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Rozgl�nuto metodiku vimir�vann� optiqnoÝ aktivnosti pri na�vnosti lini�nogo dvopro-

menezalomlenn�. Dl� kristaliv grupi KDP (KH
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oder�ano temperaturni zale�nosti komponenti tenzora �iraiÝ g

11

, �kimi ohopleno interval

vid 295K do temperatur plavlenn�.
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I. VSTUP

Perxi sprobi vimir�vann� optiqnoÝ aktivnosti

(OA) aparaturo� HAUP (high auray universal po-

larimeter) [1,2℄ stosuvalis� kristaliv KH

2

PO

4

. Od-

nak visokotoqna pol�rimetri�, wo bula zapoqatko-

vana imi robotami, ne odrazu dala pravil~ni re-

zul~tati. De�ki z nih zgodom buli peregl�nuti, bo

ne vrahuvali mo�livih sistematiqnih pohibok i �k

naslidok, privodili do suttvogo zaviwenn� vimir�-

vanih veliqin [1,3℄. Napriklad, komponenta tenzora

�iraiÝ g

11

, navedena v [1℄ i [2℄, vidrizn�t~s� ma��e

v 6 raziv. Suttvi rozbi�nosti v eksperimental~nih

rezul~tatah ne davali zmogi adekvatno oiniti pra-

vil~nist~ nabli�en~, �ki vikoristovuvali pri pobu-

dovi mikroskopiqnoÝ teoriÝ OA v kristalah grupi KDP

[4{7℄.

U p�zn�xih pra�h [8{11℄ eksperimental~ni rezul~-

tati v�e malo vidrizn��t~s�, ale pri vimir�vanni

komponent tenzora �iraiÝ g

11

u nih use we neposli-

dovno vikoristovuvali prinipi visokotoqnoÝ pol�-

rimetriÝ. Ta vse odno, osoblivosti, vi�vleni v tempe-

raturnih zale�nost�h g

11

bil� toqok fazovih pere-

hodiv kristaliv KDP, DKDP, CDA, RDP [8,9℄, a ta-

ko� koefiintiv indukovanoÝ kvadratiqnoÝ elektro-

�iraiÝ, vkazali na te, wo irkul�rne dvopromene-

zalomlenn� qutlivixe reagu na strukturni osobli-

vosti ih kristaliv, ni� lini�ne.

Odnak u ilomu OA kristaliv grupi KDP ekspe-

rimental~no ta teoretiqno vivqena nabagato menxe

porivn�no z inximi Ýhnimi optiko-fiziqnimi vlas-

tivost�mi. Osnovno� priqino� mo�na vva�ati te,

wo dl� toqkovoÝ grupi simetriÝ 42m, do �koÝ nale-

�at~ i kristali, OA vzdov� optiqnoÝ osi zaboro-

nena, a metodiki ÝÝ vimir�vann� v inxih napr�mkah,

zokrema pri na�vnosti lini�nogo dvopromenezalom-

lenn� (LDZ), dosit~ skladni. Teoretiqni� rozgl�d

uskladn�t~s� isnuvann�m tak zvanogo \kristaliq-

nogo" ta \�onnogo" vneskiv v OA ta neobhidnist� vra-

huvann� real~nih �onnih konfi�urai� [6,7℄. Pered-

baquvana teori� rizna qastotna ta temperaturna po-

vedinka vneskiv riznoÝ prirodi v OA mo�e qastkovo

buti perevirena dispersi�nimi doslid�enn�mi, �ki

tako�  skladnimi v metodiqnomu plani.

