверхневих станiв наноча-
стинок [2]. Для вивчення впливу наночастинок TiO2

на оптичнi властивостi зразка проводились дослiдже-
ння спектрiв оптичного пропускання та аномальної
двовiсностi. Особливу увагу придiляли дослiджен-
ню кутового розподiлу iнтенсивностi розсiяного свi-
тла (iндикатриси розсiяння), а також дослiдженню

втрат на екстинкцiю для прозорого слаборозсiюючо-
го нелiнiйно-оптичного матерiалу.

Експериментальнi данi розсiяння для слаборозсi-
юючих зразкiв знаходяться в межах широкого ди-
намiчного дiапазону (близько 6-7 порядкiв величини
сигналу). Вiдповiдно, для забезпечення вимiрювання
слабких сигналiв розсiяного свiтла на апертурi реє-
струючого пристрою розташовувалась збиральна лiн-
за. Це дозволило суттєво збiльшити спiввiдношення
“сигнал–шум” на великих кутах розсiяння, але зумо-
вило усереднення отриманих даних. Знання апара-
тної функцiї вимiрювального приладу дало можли-
вiсть пiдвищити роздiльну здатнiсть за допомогою
математичної обробки експериментальних даних.

Розроблена в [3] математична модель показала, що
зареєстрований сигнал спотворюється на малих ку-
тах розсiяння. Ця модель може бути застосована до
сильнорозсiюючих середовищ (наприклад, як у [4]),
але для слаборозсiюючих об’єктiв їй бракує точно-
стi. Тому в данiй роботi побудовано точнiшу матема-
тичну модель вимiрювальної установки. Її достовiр-
нiсть перевiрена експериментально з використанням
серiї кристалiв KDP з рiзною концентрацiєю наноча-
стинок TiO2 [1].

2. Експериментальна установка

В iзотропних середовищах розсiяння є аксiально-
симетричним. Тому, для отримання iндикатриси
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зразка, достатньо вимiряти кутовий розподiл свi-
тлової потужностi/iнтенсивностi у будь-якiй площинi
розсiяння (рис. 1).

Вимiрювальний тракт експериментальної лазер-
ної установки для оптичної дiагностики слабороз-
сiюючих зразкiв побудований на основi гонiометра
Г-5 з рiзними джерелами лазерного випромiнюван-
ня на його нерухомому плечi: DPSS дiодним лазе-
ром (λ = 532 нм, потужнiсть випромiнювання P =
50 мВт) або He-Ne лазером (λ = 633 нм, P = 10 мВт).
Дослiджуваний зразок розмiщувався на предметному
столику, схему реєстрацiї було розташовано на рухо-
мому плечi гонiометра на вiдстанi L = 200 мм вiд
зразка. Система реєстрацiї складалась з ПЗЗ-лiнiйки
AMKO LTI MuLTIray (1024 пiкселi 25 мкм × 200 мкм,
12 бiт цифрова роздiльна здатнiсть) та прикрiпленої
до неї лiнзи (дiаметром d = 9, 6 мм). Решта приймаю-
чої площi ПЗЗ-лiнiйки була повнiстю затемнена, тому
її чутливої поверхнi досягає лише свiтло, що пройшло
крiзь лiнзу.

Дана експериментальна установка призначена для
дослiдження полярної кутової залежностi iнтен-
сивностi розсiяного зразком свiтла (по вiдношен-
ню до початкового напрямку поширення лазерно-
го променя). Значення потужностi випромiнюван-
ня у напрямку θ отримують пiдсумовуванням да-
них з усiх пiкселiв детектора. Завдяки фокусую-
чiй лiнзi при кожному вимiрюваннi сигнал на ПЗЗ-
лiнiйцi реєструвався на невеликiй кiлькостi пiкселiв
(∼ 30). Це значно збiльшує спiввiдношення “сигнал–
шум”.

Завдяки широкiй апертурi лiнзи в цiй установцi
усi данi з розсiяння усереднювалися. Тому отрима-
на iндикатриса вiдрiзняється вiд реальної. Описана
в данiй роботi математична модель може бути вико-

Т а б л и ц я 1. Спектральнi властивостi дослiджува-
них зразкiв (за даними спектрофотометра). “Pr” по-
значає призматичний {100} сектор росту, “P” – пiрамi-
дальний {101}. Концентрацiї TiO2 поданi для ростових
розчинiв. h – товщини зразкiв

Конц. TiO2, Марк. h, Пропускання, %
мас. % зразкiв мм @ 532 нм @ 633 нм

0 P 0,81 91, 3± 1, 0 91, 9± 0, 9

Pr 0,83 92, 4± 0, 6 93, 0± 0, 7

10−5 P-5 0,75 89, 8± 0, 9 90, 2± 1, 1

Pr-5 0,78 90, 3± 0, 9 91, 0± 1, 0

10−4 P-4 0,76 89, 8± 1, 2 90, 8± 1, 0

Pr-4 0,75 91, 4± 1, 1 92, 0± 1, 0

10−3 Pr-3 0,81 89, 1± 0, 5 89, 7± 0, 5

Рис. 1. Схема експериментальної установки для вимiрювання
кутового розподiлу iнтенсивностi розсiяного свiтла. Лiнза, що
змонтована перед ПЗЗ-лiнiйкою, задає тiлесний кут збору роз-
сiяного випромiнювання, θ – кут мiж лазерним променем та
поточним положенням центра лiнзи

ристана для створення обчислювального методу для
розв’язання задачi вiдновлення iстинного кутового
розподiлу розсiяного випромiнювання за вимiряними
даними.

