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Prefacio.

En el Capitulo | de este trabajo, se describe el efecto fotorrefractivo y los
antecedentes del mismo; se da una breve descripcion de la difraccion de Bragg y se enlistan
las propiedades de los materiales empleados en el estudio del fenomeno fotorrefractivo.

En el Capitulo 2 se presenta el desarrollo tedrico del efecto fotorrefractivo derivado
por Kukhtarev y colaboradores [20). Este modelo se desarrolta a partir de tres ecuaciones
diferenciales lineales acopladas ( para el modelo de un sélo portador ). La teoria se aplica
para los cristales de niobato de potasio: KNbO, que fueron los estudiados en este trabajo
para las partes de fotoconductividad y ganancia. Se muestran las ecuaciones basicas de
fotoconductividad y ganancia en el acoplamiento de dos ondas, mismas que después son
resumidas en el capitulo 3. La descripcion teorica, fué tomada principalmente de la
referencia (7] y complementada por [6), [16] y [18] ( escribiendo algunas ecuaciones en
forma mas explicita que en las referencias mencionadas ). Pensamos que esta parte de la
tesis es de dificil lectura pero muy fundamenta! para ¢! entendimiento del efecto
fotorrefractivo.

En el Capitulo 3 se describen las técnicas experimentales de fotoconductividad y
acoplamiento de dos ondas, las cuales fueron montadas en el laboratorio de propiedades
opticas del IFUNAM vy aplicadas a muestras de KNbO,;. Se muestran los resultados
obtenidos, se comentan y se discuten,



Capitulo I. 1 efecte fotorrefractivo.

1.1- introduecién.

El efecto fotorrefractivo fue originalmente descubierto como un " dafio optico * no
deseable en cristales no lineales y electro-opticos.

En 1966 Ashkin et al. en los laboratorios Bell descubrieron que algunos cristales
ferroeléctricos tales como: tantalato de litio LiTaO,, titanato de bario BaTiO, y niobato de
litio LiNbOj; presentaban un cambio en el indice de refraccion al ser iluminados con luz azul
o roja. Estas variaciones en el indice de refraccion permanecian en la oscuridad ( algunas
ocasiones hasta por meses )y podian ser borradas iluminando uniformemente al cristal
( borrado éptico ). Al principio esto se considerd muy negativo para posibles aplicaciones
acusto-Opticas, electro-dpticas y aplicaciones no lineales. Los cambios inducidos por la luz
en ¢l indice de refraccion limitaban la utilidad de cristales tales como LiNbO;, con grandes
coeficientes electro-dpticos ( [os cuales aumentan el cambio en el indice de refraccion ). Sin
embargo, en 1968 Chen et al. propusieron ef uso de este " dafio Gptico " para desarrollar
artefactos de memoria hologréfica borrable, que no requieren de un proceso de revelado
como el necesario en las peliculas de emulsion. En experimentos reatizados por ellos con
LiNbO,, hallaron una frecuencia espacial hasta de 1600 lineas por milimetro ( rejillas
holograficas ), lo que  equivale a una densidad de almacenamiento del orden de
1011 bits por cm? ( experimentalmente ya han sido grabados hasta 500 hologramas con
una capacidad maxima de 5 Mbits/mm? en LiNbO,, correspondiendo a una densidad de
almacenado de 10" bits/cm? [14] ).

El efecto fotorrefractivo ha sido detectado en una gran variedad de materiales
electro-Opticos, entre los cuales se encuentran —ademés de los ya mencionados— niobato
de tantalo potasio KTa,, Nb,0, ( KTN ), silicato de bismuto Bi,8i0,, ( BSO ), germanato
de bismuto Bi,,GeO,,, titanato de bismuto Bi,Ti0,,, niobato de bario-sodio
Ba,NaNb,O,, ( NBN ), niobato de bario-cstroncio Sr, Ba Nb,Oy, arsenuro de galio GaAs,
fosfuro de indio InP, ceramicas PLZT. En los Gltimos 6 afios se han estado estudiando
algunos polimeros organicos que presentan este efecto y que son de menor dificultad en su
preparacion y de menor costo que los materiales antes citados [15], [19].

Ademas de la interesante aplicacion en holografia dinamica ya mencionada, los
materiales fotorrefractivos pueden emplearse para amplificacion de luz, conjugacion de fase
optica, procesamiento de seiial Optica, en el desarrollo de artefactos tales como
moduladores espaciales de luz y companentes de optica integrada, interferonielros, etc. De
aqui el gran interés en el estudio de estos materiales,

1.2- Descripcion del efecto fotorrefractivo y de los materiales empleados.

El efecto fotorrefractivo consiste en lo siguiente: al incidir dos ondas
monocrométicas coherentes sobre un material fotorrefractivo, se forma un patron de
interferencia en el mismo dando lugar a una redistribucién de las cargas libres en dste; las



cargas se mueven de las regiones brillantes a las zonas oscuras creandose una densidad de
carga que a su vez da lugar a un campo eléctrico modulado espacialmente ( campo de carga
espacial ), el cual provoca una variacion en el fndice de refraccion de la sustancia por medio
del efecto electro-6ptico lineal o efecto Pockels ( ver seccion 1.3 ). La Figura 1.1a ilustra
este proceso. El efecto Pockels existe solamente en ciertos cristales desprovistos de un
centro de simetria ( cristales no centrosimétricos ), es decir, cristales que no tienen un punto
central en el que cada atomo se puede reflejar en un atomo idéntico. Hay 32 clases de
simetria en cristales y de esos, veinte pueden mostrar el efecto Pockels ( estas mismas
veinte clases son también piezo-eléctricas; es decir, en estos materiales se producen
pequefias corrientes eléctricas bajo presion ).
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Figura 1.1: a) El efecto fotorrefractivo. b) Acoplamiento de dos ondas.

La distribucion espacial de las franjas, es registrada por la muestra sobre todo su
espesor para formar lo que se conoce como holograma de volumen; en lugar de formar una
estructura bidimensional tipo red, el holograma de volumen es una red tridimensional; es
decir, es un conjunto tridimensional, modulado, periddico, de objetos de fase y de amplitud
que representan los datos. Estos hologramas pueden registrarse también con cristales de
halégeno como KBr ( [17] pag. 530 ), los cuales responden a irradiacion a través de las
variaciones de efectos conocidos como centros de color. Una caracteristica importante de
los hologramas de volumen es la interdependencia ( a través de la ley de Bragg, 2dsend =
ma ) de la longitud de onda y ¢l angulo de esparcimiento; o sea, s6lo un color dado de la luz
serd difractado a un angulo particular por ¢l holograma. Modificando sucesivamente el

o



dngulo de incidencia ( o de la longitud de onda ), un solo medio de volumen puede
almacenar muchisimos hologramas coexistentes a la vez y esto hace tales sistemas muy
atractivos como dispositivos de memoria densamente empacados. Un simple cristal de
niobato de litio puede almacenar facilmente cientos de hologramas y cada uno de ellos se
puede ampliar de nuevo dirigiéndose al cristal con un haz de laser con el dngulo apropiado.
La naturaleza de volumen de los hologramas en el espesor del material, permite la
interferencia de un haz de luz incidente con su propio haz difractado dentro del medio de
grabado. Este efecto causa el grabado continuo de una nueva rejilla de fndices de refraccion,
1a cual es no uniforme a través de la anchura del matenal; ésta puede estar corrida en fase
con respecto a la rejilla de intensidades y puede interferic constructiva o destructivamente
con ella. El corrimiento de fase entre el patron de franjas y la rejilla grabada, conduce a una
redistribucion dinamica de energia entre los dos haces de grabado. Esta autodifraccion
existe debido a que la escritura y lectura de la rejilla ocurre simultaneamente y de una
manera  autoconsistente. En el caso estacionario, la méxima transferencia de energia
( ganancia ) se obtiene si la rejilla hologrifica esta corrida por un cuarto del espaciamiento
entre franjas con respecto del patron de interferencia ( o lo que es lo mismo, existe un
corrimiento en fase de ©/2 ).

Dependiendo de la brecha de energia prohibida del material y los niveles de energia
de los donores o aceptores asi como la cantidad de los iones impureza contenidos en éste, el
efecto fotorrefractivo puede ser inducido por radiacion ultravioleta, visible o infrarroja.