Ot�e, prodov�enn� eksperimental~nogo vivqenn�

OA v kristalah grupi KDP zalixat~s� aktual~-

nim i povinno rozxiriti vidomosti pro taku va�livu

v praktiqnomu � teoretiqnomu planah grupu ob'k-

tiv. Suqasni metodiki vimir�vann�  doskonaliximi

vid poperednih i mo�ut~ zabezpeqiti visoku dosto-

v�rnist~ rezul~tativ. Oskil~ki vsi vidomi nam dosli-

d�enn� stosuvalis� lixe niz~kih temperatur abo

kimnatnoÝ, to v naxi� roboti, zokrema, odna iz ta-

kih metodik vikoristana dl� vimir�vann� �irai�noÝ

komponenti g

11

v KH

2

PO

4

(KDP), NH

4

H

2

PO

4

(ADP),

CsH

2

AsO

4

(CDA) i RbH

2

PO

4

(RDP) v intervali tem-

peratur vid kimnatnoÝ a� do Ýh plavlenn�, �ke nasta

v ih spolukah pri riznih temperaturah.

II. METODIKA VIMIR�VANN�

Vikoristana v i� roboti metodika vimir�van~ OA

v napr�mkah, vidminnih vid optiqnih ose�, vidrizn�-

t~s� vid HAUP [12℄, hoqa tako� �runtut~s� na toq-

nomu vimir�vanni intensivnosti svitla I, �ke pro-

puskat~s� pol�rizai�no� sistemo� pol�rizator-

zrazok-analizator (PSA) i zale�it~ vid azimutiv po-

l�rizatora � ta analizatora �, wo vidrahovu�t~s�

vid golovnih kristalofiziqnih ose�. Dl� optiqno

aktivnogo kristala za umovi nevelikih kutiv � i �,

wo ne pereviwu�t~ 0.01rad, ta vrahuvann� osnovnih

sistematiqnih pohibok

I(�; �) = (� � �)

2

+ 4�� sin

2

(�=2)

+ 2�[(k + q) sin � � Æ� os �℄

� 2�[(k� p) sin �� Æ�℄ + onst;

(1)

de � = (2�=�)�nd, �n = n

o

� n

e

| LDZ, � |

dov�ina svitlovoÝ hvili dl� vakuumu, d | tovwina

zrazka, k | eliptiqnist~ vlasnih hvil~ u kristali,

�ka zumovlena �ogo OA (dl� kristaliv grupi KDP
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g

11

= 2k�n�n), �n | seredni� pokaznik zalomlenn�

dl� ~ogo napr�mku poxirenn� svitla. U rivn�nni

(1) peredbaqeno, wo real~ni pol�rizatori ne da�t~

strogo lini�no pol�rizovanogo svitla, vono ma neve-

liku zalixkovu eliptiqnist~ p dl� pol�rizatora i q

dl� analizatora. Krim togo, vrahovano � t. zv. azimu-

tal~nu sistematiqnu pohibku Æ� u viznaqenni vzam-

nogo polo�enn� pol�rizatora � analizatora.

PSA

c

q

PA

Ris. 1. HAUP-karta z polo�enn�mi harakteristiqnih

kutiv, �ka po�sn� proes vimir�vann� za opisano� me-

todiko�. Elipsi  pererizami poverhni I(�;�) plowinami

odnakovih intensivnoste�. U vigl�di paralelograma vi-

dileno d�l�nku skanuvann� pol�rizatora � analizatora v

sistemi PSA.

Forma poverhni drugogo por�dku, �ka opisut~s�

rivn�nn�m (1), suttvo zale�it~ vid riznii faz �,

tomu proes vimir�vann� doil~no korektuvati, pid-

bira�qi vidpovidni umovi eksperimentu. Pered usta-

novlenn�m zrazka vimir�mo propuskann� pol�ri-

zai�noÝ sistemi PA (pol�rizator-analizator) dl�

19-ti toqok pol�rizatora z krokom 0:05

Æ

ta 30-ti

toqok z krokom 0:04

Æ

. Oder�ani zale�nosti aprok-

simumo parabolo� i dl� ko�nogo fiksovanogo azi-

muta � rozrahovumo minimum, wo zadovol~n� umovu

(�I=��)

�

= 0.