Для пiдтвердження достовiрностi моделi необхiднi
данi розсiяння, отриманi з високою точнiстю. Пiд-
вищити роздiльну здатнiсть приладу можна шля-
хом зменшення тiлесного кута збору випромiнюван-
ня. Для цього ПЗЗ-лiнiйку iз широкоапертурною лiн-
зою замiнили на оптоволоконний ПЗЗ спектрофото-
метр з вхiдною апертурою волокна d = 410 мкм. Про-
те збiльшення кутової роздiльної здатностi приводить
до значного зниження рiвня сигналу та кутового дiа-
пазону отриманих даних (θ ∼ ±2◦).

Дослiдження здiйснювали iз використанням зраз-
кiв KDP у формi пластинок 10 × 10 × 0, 8 мм3,
якi були вирiзанi перпендикулярно до оптичної осi
(Z-зрiз) KDP матрицi. Набiр зразкiв для дослi-
джень складався iз чистих пластинок кристала KDP
та кристалiв KDP з iнкорпорованими наночастин-
ками TiO2 у рiзних концентрацiях (10−5, 10−4 та
10−3 мас.% TiO2) у ростовому розчинi. Двi се-
рiї зразкiв KDP(Pr) i KDP(P) вирiзано з призма-
тичного {100} i пiрамiдального {101} секторiв ро-
сту вiдповiдно. Чистi кристали KDP позначено про-
сто P або Pr, а решту зразкiв – згiдно з номен-
клатурою в табл. 1. Також там зазначено товщи-
ну h кожного зразка. В окремих випадках зна-
чення концентрацiї TiO2 у ростовому розчинi по-
дано явно у скороченiй формi (наприклад, 10−3

мас.%).
Завдяки тому, що в процесi росту рiзнi гранi кри-

стала мають протилежнi знаки заряду, сектор росту
{101} (P) включає бiльше нанокристалiв TiO2, нiж
сектор {100} (Pr). Попереднє дослiдження показало,
що середня концентрацiя нанокристалiв, iнкорпоро-
ваних у KDP матрицю, в два рази менша, порiвняно
iз концентрацiєю у ростовому розчинi.
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Рис. 2. Спектри пропускання кристалiв KDP з iнкорпоровани-
ми наночастинками TiO2, вирiзаними iз призматичного секто-
ра росту (Pr): 1 – чистий зразок KDP (Pr), 2 – KDP:TiO2 з
10−5 мас.% (Pr-5), 3 – 10−4 мас.% (Pr-4), 4 – 10−3 мас.% (Pr-3)

3. Математична модель, результати
експерименту та їх обговорення

3.1. Дослiдження оптичної якостi
кристалiв

3.1.1. Спектри пропускання

Оптичнi спектри пропускання дослiджуваних зразкiв
вимiрювали за допомогою спектрометра Perkin Elmer
Lambda 35 в дiапазонi 200–1100 нм (еталоном є повi-
тря). Спектри дослiджували для зразкiв iз товщиною
∼ 0, 8 мм, полiрованi (001) гранi яких не мали анти-
вiдбиваючого покриття.

Результати спектральних вимiрювань наведено на
рис. 2. Величини пропускання у видимому i ближньо-
му IЧ-дiапазонах зумовленi вiдбиттям вiд поверхонь
кристал–повiтря.

Вiдомо, що рiвнi пропускання чистих KDP криста-
лiв в УФ-дiапазонi вiдрiзняються для призматичного
(Pr) та пiрамiдального (P) секторiв росту [1]. Зраз-
ки типу P є прозорiшими, оскiльки не так ефективно
адсорбують домiшки iз ростового розчину. На рис. 2
можна побачити, що типове зниження пропускання
∼ 75% при λ = 270 нм (крива 1 ). Оптичне пропуска-
ння зразкiв Pr-5 i Pr-3 (кривi 2 i 4 ) близьке до чисто-
го KDP в дiапазонi 260–350 нм, тодi як Pr-4 (крива
3 ) демонструє значно вище пропускання порiвняно з
iншими. Воно досягає ∼ 88% при 300 нм. Ця вели-
чина сумiрна iз пропусканням чистого кристала серiї

P i перевищує приблизно на 8% пропускання чистого
кристала серiї Pr.

Дану особливiсть можна пояснити проявом ефекту
компенсацiї поглинання дефектними станами за ра-
хунок введення наночастинок TiO2. У призматично-
му секторi росту концентрацiя 10−4 мас.% TiO2 є не-
достатньо високою для ефективного поглинання УФ
свiтла наночастинками анатазу, внаслiдок прямих пе-
реходiв з валентної зони до зони провiдностi. Проте
концентрацiя iнкорпорованих наночастинок є доста-
тньою для взаємодiї з атомами домiшок, особливо з
атомами полiвалентних металiв, на стадiї вирощува-
ння кристалiв.

З використанням оптоволоконного спектрофото-
метра типу Ocean Optics було проведено тестуван-
ня однорiдностi оптичного пропускання кристалiв у
поперечнiй площинi в дiапазонi 450–900 нм. Зраз-
ки опромiнювали широкополосним колiмованим свi-
тловим пучком, а зчитування величини пропускан-
ня здiйснювали за допомогою мiкрооб’єктива, при-
крiпленого до свiтловолокна. Для того щоб зiбрати
практично усi фотони, що пройшли через зразок (ра-
зом – балiстичнi i дифузнi), об’єктив було розмiщено
на вiдстанi 2 мм вiд поверхнi кристала. Було здiйсне-
но 6–10 вимiрювань у рiзних точках кожного зразка.
Середнi коефiцiєнти пропускання для довжин хвиль
532 i 633 нм наведено в табл. 1.