Las rejilias holograficas se graban mejor con laseres visibles continuos { cw ): Ar,
Kr, He-Cd, He-Ne. Los tiempos de almacenado de los hologramas grabados o tiempos de
decaimiento de la rejilla van desde milisegundos para KNbO,, horas para KTN a meses y
aflos para LiNbO,, esto depende de la eficiencia del transporte de carga fotoinducido, [6)
pag. 3. Para una gran eficiencia fotorrefractiva, son necesarios los donores adecuados o
trampas y una eficiente migracion de las cargas. En cristales no dopados las trampas son
proporcionadas por trazas pequefias de impurezas. En la mayoria de los ferroeléctricos con
un octaedro de oxigeno que presentan gran efecto fotorrefractivo, las impurezas de fierro
son los centros donores y de captura mas importantes.

L2.1- Modelo de banda con un tipo de portadores.

El modelo que mejor describe los resultados experimentales fotorrefractivos, fisé
derivado por Kukhtarev et al. en 1979 [20). Este es un modelo de transporte de carga el
cual supone que los electrones { o huecos ) fotoexcitados, son lanzados de los sitios
donores llenos ( o vacios ) a 1a banda de conduccion ( o banda de valencia ), como indica 1a
Figura 1.2, donde emigran por difusion, por la accion de un campo eléctrico  deriva ) o
debido al efecto fotovoltaico, a las regiones oscuras y son posteriormente reatrapados por
los donores vacios ( o llenos ).



12.2- Mecanismos de transporte de los portadores de carga.

El movimiento de los portadores libres fotoexcitados puede deberse a tres diferentes
mecanismos: por difusion, por deriva y por efecto fotovoltaico, [6] pag. 9.

Banda de conducclén

hv, & 4

n (o] NB donores vacfos o trampas
f 2080800 “JLOO L 2™ ® np- N donores llenos

|g 86 _© o Ny

5 :

“Banda de valencia

Figura 1.2: Modelo de banda con un sélo portador.

i) Difusion: La intensidad de luz 1, excita a los donores ionizados y electrones por
lo que puede presentarse una densidad electronica espacial, dando lugar a un gradiente en la
concentracion de carga y por lo tanto, a un coeficiente de difusion. Los electrones se
difinden y entonces la amplitud espacial de la densidad de éstos, estd reducida si la
comparamos con la amplitud espacial de las densidad de donores ionizados. Esta diferencia
de amplitud da origen a un distribucion de carga espacial modulada en fase con la intensidad
de luz. La distribucion de campo eléctrico resultante Esc, estd corrida por un cuarto del
periodo de rejilla con respecto al patrén de intensidad.

ii) Deriva: El desplazamiento de fa distribucion de electrones puede también
alcanzarse aplicando un campo eléctrico externo. La deriva y difusion son suficientes para
explicar al efecto fotorrefractivo en cristales paraeléctricos tales como: K(Ta, Nb,)0,,
Bi,,810Q4, Bi;;GeOy, GaAs y en alto grado en ferroeléctricos fotoconductivos tales como
KNbO,, donde las corrientes fotovoltaicas pueden ser despreciadas.

iii) Efecto fotovoltaico: En todos los cristales electro-opticos, puede producirse una
fotocarriente sin un voltaje aplicado. Los fotoelectrones son excitados dentro de la banda
de transferencia de carga ( ver Figura 1.2 ) con una direccitn preferencial a lo largo del eje
polar ( una de las direcciones principales de los crstales anisotropicos, ver Figura 2.6 ).
Glass et. al,, han explicado estas corrientes de campo cero, por un efecto fotovoltaico
debido a un proceso de transferencia de carga asimétrico y un corrimiento de Frank-Condon
de los iones excitados a 1o largo del eje polar en los cristales piroeléctricos ( por calor se
generan corrientes eléctricas en una sofa direccion ).

12.3- Cambios fotoinducidos en el Indice de refraceion y sistemas cristalogréficos.

Los cristales electro-dpticos, los cuales son anisotropicos ( esto es, sus propiedades
varian en diferentes direcciones ); deben describirse por un grupo de términos a los que se




denomina colectivamente como tensor electro-Optico, [6] pag. 26. La propagacion de
radiacion éptica en un cristal, queda descrita completamente en términos del tensor de
impermeabilidad ny, [16] pag 78:

n=efe™), w1

donde €! es el inverso del tensor dieléctrico €. De acuerdo a la teorfa cuantica de solidos, el
tensor de impermeabilidad n;; depende de la distribucion de cargas en el material, [16] pig.
220. La aplicacion de un campo eléctrico resultara en una redistribucién de las cargas y
posiblemente en una ligera deformacion de la red iénica. El resuitado final es un cambio en
el tensor de impermeabilidad Optica conocido como efecto electro-optico ( donde pueden
intervenir principalmente los coeficientes electro-opticos lineales o Pockels, asi como los
coeficientes electro-Opticos cuadraticos o Kerr ). El tensor electro-optico depende de la
simetria del grupo puntual del cristal y la direccion del campo de carga espacial fotoinducido
con respecto a los ejes cristalogrificos. Muchas sustancias cristalinas —sélidos cuyos
Atomos estan dispuestos en algun tipo de arreglo repetitivo regular— son dpticamente
anisotropicas. Los cristales cibicos como el cloruro de sodio, tienen arreglados sus dtomos
en una forma relativamente simple y altamente simétrica, La luz que sale de una fuente
puntual dentro de tal cristal, se propagara uniformemente en todas direcciones como una
onda esférica, no habra direcciones preferenciales en el material; tendrd un unico indice de
refraccion y serd opticamente isotrdpico. Los cristales que pertenecen a los sistemas
hexagonal, tetragonal y trigonal tienen sus dtomos arreglados de tal manera que la luz que se
propaga en alguna direccion general encontrara una estructura asimétrica. Tales sustancias
son opticamente anisotropicas y birrefringentes —no tienen un unico indice de refraccion—;
para ellas, el eje dptico corresponde a una direccion ( una direccion y no tan sélo una linea )
alrededor de la cual los itomos estdn arreglados simétricamente, Los cristales para los
cuales hay solo una de tales direcciones, se conocen como uniaxiales y en éstos hay dos
indices principales de refraccién: n, o indice ordinario y n, o indice extraordinasio. La
diferencia An = ( n, - n, ) es una medida de la birrefringencia. Los sistemas cristalograficos
restantes: otorrombico, monoclinico y triclinico { ver Tabla 1.1 ); tienen dos ejes pticos por
lo que se dice que son biaxiales. Cada substancia tiene tres indices de refraccion principales;
la birrefringencia se mide como la diferencia numérica entre el mayor y el menor de tales
indices. La mayoria de los cristales usados para aplicaciones fotorrefractivas son
Gpticamente anisotrépicos a temperatura ambiente.

L2.4.- Difraccion de Bragg isotrdpica y aaisoirdpica de las rejillas fotoinducidas.

Los cristales ferroeléctricos ( tales como KNbO,, BaTi0Q,, LiNbO; y LiTa0O; ) son
fuertemente birrefringentes.

Para una difraccion eficiente por la rejilla de fase de espesor, se tiene que satisfacer
la condicion de Bragg. Para el caso de diferente polarizacién de la onda difractada e
incidente en el material, la relacion de Bragg es mas complicada que en el caso de la
difraccion de Bragg ordinaria donde el angulo de difraccion es igual al ngulo de incidencia,



ver Figura 1.3; lo que significa que el vector de onda de la rejilla £ ¢ € exactamente igual a
la diferencia entre los vectores de la onda incidente y la difractada en el medio.

Tabla L.1: Grupos puntuales ( * Simetria de inversion 1. Ver seccion 11.3 ).

Sistemas Cristalogrificos Simbolo { Internacional )
Triclinico

1

. Te

Monoclinico m
2

2/m2
Ortorrombico 2mm
222
mmm!
Tetragonal 4

3
4/m2
4mm
42m
422

. . 4/mmme
Trigonal 3
kL
3m
32
Ime
Hexagonal 6

6/m*
&m2
6mm
622
6/mmm?*
Ctibico 23

m3:
43m
432
m3m?




Figura 1.3: Geometria usada para la difraccibn de Bragg en materiales
fotorrefractivos.

En un medio isotropico, donde la velocidad de la luz es independiente de la direccion
de propagacion ; la condicion de Bragg se determina a partir de las leyes de
conservacion de energia y momento, obteniendo ( ver Figura 1.4a ):

w, =0, (L2)
K, =K,-K, (1.3)

donde @, @4 son las frecuencias y K;, K4 son los vectores de onda de los haces incidente y
difractado respectivamente ( recordemos que K4 = n;(2n/A), con n;y ny los indices de
refraccion efectivos de los haces incidente y difractado y A, la longitud de onda de la luz
empleada en el haz de lectura ).