U koordinatah (�; �) minimumi intensivnoste�

I(�; �) pri vidsutnosti zrazka znahod�t~s� na pr�mi�

liniÝ z kutom nahilu 45

Æ

(ris. 1). Pisl� vstanovlenn�

zrazka analogiqnu proeduru provodimo v�e dl� sis-

temi PSA. Minimumi intensivnoste� tako� perebuva-

�t~ na pr�mi� liniÝ, priqomu tan�ens kuta ÝÝ nahilu

dorivn� os �. Ce oznaqa, wo optimal~na d�l�nka

skanuvann� analizatora (koli minimum perebuva na

ÝÝ seredini) zale�it~ vid riznii faz �. Dl� ko�noÝ

temperaturi ÝÝ pidbiramo tak, wob pr�ma PSA pere-

tinala ÝÝ poseredini, �k e pokazano na t. zv. HAUP{

karti (ris. 1). Tut navedeno tako� proekiÝ peretiniv

poverhni I(�; �) plowinami I = onst, �ki v zagal~-

nomu vipadku ma�t~ formu elipsiv. Õhn~omu ent-

rovi vidpovida na�menxe znaqenn� intensivnosti |

�lobal~ni� minimum. Optiqna aktivnist~ ta nedosko-

nalist~ pol�rizai�nih pristroÝv privod�t~ do togo,

wo �lobal~ni� minimum ne perebuva v poqatku koor-

dinat.

U metodii HAUP analogiqna karta predstavlena v

koordinatah (�; Y ), de Y = ���, d�l�nka skanuvann�

(4��4�) vibrana kvadratno� [13{15℄ i mo�e mistiti

nespri�tlivi dl� podal~xoÝ aproksimaiÝ dil�nki,

oskil~ki polo�enn� �lobal~nogo minimumu, eksent-

risitet ta orintai� eliptiqnih peretiniv poverhni

I(�; Y ) plowinami rivnoÝ intensivnosti napered nevi-

domi. Tomu viznaqenn� vidpovidnih koefiintiv pri

Y

2

, �

2

, �Y , Y i t.d. ta znahod�enn� neobhidnih para-

metriv optiqnoÝ anizotropiÝ doslid�uvanogo kristala

(k, �) tako� bude netoqnim. Korektuvati proes vi-

mir�vann� za HAUP-metodiko� nemo�livo, oskil~ki

promi�nih rezul~tativ vona ne da.

Naxa metodika pol�ga v eksperimental~nomu vi-

mir�vanni tr~oh harakteristiqnih azimutiv �

i

(i =

0; 1; 2) (voni shematiqno pokazani na ris. 1):

� invari�ntni� azimut �

0

(vidpovida umovi, koli

azimut eliptiqno pol�rizovanogo (v zagal~-

nomu vipadku) svitla na vihodi z kristala

dorivn� azimutov� lini�no pol�rizovanogo

svitla na �ogo vhodi) znahodimo z umovi

�(�)

PSA

= �(�)

PA

;

� azimut �

1

(pri �komu na vihodi pol�rizai�-

noÝ sistemi eliptiqnist~ svitla dorivn� nu-

levi, wo vidpovida t. zv. �lobal~nomu minimumu

intensivnosti svitla na vihodi z pol�rizai�noÝ

sistemi PSA);

� harakteristiqni� azimut �

2

(vidpovida

minimumu propuskann� pri shrewenih pol�ri-

zatorah).

Absol�tni znaqenn� ih kutiv vimir�ti nemo�-

livo, oskil~ki poqatok vidliku dl� azimuta � (po-

lo�enn� kristalofiziqnih ose� wodo pol�rizatora)

nevidomi�, tomu eksperimental~no vimir�mo lixe

Ýh riznii ��

01

= �

0

��

1

, ��

02

= �

0

��

2

, ��

12

= �

1

��

2

,

dl� �kih spravedlivi spivvidnoxenn�, oder�an� z na-

vedenih u [16℄ (ni�qe vikoristano poznaqenn� p�q =

):

��

01

(1� os �) = (2k � ) tg(�=2)� Æ�; (2)

2��

02

tg(�=2) = 2k �  � Æ� tg(�=2); (3)

2��

12

tg(�=2) = �2k +  + Æ� tg(�=2); (4)

�z tr~oh harakteristiqnih kutiv �

0

, �

1

, �

2

dostat-

n~o viznaqati lixe dva abo odnu z harakteristiqnih

veliqin (2{4). Odnak eksperimental~no harakteris-

tiqni kuti vimir��t~s� nezale�nimi proedurami.