Вказанi довжини хвиль були вибранi для вивчен-
ня оптичної однорiдностi i для характеризацiї власти-
востей розсiяння з таких причин. Доступнi джерела
лазерного випромiнювання на цих довжинах вiдпо-
вiдають рiзним режимам збудження чистих i гiбри-
дних матерiалiв. λ = 633 нм вiдповiдає нерезонан-
сному збудженню KDP матрицi i наночастинок TiO2.
λ = 532 нм вiдповiдає резонансному збудженню вла-
сних дефектiв матрицi [5] i збудженню електронiв з
валентної зони до глибоких дефектних рiвнiв, пов’я-
заних з вакансiями кисню у наночастинках анатазу
[2].

Аналiз даних, наведених у табл. 1, показав, що
оптичне пропускання є дещо вищим у резонансному
випадку, нiж у нерезонансному. Дисперсiя оптичної
неоднорiдностi є очевидною для режиму резонансно-
го збудження (λ = 532 нм) при концентрацiї TiO2

10−4 мас.%. Це можна пояснити високою чутливiстю
ефекту компенсацiї до локальної концентрацiї нано-
частинок анатазу у матрицi.

Порiвняння даних табл. 1 з кривими пропускання
на рис. 1 свiдчить про високе оптичне пропускання у
видимих та IЧ-дiапазонах i однорiднiсть як чистого
KDP, так i нових гiбридних KDP TiO2 кристалiв. Рi-
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Рис. 3. Iндикатриси розсiяння у напiвлогарифмiчному масштабi для серiї кристалiв KDP(P) при опромiненнi лазером з довжиною
хвилi 532 нм (a), та 633 нм (b). Квадрати – лазерний промiнь, що поширюється у повiтрi; ◦ – промiнь, що пройшов крiзь чистий
P кристал; � – KDP:TiO2 зразок P-5; ? – KDP:TiO2 зразок P-4

зниця у коефiцiєнтi пропускання для усiх дослiджу-
ваних зразкiв становила не бiльш нiж 1%. Оскiль-
ки в стандартному режимi спектрофотометра Perkin
Elmer (без iнтегруючої сфери детектування) зразок
розмiщувався на вiдстанi 200 мм вiд щiлини монохро-
матора (1 × 10 мм2), то ця рiзниця в значеннях про-
пускання зумовлена втратами на розсiяння в криста-
лi. Це було пiдтверджено експериментально при до-
слiдженнi властивостей розсiяння нового гiбридного
матерiалу.

3.1.2. Iндикатриси розсiювання

Кутовий розподiл розсiяного свiтла вивчено в двох
режимах збудження: a) резонансному – при 532 нм i
б) нерезонансному – при 633 нм. Вимiрювання про-
водили в переднiй напiвсферi, тобто в кутовому дiа-
пазонi 0 6 θ 6 90◦. Лазерний промiнь поширювався
вздовж оптичної осi (θ = 0) для кристалiв Z-зрiзу.
При осьовому поворотi кристалiчних пластинок ку-
товий розподiл розсiяного свiтла не змiнюється (iзо-
тропний характер ефекту).

Iндикатриси розсiяння для серiї кристалiв KDP(P)
зображено на рис. 3. Рисунки вiдповiдають кутово-
му розподiлу розсiяного випромiнювання на довжи-
нах хвиль 532 нм (a) i 633 нм (b). Данi подано у напiв-
логарифмiчному масштабi для того, щоб пiдкреслити
великий динамiчний дiапазон даного процесу – вели-
чина сигналу змiнюється приблизно на 6-7 порядкiв
пiд час переходу вiд напрямку поширення лазерно-
го променя до великих кутiв розсiяння. Усi данi нор-
мованi на повну потужнiсть пропускання P0 в пере-

Рис. 4. Iндикатриси розсiяння серiї монокристалiв KDP(P)
в подвiйному логарифмiчному масштабi на довжинi хвилi
633 нм. ◦ – чистий P кристал, � – KDP:TiO2 зразок P-5, ?
– зразок P-4

днiй напiвсферi. Вона отримана за даними потужно-
стi джерела випромiнювання та загальними даними
пропускання з табл. 1.

Внаслiдок ефекту усереднення, що створюється
лiнзою, прикрiпленою до ПЗЗ-лiнiйки, усi кривi ви-
глядають дуже подiбно: чiтка дзвоноподiбна частина
i “крила”. Для того щоб зрозумiти фiзичне походже-
ння кожної частини, доцiльно зобразити данi для се-
рiї KDP(P) у подвiйному логарифмiчному масштабi
(рис. 4). В такому представленнi чiтко видно, як при-
сутнiсть лiнзи спотворює форму зареєстрованої iнди-
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катриси. Також кожну криву можна подiлити на три
типових дiапазони, в яких дослiджуванi залежностi
спотворюються рiзним чином.

Перший дiапазон (плато при θ 6 1◦) характе-
ризується найбiльшим спотворенням вхiдних даних,
оскiльки лiнза збирає майже все випромiнювання ла-
зерного променя, що пройшло через зразок (геоме-
трiя реєстрацiї балiстичних фотонiв). Внаслiдок цьо-
го отриманi данi не залежать вiд кутового положення
лiнзи.