La conservacion del momento ( ecuacion (1.3) ) nos determina la condicién para el
angulo de difraccion  ver Figura 1.4a):

sené),:sen0,=%; (1.4)

donde 9, 6, son los angulos de incidencia y difraccion respectivamente, medidos dentro del
cristal; A, dada por:

A
A=—r 1.5
2send {5

es ¢l espaciamiento de rejilla ( separacion entre lineas del holograma ) y n es el indice de
refraccion, 8 es el angulo de la onda incidente. Para materiales isotropicos tenemos que K =
Ky es decir, 8, =9,
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Figura 1.4: a) Difraccién de Bragg isotrdpica. b) difraccién de Bragg anisotrépica. c)
Vector de onda dependiente de los dngulos de incidencia y difraccién 6,y 6, en la
difraccibn de Bragg anisotrépica ( considerando n, = 2.287 y n, = 2.192 como en
LiNbO, para 4 =633 nm ),

Los primeros experimentos sobre difraccion de Bragg anisotropica en cristales
uniaxiales, fueron realizados por Stepanov et al. en LiNbO, y mostraron que este tipo de
difraccion puede mejorar la resolucion holografica cuando fa longitud de onda del haz de
lectura es diferente de la longitud de onda empleada en el grabado.

En un medio anisotropico donde ny = n; , la maguitud de los vectores de onda

incidente y difractado es diferente: K; = Kng = K; = K, con K, = 2n/A,. Para la
determinacion de la condicion de Bragg, escribamos (1.3) en la forma:

R, =Knd-Kni (1.6)

donde / yd son los vectores unitarios en la direccion de propagacion de los vectores de
onda de los haces incidente y difractado. Los indices de refraccion ny y n; de las dos ondas

1
t
{
|
{




se obtienen como una funcion de la direccién de los vectores de onda de la manera
siguiente. Para un vector de onda dado hay 2 modos de propagacion, los cuales estan
sujetos a los diferentes indices de refraccion. Podemos construir una superficie
tridimensional con 2 casquetes, donde al considerar un vector de onda, los puntos de
interseccion de este vector de onda con los casquetes, ticnen distancias del origen que
corresponden a los dos nimeros de onda K n ( ver Figura 1.5 ). Podemos ahora determinar
la geometria para la cual se satisface la condicion de Bragg: dos puntos situados sobre
casquetes diferentes forman un tridngulo con el origen; entonces, supongamos que el vector
de rejilta K ¢ ©s paralelo al eje y, la direccion de propagacién y polarizacién de la onda
incidente se encuentra en e} plano x-y, por lo que un elemento del tensor electro-dptico no
nulo del tipo f,z, da como resultado una polarizacion de la onda difractada enla direccion z ;
por ejemplo, r,; para LiNbO; 6 BaTiO, ( debido a que el tensor de impermeabilidad n; es
simétrico en i y j, se sigue que ry, = r;; Jo cual conduce a una notacién reducida ij—m; es
decir, £y = £ = ry. VerseccionIL3 ).

2 Krno

Kr n L3
Xr e\, Kr n

¥ R

Figura 1.5: Superficie debvector de onda para un cristal uniaxial.

La Figura 1.4b) muestra una seccion de la superficie del vector de onda,
perpendicular al eje z y que consiste de dos circulos de radio n K, y nX,. De la figura 1.4c),
vemos que existe un limite inferior para ¢l nimero de onda de la rejilla: K min por debajo del
cual [a difraccion no es posible; £; y K, estan en la misma direccién y K min es antiparalela
a ellos ( ver Figura 1.6 ). La onda difractada viaja en la misma dlreccxon que la onda
incidente pero las polarizaciones de ambas ondas son diferentes:

K =ln,-n,|K 7



Figura 1.6: Configuracin para la difraccién de Bragg anisotrépica con vector de
enda de rejilla minimo K &y vector de onda de rejilla R .~ donde el dngulo de
incidencia 6, es un minimo,

Otra configuracion de gran interés practico es cuando el dngulo de incidencia 6, es
un minimo ( §n ) y el éngulo de difraccion es exactamente cero, En esta situacion, el
niimero de onda de la rejilla K* es:

K =,/n§ —trf{K, (1.8)

Tabla 1.2: Espaciamiento de rejilla miximo A™: y A* necesario para el dngulo
minimo de incidencia en la difraccién de Bragg anisotrépica en materiales
fotorrefractivos [6] pdg. 34,

Material | Indices de refraccién para A =633 nm Amst{im) A*(um)
LiINDO, [n=n,=n,=2287 n,=n,=2.192 6.7 0.97
LiTaO, (n=n,=n,=2.177,n,=n=2.182 144.0 5.57
BaTiO, {n=n,=n =2404 n,=n =2316 14.7 1.40

Para el caso de cristales biaxiales, la indicatriz éptica ( o elipsoide de indices. Ver
seccion I1.3 ) es un elipsoide triaxial; los tres ejes principales corresponden a los tres indices
principales de refraceion ny, n, y n,. Para el sistema ortorrombico, los ejes principales de la
indicatriz coinciden con los ejes cristalogréficos.

En el caso de la difraccion isotrpica los dos haces graban la rejilla fotoinducida,
cumpliendo naturalmente la condicion de Bragg por su rejilla auto-creada; en consecuencia,
los dos haces seran parcialmente difractados cada uno en la direccion del otro, Esto conduce
al efecto de acoplamiento de haces donde la energia es intercambiada entre ellos,
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1.2.5-Propiedades requeridas de materiales fotorrefractivos.

Los materiales fotorrefractivos son materiales electro-opticos, en los cuales hay un
cambio del indice de refraccion debido a campos de carga espacial fotoinducidos, via el
efecto electro-optico. Los campos de carga espacial son debidos a la generacion y
transporte de portadores de carga. Los procesos de transporte de carga dominantes,
dependen de los parametros de fotoconductividad ( deriva en un campo eléctrico aplicado )

y de las condiciones del experimento ( espaciamiento de rejilla, campo eléctrico externo,
etc. ).

Las principales caracteristicas que deben ser consideradas al escoger materiales
electro-opticos para aplicaciones fotorrefractivas son, [6] pég. 46:

1- Sensibilidad fotorrefractiva. .

2- Intervalo dindmico ( cambio del indice de refraccién maximo ).

3- Corrimiento de fase entre el indice de refraccién y el patrén de intensidad de luz,
4- Tiempo de grabado y borrado fotorrefractivo.

§- Resolucién.

6- Razén de seiial ruido.

7- Longitud de onda del liser para inducir el cambio en el indice de refraccién,

8- Operacién a temperatura ambiente.

1- Sensibilidad fotorrefractiva. Podemos hablar de dos tipos de sensibilidad ( o
fotosensibilidad ): la primera describe cuanta energia Optica se.requiere para producir un
cambio en el indice de refraccion dado. Aqui; la sensibilidad fotorrefractiva, esta definida
como el cambio en el indice de refraccion por unidad de energia absorbida y volumen en el
estado inicial del grabado fotorrefractivo:

5=2 (19)

donde w = aW,, o el coeficiente de absorcion de la muestra y W, la energia optica
incidente, Reescribiendo (1.9) en la forma S, = dn/d(aW,) definimos Ia segunda sensibilidad
fotorrefractiva —importante en el almacenado de hologramas— como el cambio del indice
de refraccion por unidad de densidad de energia incidente ( no absorbida }:

S,=$—=as, (1.10)

S, nos indica, cudnta energia se necesita para alcanzar el 1% de la eficiencia de la
difraccion 1 ( definida como la razon de las intensidades de las ondas difractada e
incidente ) para un material de un milimetro de espesor. En aplicaciones de almacenado de

hologramas, S, es de interés primario en la intensidad del haz difractado por el cambio de
indice de refraccion fotoinducido.



2- Intervalo dinimico. El intervalo dinimico de un medio de almacenado de fase, es el
maximo cambio fotoinducido posible de su indice de refraccién. Este estd determinado por
la eficiencia de la difraccion mas grande que puede ser grabada en un cristal de un espesor
dado y el niimero de hologramas diferentes que pueden ser grabados en el volumen dado. El
intervalo dinamico depende de las trampas vacias u ocupadas, cualquiera que sea mas bajo.
Esto determina la densidad de carga espacial mas grande que puede ser formada durante la
exposicion de la luz.