Mo�na zauva�iti, napriklad, wo

��

01

(1 + os �) = 24�

02

: (5)
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Ce da zmogu perevir�ti spivvidnoxenn� (5) pid qas

eksperimentu i v taki� sposib kontrol�vati �ogo hid.

Slid uz�ti do uvagi to� fakt, wo toqnist~ vizna-

qenn� kutiv �

0

, �

1

i �

2

suttvo zale�it~ vid riznii

faz �. Zokrema, pri os � � �1 va�ko vimir�ti �

1

,

oskil~ki eksentrisitet elipsiv na ris. 1 robit~s�

du�e malim. Odnak pri ~omu �

0

i �

2

viznaqa�t~s�

na�toqnixe, bo pr�mi liniÝ �(�)

PA

i �(�)

PSA

pereti-

na�t~s� praktiqno pid pr�mim kutom. Nespri�tli-

vo� z eksperimental~noÝ toqki zoru  � d�l�nka, de

os � � 1, tut usi harakteristiqni kuti vimir��t~s�

du�e netoqno, a pr�mi �(�)

PA

i �(�)

PSA

sta�t~ prak-

tiqno paralel~nimi.

Za nul~-pol�rimetriqno� metodiko� [17℄ pered-

baqat~s� vimir�vann� harakteristiqnogo kuta �

0

ta dodatkove vikoristann� sistem PCA i PSCA (S

| kompensator u vigl�di plastinki �=4) dl� znaho-

d�enn� harakteristiqnoÝ eliptiqnosti svitla pisl�

zrazka "

0

pri � = �

0

, wo uskladn� eksperiment i

zbil~xu �movirnist~ sistematiqnih pohibok. Pere-

vago� naxogo metodu  tako� povna �ogo avtomati-

zai�, �ka pol�ga v komp'�ternomu keruvanni vimi-

r�vann�m ta obrobko� rezul~tativ [18℄.

III. EKSPERIMENTAL^NI REZUL^TATI

TA ÕH OBGOVORENN�

Vikoristann� prinipiv visokotoqnoÝ pol�rimet-

riÝ dl� vimir�vann� OA du�e zale�at~ vid simetri�-

nih vlastivoste� doslid�uvanih kristaliv, �ki mo-

�ut~ suttvo sprowuvati proeduru vikoristann�

�Ý metodiki abo �, navpaki, uskladn�vati ÝÝ. Na�-

spri�tlivixo�  situai�, koli isnu dostupna tem-

peraturna d�l�nka, de OA za umovami simetriÝ vid-

sutn�. Odnak kristali grupi KDP takoÝ vlastivosti

ne ma�t~, voni optiqno aktivni � v para- ta v se�-

netofazah, tomu bula zastosovana odna z mo�livih

shem viluqenn� sistematiqnih pohibok  i Æ� dl�

viznaqenn� eliptiqnosti vlasnih hvil~ k i zgodom

komponenti tenzora �iraiÝ g

11

.

Dl� �Ý situaiÝ na�korektn�xe e mo�na zrobiti

xl�hom nezale�nih vimir�van~ harakteristiqnih

kutiv dl� dvoh mo�livih polo�en~ zrazka v pol�ri-

zai�ni� sistemi, �ki oder�umo pri �ogo rozvertanni

navkolo napr�mku poxirenn� svitla na kut 90

Æ

. Pri

taki� zmini v orintaiÝ zrazka eliptiqnist~ k i riz-

ni� faz �, �ki vhod�t~ do (2{4), zmin��t~ svoÝ znaki

na protile�ni.