У другому дiапазонi 1◦ 6 θ 6 2◦ спостерiгається
рiзке зниження зареєстрованого сигналу – коли лiнза
виходить iз зони прямого поширення променя i пере-
ходить в область геометричної тiнi. Вiн характеризу-
ється значними експериментальними похибками (до
20%) внаслiдок неточностi кутового позицiонування
Δθ реєструючого пристрою.

У третьому дiапазонi θ > 2◦ лiнза збирає лише
розсiяне зразком випромiнювання. В середовищi без
перiодичних просторових структур кутовий розподiл
розсiяного свiтла є гладким у логарифмiчному мас-
штабi. Невелике зменшення кутової роздiльної зда-
тностi компенсується значним пiдвищенням рiвня за-
реєстрованого сигналу.

У даному дiапазонi (рис. 4) спостерiгається майже
лiнiйне спадання iнтенсивностi розсiяного сигналу (в
подвiйному логарифмiчному масштабi). Воно вiдпо-
вiдає дiлянкам “крил” цих самих залежностей, зобра-
жених у логарифмiчному масштабi на рис. 3. Куто-
вий нахил −2, 0 ± 0, 3 (2◦ 6 θ 6 45◦) є однаковим
для рiзних серiй зразкiв i для рiзних довжин хвиль
зчитування. Це означає, що розсiяна потужнiсть ви-
промiнювання розподiляється вздовж напрямку θ за
оберненим квадратичним законом ΔP (θ) ∼ θ−2.

Данi кутового розподiлу розсiяного випромiнюван-
ня у третьому дiапазонi спотворюються дуже слабо,
тому зареєстрована iндикатриса близька до реальної.
Це дає можливiсть обчислити втрати на розсiяння
в переднiй напiвсферi pscat для всiх дослiджуваних
зразкiв. Метод обчислення ґрунтується на iнтегру-
ваннi потужностi розсiяного випромiнювання ΔP (θ)
в тiлесному кутi ΔΩ по частинi передньої напiвсфери,
що вiдповiдає третiй дiлянцi на рис. 4:

pscat =
2π
P0

π/2∫
θmin

ΔP (θ)
ΔΩ

sin θdθ, (1)

де тiлесний кут лiнзи ΔΩ = 4π sin2 θlens/2 = 1, 8 ×
10−3 ср., θmin ∼ 1, 8◦ є бiльшим, нiж її кутова апер-
тура θlens = arctg (d/2L) ∼ 1, 4◦, оскiльки дiаметр ла-

зерного променя вiдмiнний вiд нуля. Усi данi були
нормованi на загальну потужнiсть в переднiй напiв-
сферi P0.

Результати оцiнки втрат на розсiяння pscat за фор-
мулою (1) наведено у табл. 2. Чистi монокристали
серiй P i Pr розсiюють близько 1% лазерного випро-
мiнювання на обох довжинах хвиль. Десятивiдсотко-
ве збiльшення втрат у кристалi серiї Pr, порiвняно
iз P, можна пояснити бiльшою концентрацiєю домi-
шок [1]. Iнкорпорацiя наночастинок TiO2 лише не-
суттєво знижує оптичну якiсть кристалiв. Навiть для
концентрацiї 10−3 TiO2 мас.% втрати розсiяння не
перевищують 3%. Це дозволяє використовувати гi-
бриднi кристали у рiзноманiтних оптичних пристро-
ях.

Для пояснення втрат на розсiяння слiд звер-
нути увагу на структуру гiбридних зразкiв. Ана-
лiз дифракцiї за допомогою рентгенiвських проме-
нiв високої роздiльної здатностi показав, що iн-
корпорацiя наночастинок практично не впливає
на якiсть структури композитних матерiалiв [1].
У процесi росту матриця KDP може захоплю-
вати наночастинки мiж шарами росту, формую-
чи одновимiрну шарувату макроскопiчну структу-
ру . . . KDP:TiO2:KDP. . . з просторовим перiодом 20–
30 мкм. Це дає можливiсть iнкорпорувати нанокри-
стали TiO2, нелiнiйно-оптичний вiдгук яких можна
контролювати резонансним збудженням поверхневих
станiв [2].

Таким чином, нанокристали анатазу розподiлено
на межi шарiв росту з певним просторовим перiодом.
Орiєнтацiя цих площин по вiдношенню до оптичної
осi рiзна для серiй P i Pr. У кристалах Pr (Z-зрiз)
оптична вiсь паралельна до меж шарiв росту iз вклю-
ченням наночастинок TiO2. Проте у кристалах серiї
P вона знаходиться пiд кутом близько 44◦.

У випадку нерезонансного зчитування (633 нм),
втрати на розсiяння в обох серiях кристалiв KDP(P)
i KDP(Pr) практично не залежать вiд концентрацiї
TiO2. Зниження втрат розсiяння на ∼ 30% у криста-
лах серiї P можна пояснити iншою орiєнтацiєю пло-

Т а б л и ц я 2. Втрати на розсiяння в передню на-
пiвсферу для серiї кристалiв KDP:TiO2, нормованi по
загальнiй потужностi, %

Чистий Конц. TiO2, мас. %
KDP 10−5 10−4 10−3

P @633 нм 1,0 1,7 1,8 –
Pr @633 нм 1,1 2,6 2,6 2,6
P @532 нм 1,0 1,7 2,5 –
Pr @532 нм 1,1 1,7 1,3 2,8
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щин наночастинок TiO2 по вiдношенню до напрямку
поширення променя. Це веде до зменшення довжини
взаємодiї свiтла iз частинками.