3- Corrimiento de fase entre el indice de refraccién y el patrén de intensidad de luz.
La rejifla de indices de refraccion, puede estar corrida en fase con respecto a la distribucion
de la intensidad de luz. Como se ha mencionado; dentro de los cristales, este corrimiento de
fase conduce a una transferencia de intensidades entre los haces de grabado ( haces de
escritura ) y la interferencia de un haz de luz incidente con su propio haz difractado dentro
del material, [6] pag. 54 y [7] pag. 58. Esto provoca el grabado continuo de una nueva
rejilla que, dependiendo del cambio de indice de refraccion fotoinducido, puede estar corrida
en fase con respecto a la rejilla inicial y no necesariamente serd uniforme a través del grueso
del material. El desacoplamiento estacionario o desacoplamiento espacial transitorio entre
las franjas y la rejilla, conduce a una serie de aplicaciones en el campo de la holografia
dinmica como: amplificacidn de luz coherente y conjugacién de fase optica.

La transferencia de energia en e! acoplamicnto de haces estd determinada por el
corrimiento de n/2 del patron de franjas y la rejilla de indices.

4- Tiempo de grabado y borrado fotorrefractivo. El tiempo de formacion de la rejilla es
también una propiedad especifica del efecto fotorrefractivo. Los cambios del indice de
refraccion son debidos a los efectos electro-opticos inducidos por los campos de carga
espacial y el tiempo requerido para grabar una rejilla depende de la eficiencia de los
procesos de generacion y transporte de carga, ver Tabla 1.3.

En interferometria holografica en tiempo real, procesamiento de sefial, amplificacién
de luz coherente o conjugacién de fase dptica; los tiempos grandes de almacenado no son
deseables. El requerimiento principal en estas aplicaciones, es un gran desplazamiento de
carga para alcanzar una alta sensibilidad fotorrefractiva. En materiales fotoconductivos, el
desplazamiento de carga puede ser controlado por un campo externo, lo que hace que estos
materiales sean de interés especial para procesamiento de sefial en tiempo real y las demas
aplicaciones mencionadas.

5- Resolucion. Para los cristales simples, la resolucion espacial esta, en principio, limitada
sélo por la distancia entre trampas. Considerando una densidad de trampas de 10'* cm, el
valor minimo requerido para un cambio en el indice de 2x10-* corresponde a un
espaciamiento de rejilla de ~1 pm. La distancia entre trampas es en promedio de 100 nm; es
decir, un orden de magnitud mas chico que el espaciamiento de rejilla. Un espaciamiento de
rejilla mas pequefio, conduciria a un cambio de} indice de refraccién mas bajo suponiendo
una situacion limite de trampas y a un " ruido de esparcimiento " debido a las fluctuactones
estadisticas de los electrones atrapados. Por ello, el empleo de impurezas dopantes es muy
importante. Concentraciones de! orden de 10 cm? se alcanzan facilmente dando una



distancia entre las trampas de s6lo 10 nm, Esto seria suficiente para algunas aplicaciones
holograficas. Las cerAmicas PLZT, las cuales son de interés particular para almacenado de
hologramas puesto que pueden ser preparadas en dimensiones bastante grandes, contienen
poros tan pequefios como 0.5 pm. Los limites de resolucién debidos a estos defectos no han
sido estudiados.

Tabla 1.3: Caracteristicas fotorrefractivas de algunos materiales electro-opticos.

Cristal Coeficiente |Estructura |Sensibilidad |Tiempo de |T.(° C)

electro-6ptico| del cristal | fotorrefractiva |respuesta

pm/V) S, (em?J) (ms)

Bi;,Si0y =35 clibico 4x10° ~1-10 -
Bi,,GeO,, rg =32 clibico - - -
LiNbO,Fe rn; =318 trigonal 5x10°% ~2000 1150
LiNbOyRh  |r,=318  |igonal 7x10% ~2000 1150
BaTiO, dopado [r, =802 tetragonal | 7x10? - 120
KTN rg, = 1400 cibico 10
KNbO;:Mn r,, =380 ortorrémbico
KNbO,:Fe ry,= 380 ortorrdmbico <100 480
Ba,NaNb,O,; |13 =57 ortorrémbico| ~8x10°8 ~2000 580
Mo o Fe)
SBN:Ce r,; =420 tetragonal  |9.5x102 ~80 72
SBN I3y =420 tetragonal  {3.2x10° ~1000 75
BBN r, = 1350 tetragonal | 5x10+ - 56

6- Razén de seial-ruido. Otro problema relacionado con la aparicién inmediata del cambio
del indice de refraccion, es la formacin de un esparcimiento éptico que ocurre cuando
alguna caracteristica fotoexcitable del cristal electro-Optico es expuesta a un haz de luz
coherente. Un defecto que esparce luz produce una onda esférica que interfiere con el haz
original y que trae como consecuencia ruido en la imagen de lectura ( hay una limitacion en
la eficiencia de la difraccion ). Mayores razones de sefial-ruido que la minima de ~20 dB
correspondiendo a un error tedrico de 101! han sido alcanzadas en cristales electro-Opticos
de alta calidad a frecuencias espaciales que permiten el grabado de mas de 500 hologramas.

7- Longitud de onda, Los maleriales electro-opticos considerados para grabado
fotorrefractivo deben ser fotosensibles a una longitud de onda del laser conveniente.

1.2.6 - Materiales y propiedades, [6] pag. 61.

Et efecto fotorrefractivo ha sido estudiado en muchos materiales electro-opticos y
hay una gran dedicacién a la comprensién del efecto y optimizacion de éstos:

a) Los ferroeléctricos con un octaedro de oxigeno ( estructura de red ABO, ),
muestran los efectos electro-pticos mas grandes y la mayoria del trabajo concerniente al
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efecto fotorrefractivo ha sido concentrado en este grupo de materiales. La fuente primaria
de fotoportadores en cristales no dopados, son concentraciones pequefias de impurezas de
fierro ( ~ 10 ppm ) incorporadas en la red durante el crecimiento a alta temperatura por el
método de Czochralsky. Mientras que las propiedades electro-opticas parecen no depender
de estas impurezas, los parametros del transporte de carga y absorcion optica y por lo tanto
la sensibilidad fotorrefractiva, dependen fuertemente de la concentracion de impurezas y de
sus estados de valencia determinados por tratamientos quimicos ( oxidacion, reduccion ).

b) Los materiales Bi;,Si0,y { BSO ), Bi,,GeOy ( BGO ) y Bi;,TiO,, { BTO ) son
paraeléctricos electro-dpticos y fotoconductives. Muestras muy grandes y de alta calidad
pueden ser crecidas de el fundente. Pertenecen a la simetria del grupo puntual cubico 43m y
son Gpticamente isotropicos si no se les aplica un campo eléctrico. Con un campo eléctrico

aplicado se vuelven bimrefringentes debido a el coeficiente Pockels no nulo ry=3.4
pm/V { BSO).

¢) Semiconductores ( GaAs, InP, CdFe, ... ). El efecto fotomrefractivo ha sido
estudiado en los materiales de los grupos I1I-V: Arsenuro de Galio puro y dopado con
cromo, InP dopado con Fe y CdFe. Estos, tienen aceptables fotoconductividades debido a
las grandes movilidades de los portadores, son muy fotosensibles y muestran rapida
velocidad de grabado en el infrarrojo cercano en el intervalo de 0.95-1.35 pum; pero, los
coeficientes electro-opticos son bastante pequeiios y por ello los cambios en el indice de
refraccion fotoinducidos son también pequefios. En la Tabla 1.3, podemos ver parimetros
de algunos cristales electro-opticos [21].

d) Cerdmicas electro-6pticas. Ceramicas ferroeléctricas altamente transparentes de
|a familia titanato de plomo-zirconio con estructura de perovskita, muestran efectos electro-
dpticos interesantes y pueden ser producidas a bajo costo en piezas grandes. Los iones de
plomo son sustituidos parcialmente por los iones de lantano y la composicién quimica es
(Pby.,.La,)(Zr,,Ti,)O, abreviado como PLZT,,,,. Diferentes efectos electro-opticos pueden
ser optimizados ajustando la razon Zr/Ti o el contenido de La, A grandes contenidos de La
se obtiene una estructura perovskita paraeléctrica cibica e isotropica y el efecto electro-
Gptico es cuadratico ( efecto Kerr ). A campos eléctricos intensos es posible observar el
efecto electro-optico lineal, los efectos fotorrefractivos han sido observados tanto de
manera lineal como cuadratica. Los valores bajos de la conductividad oscura conducen a
tiempos de almacenado largos. Algunas propiedades electro-dpticas interesantes y grandes
fotoconductividades han sido observadas en cerdmicas K(NbTa)O,, sin embargo, la
transparencia Optica no es aun suficiente para aplicaciones opticas.