Eksperimental~no vimir�ni zale�nosti �

02

=

24�

02

tg(�=2) vid tg(�=2) dl� dvoh orintai� zrazka

navedeni na ris. 2. Voni oder�ani dl� plastinki x-

zrizu kristala KDP tovwino� 0.82 mm i dov�ini

hvili � = 633nm. Neobhidnu zminu � zabezpequvali

nagrivann�m zrazka vid 300 do 350K. Pri ~omu elip-

tiqnist~ vlasnih hvil~ k vva�ali posti�no�. Taka

vlastivist~ harakterna dl� vsih kristaliv grupi

KDP i vstanovlena �k eksperimental~no [19℄, tak i

teoretiqno [20℄.

Aproksimai� eksperimental~nih zale�noste� na

ris. 2 pr�mo� lini�, zgidno z� spivvidnoxenn�m

(3), dozvolila viznaqiti sistematiqni pohibki. �k

vidno z ~ogo risunka, kutova pohibka zmin� svi�

znak pri rozvertanni zrazka na 90

Æ

, ÝÝ seredn abso-

l�tne znaqen� Æ� = 7:6 � 10

�5

. Vpliv parazitnih

eliptiqnoste� pol�rizatoriv  = p � q = 9:1� 10

�5

na vimir�vanu veliqinu k = 3:3 � 10

�4

porivn�no

neznaqni�.

Mo�liva � inxa shema viluqenn� sistematiqnih

pohibok, �ka bula zastosovana dl� kristaliv ADP

i �runtut~s� na spivvidnoxenni (2). Vimir�vann�

�

01

= ��

01

(1� os �) dl� dvoh orintai� zrazka pri

riznih temperaturah tako� da lini�ni zale�nosti vid

tg(�=2), navedeni na ris. 3. Porivn�no z kristalami

KDP tut oder�ano ma��e v 2 razi menxu veliqinu

dl� eliptiqnosti k, ÝÝ mo�na virahuvati z kutiv na-

hilu pr�mih na ~omu risunku. Odnak i sistematiqni

pohibki tut menxi, zokrema  = 8:7� 10

�6

.

-4,0 -2,0 0 2,0 4,0
-0,15

-0,10

-0,05

0

0,05

0,10

0,15

ctg(G/2)
4
k

-
2
g

,
1
0

-
2

ð
àä

D
0
2

Ris. 2. Zale�nist~ harakteristiqnoÝ veliqini �

02

vid

tg(�=2) dl� kristala KDP: toqki Æ i � vidpovida�t~

dvom vzamno perpendikul�rnim orintai�m zrazka v

pol�rizai�ni� sistemi. Pokazano tako� vpliv sistema-

tiqnoÝ pohibki  na vimir�vann� eliptiqnosti vlasnih

hvil~ k.

-2,0 -1,0 0 1,0 2,0
-6,0

-4,0

-2,0

0

2,0

4,0

6,0

tg( /2)G

,
ð
àä

1
0

-
4

D
,

er
r

- Derr

- D0  1
,

D
0
1

Ris. 3. Zale�nist~ harakteristiqnih veliqin �

01

(po-

znaqenn� eksperimental~nih toqok Æ i �) ta �

err

(pozna-

qenn� �) vid tg(�=2) dl� kristala ADP.
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Ris. 4. Temperaturni zale�nosti komponenti tenzora giraiÝÝ g

11

v kristalah grupi KDP: �, � | CDA; 4, 5 |

RDP; Æ, � | KDP; �,+| ADP. Dva rizni poznaqenn� eksperimental~nih toqok na ko�ni� zale�nosti vidpovida�t~

vzamno perpendikul�rnim orintai�m zrazka v pol�rizai�ni� sistemi. Veliqini g

11

dl� T = 260K z pra� [19℄

poznaqeni ( ).