У випадку резонансного збудження на довжинi
хвилi 532 нм вплив концентрацiї TiO2 є очевидним.
Для кристалiв серiї P це можна чiтко побачити на
рис. 3 на дiлянцi “крил”. Втрати на розсiяння при збу-
дженнi 532 нм (a) є вищими для кристалiв iз iнкор-
порованими наночастинками, проте у випадку опро-
мiнення 633 нм (b) вони є досить подiбними. Рiвень
шуму вимiрювального приладу вiдповiдає дiапазону
“крил” на iндикатрисi розсiяння лазерного променя
без зразка.

Монотонне зростання втрат на розсiяння при збiль-
шеннi концентрацiї наночастинок для серiї P поясню-
ється таким чином. Як встановлено попереднiми до-
слiдженнями, у монокристалах KDP:TiO2 спостерi-
гається ефект самофокусування при збудженнi не-
перервним лазерним випромiнюванням iз довжиною
хвилi 532 нм внаслiдок резонансного збудження на-
ночастинок анатазу. Цей ефект приводить до пiд-
вищення оптичного контрасту в околi наночастин-
ки i до збiльшення поперечного розмiру розсiян-
ня.

Такий самий ефект, в поєднаннi iз специфiчним
розподiлом наночастинок в областi поширення ла-
зерного променя, створює бiльш складний вiдгук у
кристалах серiї Pr. Зростання показника заломлен-
ня в шарах росту KDP, граничних по вiдношенню
до наночастинок TiO2, призводить до ефекту хви-
леводного поширення свiтла всерединi шарiв KDP.
Порiвняно з нерезонансним збудженням фотоiнду-
кований ефект хвилеводу зменшує розсiяння свiтла
для Pr-5 принаймнi на 30% i вдвiчi для Pr-4 (див.
табл. 2).

У порiвняннi з iншими дослiджуваними криста-
лами KDP з iнкорпорованими наночастинками TiO2

зразки Pr-4 мають деякi унiкальнi оптичнi власти-
востi: пiдвищене пропускання в УФ i видимому дiа-
пазонах та малi втрати розсiяння при резонансному
збудженнi лазерним випромiнюванням (532 нм).

Т а б л и ц я 3. Результати коноскопiчного iнтерфе-
ренцiйного аналiзу для серiї KDP(P)

Конц. TiO2, Внутрiшнi напруження
мас.% (кiлькiсть точок) 2Vav.

0–5′ 5–10′ 10–15′ 15–20′

0 60 40 – – 6
10−5 – – 80 20 12
10−4 – – 40 60 17

Рис. 5. Коноскопiчнi зображення для пластинок Z-зрiзу чисто-
го KDP(P) (a), KDP:TiO2(P-4) (b)

3.1.3. Коноскопiчний iнтерференцiйний аналiз

Чистi кристали KDP належать до типу одновi-
сних анiзотропних кристалiв. Введення наночастинок
TiO2 спричиняє додаткове напруження у кристалi-
чнiй ґратцi та може привести до появи в нiй аномаль-
ної двовiсностi. Коноскопiчний аналiз дозволяє дослi-
дити двовiснiсть у пластинках Z-зрiзу кристалiв. Ме-
тод полягає в наступному: зразок розмiщують мiж
перехрещеними поляризаторами i освiтлюють випро-
мiнюванням, що сходиться.

Коноскопiчнi зображення для пластинок Z-зрiзу
чистого KDP(P) (a) i зразкiв P-4 (b) наведено на
рис. 5. У випадку iзотропних середовищ, таких як
чистий KDP(P), вздовж оптичної осi, двi iзогири час-
тково перекривають одна одну i формують темний
хрест (a). Iнкорпорацiя наночастинок iндукує ефект
аномальної двовiсностi i побiчну оптичну анiзотро-
пiю. Остання проявляє себе у розходженнi iзогир (b).
Ступiнь ефекту аномальної двовiсностi визначається
величиною цього розходження (кут 2V ).

Вiдстань мiж двома iзогирами не залежить вiд ку-
та повороту зразка i визначається кутовим значен-
ням 2V матерiалу. При великих значеннях 2V (близь-
ко 40− 50◦) обидвi iзогири рiдко можна побачити на
одному зображеннi. Проте для матерiалiв з аномаль-
ною двовiснiстю величина 2V мала, тому вона може
бути безпосередньо вимiряна на основi одного коно-
скопiчного знiмка.

Значення 2V було вимiряно для серiї кристалiв
KDP(P) у рiзних точках зразкiв. Результати наведено
у табл. 3. Вони показують, що напруження в чистому
кристалi KDP дуже малi. Прояв ефекту аномальної
двовiсностi збiльшується при пiдвищеннi концентра-
цiї наночастинок TiO2 в матрицi. Однак навiть при
вмiстi TiO2 10−4 мас.% значення 2V менше за 20′, що
свiдчить про хорошу оптичну якiсть дослiджуваних
зразкiв.
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Рис. 6. Лiнiї рiвня iнтенсивностi випромiнювання на лiнзi, коли центр пучка знаходиться всерединi (а), та ззовнi (b) апертури
лiнзи

3.2. Математична модель

Як було показано вище, зареєстрованi iндикатри-
си розсiяння спотворенi внаслiдок присутностi лiнзи,
особливо на дiлянках 1 та 2 на рис. 4. Якщо позначи-
ти через θ0 поточне положення центра лiнзи, то мо-
жна пiдсумувати, що зареєстрованi залежностi P (θ0)
досить точнi при θ0 > 2◦, проте на малих кутах вони
вимагають додаткової обробки. Якщо “крила” iндика-
трис порiвнювали за логарифмiчною шкалою, то цен-
тральну частину |θ0| 6 2◦ для зручностi варто при-
водити в лiнiйному масштабi.