Capitulo ll. pescripcién teérica del sfecto fotorrefractivo.
Ecuaciones de Kukhtarev.

11.1- Modelo de transporte con un sdlo portador de carga.

En el efecto fotorrefractivo un patrén de intensidades de luz I(z) variable
espacialmente, redistribuye los portadores de carga del material dando lugar a un patron de
densidad de carga p(z). El campo eléctrico de carga espacial Esc(z) correspondiente a esta
densidad de carga p provaca una variacion en el indice de refraccion An(z) por medio del
efecto electro-dptico lineal ( efecto Pockels. Ver Seccion I1.3 ).

El patrén de indices de refraccion An(z), esta espacialmente corrido con respecto al
patrén de luz I(z). I(z) es provocado por la interferencia en el cristal de dos haces
monocromaticos y coherentes; el corrimiento ( o desfasamiento ) asi como el cumplimiento
de la condicion de difraccion de Bragg, provoca un cambio de direccion de los haces dentro
del cristal; es dexir, parte del haz 1 sale en la direccion del haz 2 y parte del 2, en la
direccion del haz | —en un caso, hay interferencia constructiva entre el haz transmitido y el
otro haz difractado; para los otros dos haces, a interferencia es destructiva— ( ver Figura
2.1); entances, si los haces tienen diferentes intensidades habré un intercambio de energia
dentro del material que es precisamente la llamada ganancia I' en el acoplamiento de dos
ondas.

T
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Figura 2.1: Geometria de escritura para uni rejilla de indice de refraccibn
fotoinducida en un material fotorrefractivo.

Suponiendo un solo portador de carga ( electrones o huecos ), el modelo de
transporte queda descrito por las siguientes ecuaciones:

a) Ecuacion de continuidad para los portadores moviles con carga q:

- on
v.j +r15—,=q(g—r) @



donde:
n = densidad de portadores de cargas libres.
g = razdn a la cual los portadores libres son creados.
r = razon a la cual los portadores fibres son atrapados.

-7 es a densidad de corriente debida a la deriva,difusion y efecto fotovoltaico:
J =eunk -qDVn+ j* 2.2)

i es la movilidad de los portadores excitados, E el campo eléctrico aplicado, D la
constante de difusién y job la corriente fotovoltaica dada por:

J* =BuE,E; 2.3)

donde E;, E, son las componentes activas del campo eléctrico de la onda de fuz (Ey* esla

conjugada compleja de Ey ) y Py, es el tensor fotovoltaico de tercer rango el cual

satisface g?‘= Bx* y tiene componentes no nulas sélo en un medio carente
a

de simetria ( materiales no-centrosimétricos ). En cristales electro-pticos, la componente
PBy3; es 1a mas importante en la formacion de las rejillas:

j’. ==finE\Ey = ~Py ] = kal @9

con I 1a intensidad de la luz, a el coeficiente de absorcién y & una constante caracteristica
del cristal y del dopaje.

b) La ecuacién de continuidad para la densided de donores ionizados inméviles Nyyi:

N s @5

La razén de generacion g es proporcional a la intensidad de la tuz:

g=(Np=Np)(sl +£) 26)
donde

Np= densidad total de donores.

s = seccidn transversal normalizada para fotoionizacion.

B = razdn de probabilidad de excitacién térmica.

La razén de atrapamiento r es proporcional a la densidad de donores ionizados Ny

r=v,Nyn 2.7)



conyy= constante de recombinacion de los portadores.
¢) Laley de Gauss de la divergencia (V- D=p ):
V(g6 ,E)=p=q(n-N,+N,) (2.8)

con € = tensor dieléctrico estatico,
N,= densidad de aceptores ( concentracion de trampas ).

Suponemos que Np>> N,
Despreciando el efecto fotovoltaico ( j* ), de las ecuaciones (2.1), (2.2), (2.5) a

(2.8) obtenemos para el transporte de carga en un material fotorrefractivo ( ecuaciones de
Kukhtarev ).

(]
o aA: B (N, - NL)(sT +B) -1 Ny 29)
dn_oN, e =
== V. (DVn-Zpnk 2.10
T 6t+(”q“”) (2.10)
Ve(ee,E)=g(n-N,+N,) .11

Las ecuaciones (2.9), (2.10) y (2.11) con las debidas condiciones iniciales y de
frontera describen Ia respuesta del material bajo una iluminacién inhomogénea.

La distribucién de intensidad de luz es debido a un campo E' que se presenta en el
cristal y cuya interaccion con el material queda descrito por la ecuacion de onda:

FR ()

VE'(F ) =pe.e 77 +V(V-E'(F 1)) (2.12)

suponiendo que el medio es no magnético (p = 1)y libre de fuentes (p~0,j~0).

Suponemos que el campo de luz £ es representado por una suma de ondas planas:
EF0)= T EyFren|-i(R, F-0,1)] @.13)
1

con K , = vector de onda,

;= frecuencia angular.



El tensor dieléctrico € ( a frecuencias opticas ), es generalmente modulado
espacialmente por el efecto fotorrefractivo y actia como un término de acoplamiento de las
distintas componentes de la onda E';. Cuando el material fotorrefractivo es iluminado por

dos ondas planas coherentes con vectores de onda K, y K, ( ver Figura 2.1 ), el campo de
luz E' en el cristal es;

E'G )= E@)exp[-i{ R, -7 - o)+ Ey(F)exp[-i(R, 7 - ot (2.14)

La intensidad del patrén de interferencia por estas dos ondas es:

1=(ET), = 1[1+Re(mexpliR, -F})=1,[1+meosK, -7] @19
con
{}.el promedio en el tiempo.

I = "E,’"l +[|£; Hz = 1,41, eslaintensidad promedio.

“l'l; co20p) la razon de modulacion, (2.]6)

| 2

m=2

donde p =1 para las direcciones de polarizacién de las ondas dentro del plano de incidencia
( polarizacion horizontal ) y p = 0 para luz polarizada perpendicularmente al plano de
incidencia ( polarizacion vertical ), ver Figura 2.1.

El vector de onda del patrén de interferencia es:

R =R £k, .17
v fRI=%, =— (2.18)
donde A== (2.19)



es el espaciamiento entre franjas de la rejilla de intensidad cuando cada uno de los haces
hace un dngulo 6 con la normal al cristal.

Supongamos que la densidad de portadores de carga libre n ses, en cualquier
momento t, mucho mas pequeiia que la densidad de aceptores N, (n << N, )y también que
la densidad de donores no-ionizados ( n << Ny,-N, ) y finalmente, se supone una razén de
generacion ( g ) y recombinacion ( r ) lineales; es decir, N~ N,. Con estas suposiciones, en
el estado estacionario la ecuaciones (2.9) y (2.15) con la geometria de la Figura 2.1
conducen a:

n=n,(1+Mcosk;z) (2.20)

donde
n,=g,Ty ¢sla densidad de portadores de carga promedio.
& =(Np =Nl +H

1, =(N,¥,)" esel tiempo de vida de los portadores libres. (2.21)

( T es del orden de 10 para BSO y 10 para BaTiQ,).
i)

M=_" (M<1) (2.22)
1+£
sl,

En ¢l estado estacionario (2.10) se reduce a:

aj an e
8 _€\E)Y=0 :
U2 T )= @2)

Integrando (2.23) después de haber sustituido (2.20) obtenemos:

_ ] 1 g DK, MsenKz
Cenn, 1+McosKz e p 1+ MeosK

(2.249)

( recordemos que E es el campo eléctrico total y (2.24) es la solucion estacionaria ).

Un voltaje constante V aplicado requiere:

Vol
E,== -L-joL(.)d. 229)



donde L es [a longitud del cristal.

Integrando 2.24 sobre un gran nimero de periodos de rejilla, se encuentra una
expresion para la densidad de corriente j:

JeVl-MepnE, (2.26)

(2.26) nos dice que la conductividad para iluminacion sinusoidal, se reduce por el factor

JI-M* (M<1) comparado con la conductividad para iluminacion uniforme a la misma
intensidad promedio.