Zale�nist~ �

err

= ��

01

(1 + os �) � 2��

02

vid

tg(�=2) (na ris. 3 vona navedena dl� odniÝ orintaiÝ

zrazka) vikoristovuvali dl� oinki nadi�nosti re-

zul~tativ vimir�vann�. Zauva�imo, wo vidnosna po-

hibka dl� kristaliv ADP vi�vilas� na�viwo�, hoq

eksperimental~no oder�ani riznii mi� pravo� ta

livo� qastinami rivnosti (5), tobto �

err

, menxi vid

2:0�10

�5

.Dl� inxih kristaliv pohibka vimir�vann�

harakteristiqnih kutiv, za �ku mo�na pri�mati ve-

liqinu �

err

, tako� ne pereviwuvala �Ý veliqini,

tobto harakteristiqni kuti vimir�vali z odnakovo�

toqnist�.

Poslidovnixa eksperimental~na metodika, �kisna

pol�rizai�na optika ta optiko-mehaniqna qastina

aparaturi dozvolili utoqniti znaqenn� komponent

tenzora �iraiÝ g

11

ta oder�ati Ýhn� temperaturni za-

le�nosti. �k vidno z ris. 4, voni dewo vidrizn��-

t~s� vid otrimanih ranixe [19℄ pri niz~kotempera-

turnih doslid�enn�h OA za metodom osil�i� azi-

muta elipsa pol�rizaiÝ, u �komu ne vrahovuvali vsih

mo�livih sistematiqnih pohibok. Odnak Ýh analiz

pokazu, wo vidnosni temperaturni zmini, navedeni v

[9,19℄, mo�na vva�ati dostatn~o nadi�nimi. Pohibki

vplinuli lixe na absol�tni znaqenn� g

11

.

Pri pidviwenni temperaturi a� do plavlenn�

kristaliv v�dbuvat~s� lixe neznaqne zmenxenn�

g

11

, �ke zumovlene, v osnovnomu, vidpovidnimi zmi-

nami lini�nogo dvopromenezalomlenn� �n i sered-

n~ogo pokaznika zalomlenn� �n. Slabka temperaturna

zale�nist~ OA kristaliv KDP po�sn�t~s� na�v-

nist� konkurentnih vneskiv [20℄. Cikavim  poriv-

n�nn� absol�tnih znaqen~ g

11

dl� kristaliv riznogo

skladu. Zokrema, zamina kationa K

+

na Rb

+

abo na

NH

+

4

menxe vpliva na OA, ni� zamina grup PO

3�

4

na AsO

3�

4

. Ce svidqit~ pro suttvu rol~ kompleksiv

PO

3�

4

v girotropnih vlastivost�h kristaliv grupi

KDP. Naspravdi �, �k pokazano teoretiqnimi dosli-

d�enn�mi [4{7,20℄, OA v ilomu viznaqat~s� �on-

nimi kompleksami tipu H

n

PO

4

(n = 0; 1; :::;4), pri-

qomu vneski vid 16 riznih konfi�urai� neodnakov�.

Mikroskopiqna teori� prirodnoÝ ta indukovanoÝ OA v

kristalah grupi KDP, vikladena v ih pra�h, pe-

redbaqala dl� g

11

na 54% bil~xi veliqini vid tih,

wo dosi eksperimental~no sposterigalis�. Nadi�nixi

vimir�vann� OA dl� dov�ini hvili � = 633nm,

�ki predstavleni v naxi� prai, da�t~ dl� kristaliv

KDP na 35% menxi� rezul~tat.
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MEASURING OF OPTICAL ACTIVITY IN THE KDP GROUP CRYSTALS

BY HIGH ACCURACY POLARIMETRIC METHODS

Y. I. Shopa

Ivan Franko National University of Lviv, Chair of Nonlinear Optis,

8 Kyrylo and Mefodij Str., Lviv, UA{79005, Ukraine

The measuring method of the optial ativity by the presene of linear birefringene is onsidered. For the

KDP group rystals (KH

2

PO

4

, NH

4

H

2

PO

4

, CsH

2

AsO

4

and RbH

2

PO

4

) the temperature dependene (from 295

K to melting temperatures) of g

11

omponents of gyration tensor are obtained.
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