Iснує два шляхи отримання iстинного вигляду iн-
дикатриси при |θ0| 6 2◦: перший – експерименталь-
ний (з використанням оптоволоконного спектрофото-
метра замiсть ПЗЗ з лiнзою), а другий – шлях мате-
матичної обробки. Перший варiант досить складний
та вимагає значних часових затрат. Тому доцiльно
розробити обчислювальний метод розв’язання такої
задачi, й поточна математична модель — це перший
крок у цьому напрямку. Перевiрку моделi проводили
з використанням 532 нм неперервного лазера та серiї
кристалiв KDP(P).

Для iзотропних зразкiв розподiл iнтенсивностi роз-
сiяного випромiнювання є аксiально-симетричним,
тобто лiнiї рiвня iнтенсивностi є колами радiусiв ρ =
L sin θ (рис. 6), де θ – азимут, а L – вiдстань вiд зраз-
ка до лiнзи (рис. 1). Оскiльки реєструючий пристрiй
рухається по колу, доцiльно використати сферичну
систему координат. Проте для обробки даних, зареє-
строваних при кутах повороту рухомого плеча гонiо-
метра |θ0| 6 2◦, можливе також використання цилiн-
дричної системи координат. Центр вiдлiку O – точка,
в якiй вiсь лазерного променя потрапляє в центр лiн-
зи при θ0 = 0. Тодi при θ0 6= 0 координата центра
лiнзи x = L sin θ0 ≈ Lθ0 (рис. 6), α – полярний кут,
r – вiдстань вiд даної точки апертури лiнзи до центра

лiнзи. Вiсь лазерного пучка на рис. 6 перпендикуляр-
на до площини рисунка.

Для зручностi у математичнiй частинi роботи u(x)
позначатиме зареєстровану iнтенсивнiсть розсiяного
випромiнювання ΔP (θ0), а ν(ρ) – реальну iнтенсив-
нiсть Iscat(θ). Тодi нескiнченно мале значення по-
тужностi зареєстрованого випромiнювання задається
виразом

Δu = ν(ρ)G(x, ρ, α)ΔS, (2)

де G – функцiя проходження у конкретнiй точцi лiн-
зи, а ΔS – елемент площi її апертури (рис. 6).

Iнтегрування (2) по апертурi лiнзи дає значення за-
реєстрованої потужностi випромiнювання при певно-
му положеннi θ0 ПЗЗ-лiнiйки з лiнзою. Якщо припу-
стити, що функцiя проходження залежить лише вiд
полярного радiуса точки на лiнзi G = Ĝ(r), то можна
записати

u(x) =

ρ2(x)∫
ρ1(x)

ρν(ρ)

α2(x,ρ)∫
α1(x,ρ)

G(x, ρ, α)dρdα, x ∈ [−a, a]. (3)

Тут G(x, ρ, α) = Ĝ(r) вiдповiдно до

r2 = ρ2 + x2 − 2ρx cosα. (4)

Виходячи з геометрiї експерименту (L = 200 мм,
a 6 7 мм), рiвняння (3), (4) записанi з похибкою, мен-
шою 0, 08 %.

Залежнiсть Ĝ(r) можна безпосередньо вимiряти,
якщо нескiнченно тонким лазерним пучком проска-
нувати лiнзу вздовж дiаметра. Тодi в точцi r = R0

(тут R0 = d/2 – радiус лiнзи) вiдбудеться рiзке па-
дiння сигналу вiд скiнченного значення до нуля. Але
з мiркувань математичної зручностi Ĝ(r) має бути
неперервною у кожнiй точцi r ∈ [0,+∞), тому цей
рiзкий спад варто усунути.
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Оскiльки дiаметр лазерного пучка δ ≈ 0, 9 мм зна-
чно менший, нiж розмiр лiнзи, то у ролi функцiї про-
ходження використовують експериментальнi данi для
лазерного пучка, що поширюється у повiтрi. Вони
можуть бути апроксимованi неперервною функцiєю,
форма якої близька до реальної функцiї проходжен-
ня, оскiльки δ � d. Результати вимiрювань наведено
на рис. 7. Для апроксимацiї експериментальних зна-
чень Ĝ(r) використовують функцiю

Ĝ(r) = χ(R2
1 − r2)(A exp((r/rA)2)−

−(r/rB)2 − C exp(− (r/rC)2

1− (r/rH)2
)χ(r2H − r2)), (5)

де R1 = 5, 509 мм,

A = 2, 223, rA = 5, 808 мм, C = 1, 277,
rB = 2, 357 мм, rC = 3, 574 мм, rH = 4, 711 мм,

а χ(s) – це функцiя Хевiсайда, рiвна одиницi при s > 0
та рiвна нулю при s < 0.

У (5) Ĝ(r) ≡ 0 для r > R1. Тут R1 > R0, оскiльки
радiус пучка ненульовий. Вiдносна середньоквадра-
тична похибка апроксимацiї (5) становить 3, 6 % при
похибцi експерименту ≈ 5 %.