Con (2.26) puede reescribirse (2.24) en la forma:

Vi-m2 E MsenK 2

= - 2.27
“1+McosK,z ° l+cosK,z @27)
Con:
DK
E,:i—ui("”—r)x,:i(ﬂ)ﬁ ¢l campo de difusion, (2.28)
e u e\e e\ e J4

que se obtiene por la relacion de Einstein; kyes la constante de Boltzman y T la temperatura
absoluta.

Finalmente, el campo de carga espacial fotoinducido es:

Ji-a Msenk =z
E,,(z):E—E,:E,( =M ]-E 0%

1+McosK,z | 1+ McosK,z (2.29)

obsérvese de (2.25) que:

[Etomt=0 (2.30)

Aunque una solucion analitica general del sistema de ecuaciones diferenciales
acopladas (2.9) a (2.11) no es posible para iluminacion sinusoidal, se puede hallar una
solucion bajo aproximacion lineal.

Para m << | se puede escribir:



1=1[1+ Remesp{iK )] (231

n= n,[l +Re(Mexp {iK ,:})] (2.32)
E=E, +Re(E, expliK,z}) @3
Ny = Nb, +Re(Ny expliK,2]) (2.35)

Introduciendo (2.31) a (2.35) en (2.9) a (2.11) se obtiene una expresion para el
campo de carga espacial: )

m
1+—f—
Eo= = (236)
Ny 1 1 1
7] -2 — —
[s"+ﬂ)N;,‘y +]1E,,—E, lEq
g 1N . o .
con Eq—e—n"[—(:ﬁ(ND—N‘) (237)

donde ¢ es la constante dieléctrica estatica.

Con las mismas suposiciones que para la  ecuacion  (2.20):

Nb=N,, n Ny, n{{{N,~N,) ysuponiendo que la excitacién térmica es mucho mas
pequeita que la excitacion fotdnica ( B (( sl ) se encuentra que:

E (iE,-E))
E* = malUfa %) 2.38
= E,+E)+iE, @38)
SiE ;=0 ( campo externo nulo ) (2.38) se reduce a:
E,
E? =im £ (2.39)

E +E,

de (2.39) vemos que E; nunca puede ser mas grande que E, el cual, es proporcional a la
concentracion N (2 E; se le llama campo limitante ).
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Para un campo aplicado E, mucho menor que los campos internos E4E, ( Ej<<
E+E, ), se tiene de (2.38):

E,E? E;E,
B2 = —me e i (2.40)
(B, +E,y " E +E,

El signo del campo de carga espacial de una rejilla fotoinducida, depende de el signo
de los portadores de carga dominantes ( para ¢l modelo de un solo portador, hay un
incremento exponencial simple del campo de carga espacial como funcion del tiempo y la
constante de tiempo es inversamente proporcional 2 la intensidad ),

1i.2- Modelo de banda con dos tipos de portadores,

Los portadores de carga libre en materiales fotorrefractivos, pueden ser tanto
electrones como huecos dependiendo del material y su estado de reduccion.
Experimentalmente se ha visto que bajo ciertas condiciones puede haber simultaneamente un
transporte de electrones y huecos responsables para el efecto fotorrefractivo.

Las descripciones tedricas de este hecho han sido desarrolladas por Kukhtarev,
Valley y Stronhkend! a partir del modelo simple de Kukhtarev. En uno de estos modelos,
los electrones son ionizados de las trampas lenas ( Nyy-Ny,'); ver Figura 2.2, a la banda de
conduccion, se mueven por deriva y difusion y se recombinan con las trampas vacias Ny*

mientras que los huecos son fotoexcitados de los aceptores Ny* v se recombinan con ( Ny-
Np*).

‘Panda de conduceién

a

v,
oodxoce selgeey, ® Ny Np

o) 8 O Ny

| VTR SR

gand- de valenciz®

I IGEE ]

Figura 2.2: Transporte simultineo de electrones y huecos. Los electrones son
fotoionizados de los danores Henos y reatrapados de las trampas ionizadas.

En este modclo, las ecuaciones (2.9) 2 (2.11) corresponden a;
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%"C—D_: (s +B,) Ny = N2) -y N5 + (5,7 +B,0N; +v,m (N, = N3) @41

Jo=enp E+p K, 1Vn, : . (242)
T =emu,E - u,K,TVn, . Tl ‘ 243)
on, 1o o . L . )
o=V T B )Ny - V) v N} (2:4)
on, .1 . ‘. .

Sr==V sl BN -1 (N, - N3) (245)
V-(es,B)=—eln,+ N, - Np-n,) (2.46)

donde n, y n,, son la densidad de electrones y huecos, N, es la densidad de donores, Np* es
la densidad de donores fonizados y N, es la densidad de iones negativos que compensa la

carga de Np* en la oscuridad; J...4,5.%0ni84 Y B,4 SON la densidad de corriente,
movilidad, constante de recombinacian, seccion transversal para fotoionizacion y razon de
generacion en la oscuridad para electrones y huecos respectivamente.

Para una aproximacion lineal y siguiendo el mismo camino que para el modelo de un
solo portador, se pueden obtener soluciones de las ecuaciones (2.41) a (2.46).

Las ecuaciones de orden cero para las densidades promedio de electrones y huecos
pueden ser escritas como:

(.0, +8)Np-N,)

ny = e TP AT " Tl 2.47)
YN, (
N, (s.d,+8,)
N, =Ahe FA 2.48
o rh(ND_NA) @48

Valores tipicos de N, y ( Ny-N,, ) son del orden de 10%6-10!? cm2.

El campo de carga espacial en el estado estacionario y sin campo eléctrico extemno
aplicado, esta dado por:

L, Eq( T~ Q.) + Ed( T~ T:e)

E, =-im 2.49
E +LE, Eq(fm"‘fm)*'Ed(rm'*ru @)
donde:

23



€€,

Ty = (2.50)
€M, ' :
EE,

&, 251
Tan i @251)
R (2.52)
" S'ID +pl + rl"ﬂ)

1
T (2.53)

Slo By + 74t

son las constantes de tiempo de relajacion dieléctrica y del inverso de la razén de
produccion y recombinacion.

Cuando £, (T4~ 74,) ) Es(1,,-7,), (2.49) se reduce a:

£k, o,-0,

E, =—im
E,+E, 0,+0,

(2.54)

con g, =eun, y o, =eun, las conductividades de electrones y huecos. Obsérvese que
E, =0sic.=0,

Por el contrario, si Eq(td,,, —t4e) ((E,(1,—1,,) tenemos:

=im—tt b @55)
E +E;¢,+¢,

donde ¢, y ¢, son las eficiencias cudnticas para excitar a los portadores libres: electrones y
huecos respectivamente.

I1.3- Electro-Gptica.

En ciertos tipos de cristales ( ya mencionados anteriormente ), la aplicacion de un
campo eléctrico resulta en un cambio tanto de las dimensiones como de la orientacion del
elipsoide de indices { o indicatriz dptica ), el cual gobierna las caracteristicas de propagacion
de la radiacion electromagnética en los cristales. El elipsoide de indices es usado
principalmente para encontrar los dos indices de refraccion y las dos direcciones

correspondientes del vector desplazamiento D=€£, con € el tensor de permitividad
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dieléctrica, asociado con las dos ondas planas independientes que pueden propagarse a lo
largo de una direccion arbitraria § en el cristal. Esto significa encontrar la elipse de
interseccion entre un plano a través del origen, que es normal a la direccion de propagacién
§ y e elipsoide de indices (2.56). Los dos ejes de la elipse de interseccion son iguales en
longitud a 2n, y 2n, donde n,y n, son los dos indices para la direccién de propagacion de las
dos ondas; ( ver Figura 2.3 ), esto esté relacionado con el efecto electro-optico. El efecto
electro-optico es un medio de control —muy conveniente y ampliamente usado—para la
fase o la intensidad de la radiacion optica.

o

¢

Figura 2.3: Método del elipsoide de indices. La elipse interior es la interseccién del
elipsoide de indices con el plano normata S.

Como ya se menciond en el Capitulo 1, ta propagacion de la radiacidn dptica queda
descrita completamente en témminos del tensor de impermeabilidad ny. Las dos direcciones
de polarizacion asi como los indices de refraccion correspondientes  ( velocidad de
propagacion ) de los modos normales, se encuentran empleando el elipsoide de indices. El
elipsoide de indices en su forma mas simple es ( sistema de ejes principales ):

x! yZ zl
—rtipt—=1 (2.56)
wonon

donde las direcciones x, y y z, son los ejes principales —las direcciones a lo largo del cristal

en las cuales Dy £ son paralelos— 1/n? , /n2 y 1/n;2 son los valores principales de n; y
n, 1,y o, son los indices de refraccion principales definidos por:

n? =:”_. (i=xp.2) @257

con €= constantes diélectricas principales:
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0
0
£

]
L]

o o.p

o N

i3

El tensor n; depende de la distribucion de cargas en el cristal. La aplicacién de un
campo eléctrico provoca una variacion en 1; ( efecto electro-Gptico ). Los coeficientes
electro-Opticos estan definidos como;

£ = 1
UU(E)' 'Iu(o) = A'Z, = A("—z)., = ".,iEk +-“.,uEtEl @.58)

=Juhe tgulih

donde E es el campo eléctrico aplicado y P es el vector de polarizacion del campo. Las
constantes ry v £ son los coeficientes electro-opticos lineales ( o Pockels ) y sy ¥ gy son
los coeficientes electro-opticos cuadraticos ( o Kerr ). En la expansion (2.58), fos términos
de orden superior a dos han sido despreciados debido a que estos efectos son muy pequefios
para la mayoria de las aplicaciones. El efecto cuadrético fue descubierto por J. Kerr en
1875. El efecto electro-optico lineal fue estudiado por F. Pockels en 1893.

Se emplean indistintamente los coeficientes ry, y sy 0 £ ¥ gy La relacion entre
cllos es:

Sp=—t— 2.59)

S

8t = ( (2.60)

& -5,0g-¢,)

con g, € las constantes dieléctricas opticas principales. Entonces, en la presencia de un
campo eléctrico, el elipsoide de indices de un cristal esta dado por:

a(E)xx, =1 (@61)
La ecuacion (2.61) se reduce a la (2.56) cuando el campo eléctrico es cero.
Debido a que €, es un tensor simétrico; entonces, de la relacién n; = €,( & ) se

concluye que n); también es un tensor simétrico y podemos permutar los indices i y j en la
ecuacion (2.58) por lo que:



T =P
Syt =Sy (2.62)
s,’, = Sw

Debido a estas simetrias de permutacion, conviene introducir indices contraidos para
abreviar la notacion de la manera siguiente:

1=(11)
2=(22)
3=(33)
4=(23)=(32) , (263)
5=(13)=(31)
6=(12)=(21)

asi, tenemos que:

Ne =Ny

Ny =

Ny =Ny

(2.64)

P = = hye
T =hye =hy

Tt =har =N k=123

La simetria de permutacion, reduce el niimero de elementos independientes r;, de 27
a 18 y el nimero de clementos de sy, de 81 a 36 ( recuerdese que un tensor de rango m en
un espacio de dimension n tiene n™ componentes ).

11.3.1- El efecto electro-dptico lineal.

En la mayoria de las aplicaciones pricticas del efecto electro-6ptico, el campo
eléctrico aplicado es pequefio comparado con el campo eléctrico dentro del atomo, el cual
es tipicamente del orden de 108 V/cm; debido a esto, el efecto cuadratico serd mas pequeiio
comparado con el efecto lineal y es frecuentemente despreciado si el efecto lineal estd
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presente. En cristales con grupos puntuales centrosimétricos, el efecto electro-6ptico lineal
es nulo y el efecto cuadritico se convierte en el fendmeno dominante. Para probar estd
afirmacién, consideremos el efecto de una inversion espacial sobre un cristal; la inversion es
realizada transformando el punto en 7 dentro del cristal con respecto al centro de inversion
a la posicion -7 ( entre los 32 grupos puntuales listados en la Tabla 1.1, hay once sistemas
cristalograficos en los cuales la operacidn de inversion I es una operacion simétrica —
cristales centrosimétricos— ). Consideremos la transformacion del tensor electro-6ptico
lineal 1y bajo la operacion de una inversion:

e =T =T (2.65)

pero, debido a la simetria de inversion debemos tener:

r=ny (2.66)

A partir de (2.65) y (2.66) concluimos que ry; = 0; es decir, el efecto electro-optico
lineal desaparece en cristales centrosimétricos.

Empleando los indices contraidos ( ecuacion (2.64) ), (2.61) puede escribirse
como ( para el efecto lineal ):

1 Iy 1 1
(EH,,E,)J: +(E+rz,b])y’ +(E+r,,E,‘)z’ + @2.67)

F2y2r o E, +22xr, E, + 2531, E, =0

donde E; (k= 1,2,3 ) es una componente del campo eléctrico aplicado y tenemos operacion
de suma sobre indices repetidos k; 1,2 y 3 corresponden a los ¢jes dieléctricos principales x,
y, z. En general los ejes principales del elipsoide (2.67) no coinciden con los ejes no
perturbados ( x, y, z ). Las dimensiones y orientacion del elipsoide son desde luego,
dependientes de la direccion del campo aplicado asi como de los 18 elementos de la matriz
Ty

Los coeficientes electro-6pticos r;; y sy definidos en (2.58) dependen en general de
la longitud de onda de la luz, la frecuencia de modulacién y la temperatura del cristal. Estos
coeficientes estan relacionados directamente con los tensores de susceptibilidad no lineales
dyy ¥ Yy ¥ pueden ser calculados empleando la teoria cudntica.

28



I.4- Acoplamiento de ondas para ta difraccién de Bragg en cristales
fotorrefractivos.

Para el desarrollo siguiente, supondremos dos haces monocromaticos con
polarizacion lineal incidiendo en el cristal: e! haz de referencia R y el haz de sefial S, ver
Figura 2.4,

p
il

Figura 2.4: Geometria de difraccién para el acoplamiento de ondas.

Suponiendo que el campo £' es una suma de ondas planas monocromaticas de la
misma frecuencia:

EF,0) = 3 E1(F)explios 1) = E'(F )explia 1) ’ (2.68)
]
entonces (2.12) tiene la forma:

VEF)-V(V- E'(7)) +e k2E(F) = B (2.69)

£ =2=
con &, ===0yuE,

Suponemos que en el sistema no perturbado ( sin alguna rejilla de fase fotoinducida )
el tensor dieléctrico inverso g, es diagonal:
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g} 0 0 0o 0
&'=[ 0 & 0f=¢} 0 ' 0 (2.70)
o 0 g 0 o u?

El campo de carga espacial E,(z) en el cristal, genera una variacion en el indice de
refraccion An(z) por medio del efecto Pockels y cuya magpitud es:

Anz)=- ,ﬁ(%)&(z) @

donde r,q ( coeficiente efectivo Pockels ) esta dado por:

R -
rg =8 {a [r —i—]a iﬁ-) @72)
2

con &, y €, los vectores de polarizacidn de los haces de escritura de la rejilla, r el tensor
electro-dptico lineal, K, el vector de onda de la rejilla. Para cristales ferroeléctricos

{ grupos puntuales de simetria: 2 mm, 4mm, 3Im & 6mm ); por ejemplo: LiNbO, y KNbO,,
¢l eje electro-Optico es el eje £, ver Figura 2.5; y aqui:

An, = —%n.‘ruE.;(z) 2.73)
Debido al efecto fotorrefractivo ¢! es espacialmente modulado por E,
el=g+rE, 2.74)
Con ello, el tensor dieléctrico se escribe como:

e=g,~erE g, 2.75)

Suponiendo un campo de carga espacial sinusoidal, a partir de (2.39) se tiene:

E =E.senk, F= %’;f-[exp(iﬁg ) —exp(—ik, F)] (276)
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Figura 2.5: Orientacidn cristalografica y polarizacion de los haces para ¢l grabado de
1a rejilla en cristales fervoeléctricos.

El campo optico en cristales fotorrefractivos, es la superposicion de 1a onda de

referencia ( R ) y el haz de sefal ( S ) difractado con los vectores de campo R y §
respectivamente:

E'(F) =R exp(~iR,-F) + § exp(~ik, -F) @

Una técnica muy usual que proporciona informacion de la magnitud y signo del
campo de carga espacial estacionario ( signo de los portadores ), consiste en medir la
ganancia I' en el acoplamiento de ondas. A continuacion hablaré un poco del cristal
fotorrefractivo KNbO, y luego pasaré a la teoria de acoplamiento para el mismo ya que esto
es el tema central de este trabajo.

11.4.1- KNbO, y Teoria de Acoplamiento de dos endas.