З симетрiї на рис. 6 видно, що в рiвняннi (3)
α1(x, ρ) = −α2(x, ρ). Тодi з (4) можна записати

α2(x, ρ) =

{
arccos

(
ρ2+x2−R2

1
2ρx

)
, ρ+ x > R1,

π, ρ+ x 6 R1.
(6)

Знаючи (6) та функцiю G(x, ρ, α), знаходимо вну-
трiшнiй iнтеграл у (3). Оскiльки функцiя G(x, ρ, α)
симетрична, то

K(x, ρ) =
1
2

α2(x,ρ)∫
α1(x,ρ)

G(x, ρ, α)dα =

α2(x,ρ)∫
0

G(x, ρ, α)dα. (7)

Формула (7) дозволяє записати iнтегральне спiв-
вiдношення (3) так:

u(x) = 2

ρ2(x)∫
ρ1(x)

ρν(ρ)K(x, ρ)dρ, x ∈ [−a, a]. (8)

При визначеннi меж iнтегрування ρ1(x) та ρ2(x)
можливi два варiанти розмiщення лiнзи вiдносно цен-
тра лазерного променя. У першому випадку центр пу-
чка лежить всерединi кола радiусом R1 при x 6 R1

Рис. 7. Функцiя проходження експериментальної установки
(неперервна крива) та експериментальнi данi для пучка, що
поширюється у повiтрi (точки)

(рис. 6,a), а в другому – центр пучка лежить поза
межами цього кола при x > R1 (рис. 6,b). Тепер роз-
глянемо обидва випадки окремо.

1) x 6 R1.
Згiдно iз (6) у цьому випадку лiнiї рiвня iнтенсивно-

стi випромiнювання всерединi кола R1 можуть бути
двох типiв:
а) повнi кола радiусiв 0 6 ρ 6 (R1−x). Тодi α2(x, ρ) =
π та

K0(x, ρ) =

π∫
0

G(x, ρ, α)dα,

u(x) = 2

R1−x∫
0

ρν(ρ)K0(x, ρ)dρ; (9)

б) дуги кiл (R1 − x) < ρ < (R1 + x). Тодi α2(x, ρ) < π
згiдно з (6) та

K1(x, ρ) =

α2(x,ρ)∫
0

G(x, ρ, α)dα,

u(x) = 2

R1+x∫
R1−x

ρν(ρ)K1(x, ρ)dρ. (10)

Графiки функцiй K0(x, ρ) та K1(x, ρ) зображено на
рис. 8. Вони можуть бути об’єднанi у неперервну дво-
вимiрну функцiю K(x, ρ).

2) x > R1.
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Рис. 8. Вигляд пiдiнтегральної функцiї K(x, ρ)

У цьому випадку лiнiї рiвня iнтенсивностi також
будуть дугами кiл, але iз радiусами (x − R1) < ρ <
(x + R1). Тодi u(x) обчислюють подiбно до (10), але
iз iншими межами iнтегрування. Повне iнтегральне
спiввiдношення (8) може бути записане з використа-
нням (9), (10) та (5) таким чином:

u(x) = 2

2R1∫
0

ρν(ρ)K(x, ρ)dρ, x ∈ [−a, a], (11)

де K(x, ρ) – об’єднанi функцiї K0(x, ρ) та K1(x, ρ)
(рис. 8).

Є два способи iнтерпретацiї виразу (11). Якщо вiдо-
мий реальний розподiл iнтенсивностi розсiяного свi-
тла ν(ρ), то (11) являє собою iнтегральну формулу,
яку можна використати для математичного отрима-
ння даних експерименту з фiксованими параметрами
лазерної установки. Таким чином, вирiшується пряма
задача, i при її розв’язку обчислювальних складно-
щiв не виникає.

Iнша ситуацiя виникає при вирiшеннi оберненої за-
дачi. В цьому випадку вiдомо u(x), i завдання полягає
у вiдновленнi реального розподiлу iнтенсивностi ν(ρ)
розсiяного зразком випромiнювання. Тодi (11) висту-
пає в ролi iнтегрального рiвняння Фредгольма пер-
шого роду, i його розв’язок є розв’язком некоректно
поставленої задачi. При цьому необхiдне залучення
спецiальних методiв регуляризацiї [6, 7].

На етапi перевiрки достовiрностi математичної мо-
делi лазерної установки для оптичної дiагностики
розсiюючих зразкiв доцiльно мати експериментальнi
данi для обох функцiй ν(ρ) та u(x). Для цього було
дослiджено:

Рис. 9. Порiвняння експериментальних даних та результатiв
моделювання: a – точки – експериментальнi данi для зразка
P-4, суцiльна лiнiя — моделювання, пунктир – точнi вимiрю-
вання (нормованi для зручностi); b – результати розрахунку:
1 – лазерний пучок, що поширюється у повiтрi, 2 – лазерний
пучок, що пройшов крiзь чистий KDP(P), 3 — лазерний пучок,
що пройшов крiзь зразок P-4

– розсiяння лазерного пучка iз довжиною хвилi
532 нм, що поширювався у повiтрi;
– лазерний пучок, що пройшов через чистий кристал
KDP(P);
– лазерний пучок, що пройшов через кристал KDP з
iнкорпорованими наночастинками TiO2 (зразок P-4).

Для експериментального отримання даних реаль-
ного розподiлу iнтенсивностi ν(ρ) використовували
установку з оптоволоконним (дiаметр волокна d =
410 мкм) спектрофотометром замiсть ПЗЗ-лiнiйки з
лiнзою. Результати експерименту показують, що в
усiх трьох дослiджуваних випадках лазернi пучки ма-
ють гаусовий розподiл iнтенсивностi:

ν(ρ) = exp(−(ρ/ρ0)2). (12)

Дослiдження показали, що розмiр пучка зменшу-
ється за наявностi зразка (ρ0 = 0, 447 мм для пу-
чка, що поширюється у повiтрi), й у випадку KDP
з TiO2 (0,421 мм) вiн менший, нiж для чистого KDP
(0,432 мм). Це може бути пояснено ефектом фотоiн-
дукованого самофокусування в цих зразках при збу-
дженнi неперервним 532 нм лазерним випромiнюва-
нням (детально буде опублiковано пiзнiше). Цей ре-
зультат доводить, що знання реальної iндикатриси
розсiяння може бути iстотним для оптичної характе-
ризацiї зразкiв.

На рис. 9,a представлено експериментальнi данi
(точки) та розрахована u(x) (суцiльна лiнiя) для зраз-
ка P-4. Також показанi точнi данi розсiяння для цього
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зразка (пунктир, для зручностi нормовано до значен-
ня ∼ 5·10−3). На рис. 9,b видно рiзницю мiж розрахо-
ваними iндикатрисами для лазерного пучка, що про-
йшов крiзь чистий кристал KDP(P), зразок P-4 або
поширювався у повiтрi. Представленi результати до-
бре узгоджуються зi спектральними даними (табл. 1).
Залежностi u(x) для всiх зразкiв отриманi з викори-
станням (11) та функцiй (12). Похибка апроксимацiї
результатiв не перевищує 5%.

На основi результатiв роботи можна зробити ви-
сновок про достовiрнiсть математичної моделi експе-
риментальної лазерної установки для оптичної дiа-
гностики слаборозсiюючих зразкiв. Вона може стати
основою для розробки методики розв’язку оберненої
задачi, тобто для отримання iстинних даних розсiян-
ня Iscat(θ) за зареєстрованими ΔP (θ0) шляхом мате-
матичних розрахункiв.

4. Висновки

У роботi проведено оптичну характеризацiю серiї
кристалiв KDP з iнкорпорованими наночастинками
TiO2 (модифiкацiя анатазу) у рiзних концентрацiях.
Характеризацiя включала вимiрювання iндикатрис
розсiяння, вивчення спектрiв оптичного пропускання
та аномальної двовiсностi.

Проведенi дослiдження показали, що введення
наночастинок TiO2 несуттєво впливає на оптичну
якiсть кристалiв KDP. Усi результати характериза-
цiї вказують на високу оптичну якiсть дослiджуваних
зразкiв: пропускання видимого свiтла ∼ 90%, втрати
на розсiяння < 3%, аномальна двовiснiсть 2V < 20′.

Розроблено математичну модель експерименталь-
ної установки для забезпечення можливостi пiдви-
щення кутової роздiльної здатностi в iндикатрисах
розсiяння на кутах θ 6 2◦, де зареєстрованi данi
“розмиваються” внаслiдок присутностi лiнзи у вимi-
рювальному трактi. Перевiрка моделi у прямий спосiб
показала її достовiрнiсть з похибкою менше 5%.

Дану роботу пiдтримано грантом УНТЦ-НАНУ
№4956.
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ХАРАКТЕРИЗАЦИЯ ОПТИЧЕСКОГО КАЧЕСТВА
КРИСТАЛЛОВ KDP С ИНКОРПОРИРОВАННЫМИ
НАНОЧАСТИЦАМИ TiO2 И МОДЕЛИРОВАНИЕ
ЛАЗЕРНОГО ЭКСПЕРИМЕНТА ПО РАССЕЯНИЮ
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М.С. Бродин, Е.А. Вишняков, А.Ю. Боярчук,
И.М. Притула

Р е з ю м е

Исследованы индикатрисы рассеивания в чистых кристаллах
KDP и KDP с инкорпорированными наночастицами диокси-
да титана. Показано, что оптическое качество кристаллов по-
нижается несущественно для исследуемых концентраций на-
ночастиц. Разработана и обсуждена математическая модель
экспериментальной установки по измерению рассеяния света
в слаборассеивающих средах. Функция прохождения экспери-
ментальной установки дана в аналитической форме. Соответ-
ствие модели проверено с использованием экспериментальных
данных по рассеянию.

OPTICAL QUALITY
CHARACTERIZATION OF KDP CRYSTALS
WITH INCORPORATED TiO2 NANOPARTICLES
AND LASER SCATTERING EXPERIMENT SIMULATION

V.Ya. Gayvoronsky1, V.N. Starkov1, M.A. Kopylovsky1,
M.S. Brodyn1, E.A. Vishnyakov1, A.Yu. Boyarchuk1,
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S u m m a r y

We study the elastic scattering of light in pure KDP crystals and

KDP crystals with incorporated titanium dioxide nanoparticles. It

is shown that the optical quality of the crystals decreases insuffi-

ciently for the used concentrations of nanoparticles. A mathemat-

ical model of the experimental setup for light scattering measure-

ments in low-dispersion media is developed and discussed. The

propagation function of the experimental setup is given in analyt-

ical form. The relevance of the model is verified with the use of

experimental scattering data.
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