KNbO; es uno de los cristales ferroeléctricos de oxido tipo perovskita, disponible en
muestras de dominio simple relativamente grandes ( hasta un tamafio de 20x20x10 mm? ).

Entre-29 9C y 218 OC pertenece al grupo de simetria ortorrémbica 2mm ( ver Tabla
2.1). Tomando como referencia a los oxigenos, éstos forman un arreglo octaedro rigido y la
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modificacion de la estructura de perovskita cibica, se realiza paralela al eje polar en cada
transicion de fase ( ver Figura 2.6 ).

Tabla 2.1: Fases y temperaturas de transicion de KNbO, [7}.

Simetria Transicién por incremento | Transicién por decremento
de temperatora de temperatura
Romboedral Im
-29 9C -50°C
Ortorrdmbico _mm2
218 °C 203 °C
Tetragonal 4mm
436 °C 426 °C
Cubico m3m

Figura 2.6: Estructura ortorrémbica de KNbO; a temperatura ambiente.

A frecuencias opticas las propiedades dieléctricas son caracterizadas por los indices
de refraccion que a temperatura ambiente, estan bastante bien descritos por la relacion de
dispersion de Sellmeier para el oscilador doble:

,,5(11)=_’-‘_3:+M%+1 @18)
A4 -
-7 "7

coni=1,23y los parametros dados en la Tabla2.2.
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Tabla 2.2: Pardmetros para el ajuste al ascilador doble de Sellmeier de los indices de
refraccién de KNbOs a temperatura ambiente [7].

S,A2 A2 (100m?) |SA2 A2 (1019m?)
n, 1.4392 05985156 2.3592 2302662
n, 0.1362 11308698 3.8013 4087914
0, 0.0875 10724149 3.3023 3130828

El tensor r de coeficientes electro-opticos en notacién contraida para el grupo
ortorrombico 2mm es:

0 0 5
0 0 n
0 0 n
= 2.79
P @.79)
, 0 0
o 0 0

En la Tabla 2.3 se muestran los valores de estos coeficientes para KNbO, a
temperatura ambiente y una A = 633 nm.

Tabla 2.3: elementos del tensor electro-dptico r (x1012m/V)a A =633 n
=28
=13
;= 64
ry, = 380
ry =105

Para el acoplamiento de dos ondas; ver Figura 2.7, consideremos el caso en el que
los haces de escritura son parcialmente difractados por su propia rejilla fotoinducida, Si los
dos haces tienen muy diferentes intensidades, es posible amplificar muy efectivamente el haz
mas débil  si I’ > 0, ver (2.81) y (2.82) ). Ademas, supondremos que no se aplica un campo
eléctrico externo y que un sélo tipo de portador ( electrones o huecos ) es dominante.
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Figura 2.7: Geometria de difraccion usada para el acoplamiento de ondas.

Para KNbO, el tensor dieléctrico perturbado de la ecuacion (2.75) es:

n=nryk,, 0 0
£= 0 " ~mrgE, 0 (2.80)
0 ] w-mr,E,

E, =-'~;'- £k [iexp(iK,:)—iexp(iK,z)] = —uq&—%ﬁ—sen(z—ni) (2.81)

E +E, I+l E+E, A
donde:
EE
——2L (0 para electrones
E,+E,
EE (ver(2.28)y(2.37)) (2.82)
Eﬁl‘;—, >0 para huecos

Consideremos dos casos de polarizacion de los haces:
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a) Polarizacién vertical de los haces de escritura ( los vectores de polarizacion son
ortogonales al plano de incidenciay al gje z ):

En este caso las amplitudes de los haces de sefial S y de referencia R son:

1

R=R(y)| 0 lexp(-iR,-F) (2.83)
)

1

§=8(y) 0 lexp(~iR,-7) . (2.84)
0

La intensidad es de (2.15):

1= “R + SIF = l,,[l + ’—;-(exp{il( lz} + exp{—iK ,z})] (2.85)

con;
12=R?+ 8§

La ecuacion de onda (2.69) conduce a la ecuacion diferencial:

2 m ELE,
(g—zm ,6R :K’n,‘rl, L, }’Xp(IA F)+

ay Ry dy 2 F
(2.86)
(g;f_ 2iK;, ZSHK’W,; : R)e"l’("ks-"')ﬂ

Suponiendo que el intercambio de energia entre R y S es lento ( perturbacion
pequeiia de la indicatriz ), se pueden despreciar las derivadas de segundo orden y puesto que
m = 2RS/(R? + $2) ( razon de modulacion ) se obtiene:

R __zwl ~ EE, RS

R _ kS 287
dy  hcos® VE +E, R +§ (@287
oS _ nn EE, RS

2.88
6y kcoser‘ E +E, R+8 88)
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Suponiendo S << R ( = m << 1 —intensidad de los haces muy diferente— ), la
ecuacion (2.88) se reduce a:

S _mw  EE,

3 " Ted™ 3 (2.89)
Si §(0) = S,,, integrando 2.89 nos da:
nn B p s

S(y) =S, 0 BB g, (2.90)
con el factor de ganancia exponencial I" definido como:

e E e @9
empleando (2.90), la intensidad es:
I(y)=$ =sje’% =1,0)e" (2.92)

Eny=d podemos determinar experimentalmente I, y asi conocer el valorde I’
( obsérvese de (2.91) y (2.82) que I puede ser positiva o negativa ).

En conjunto con la absorcion g, se tiene que:
1,(d)=1,(0)e!"" (2.93)

( T pucde ser positiva o negativa segin el signo de los portadores y por lo cual 1,(d)
puede ser mayor o menor respectivamente que Is(0) y de esta manera puede determinarse el
signo de los mismos ).

b) Polarizacion horizontal de los haces ( los vectores de polarizacion estan contenidos en
el plano de incidencia, donde se encuentra también el eje ¢, pero no son paralelos a éste
excepto a 8 = 0°. De hecho, hacen un dngulo 6 con el eje ¢ cuando los haces inciden a un
angulo 6 con la normal ).

Aqui, el haz de sefial Sy el haz de referencia R estdn dados por:
0

R=RG) s lexp(~ik,-7) (2.94)

-c
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0

S=8(yY s exp(-il?, -r‘) (2.95)
¢ :

donde ¢ = cos@
s=sen@ (verFigura2.7)

La intensidad esta dada por (2.85) pero la modulacién es shora:

m(y)7§%cos(ze) 296)

A partir de las ecuaciones (2.69), (2.94) y (2.95) obtenemos:

SR mcosh (miny ~ninyg) EL, RS
L 9
oy A " E,+E R+5° cod20) @5

38 _ moosh (nin ~ninutg®) EE, RS
FI " E+E R+5 cod26) (258)

donde n es el indice de refraccion efectivo:
w7 =(n;? cog® 6+ 113 sen’ 6) (2.99)

Nuevamente si S << R (m<< 1} de (2.98).

25 _ neosd i~ nrug’®) E,E,
oy A n E +E,

Scog(20) (2.100)

Aqui también es valida la ecuacion (2.93). T es ahora:

2meosd (#n, - nindg’®) EE,
= 2.101
r 3 - FrE cog20) 2101

b

Obsérvese que si ry; > ry; ( como en KNbO, ), la direccion de intercambio de energia
de los dos haces depende solo del signo de E,EAE +E,).
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Observacidn: |a geometria de la Figura 2.7 es para KNbO, placa b (b,c >>a ). Para
KNbO, cortado en forma de placa a ( a,c >> b } y empleando polarizacion vertical, n; y ;3
deben cambiarse por n, y r,, en todas las ecuaciones. Para polarizacion horizontal n, y ry,
deben cambiarse a n, y r,,.

Cuando existe difusion y deriva en el modelo de un sélo portador, en las ecuaciones
(2.91) y (2.101) debe sustituirse E;EJ(EG+E,) por /m(ImE,?).

Para e] andlisis de acoplamiento, la suposicion principal para la derivacion de la
genancia I, fué la aproximacion de la modulacion pequefia ( m << 1 ) que
experimentalmente puede ser obtenida atenuando uno de los dos haces de escritura. Los
experimentos de acoplamiento de ondas en KNbO,, son generalmente realizados en Ia
geometria de la Figura 2.7, El resumen de los resultados anteriores ( ecuaciones (2.91) y
(2.101) ) para las dos orientaciones principales en cristales de KNbO, es ( modelo de un
solo portador y difusion pura, el cual es una buena aproximacion para cristales dopados
recién crecidos asi como los reducidos ):

1) Polarizacion vertical en KNbO, ( placaa ).

n’ mr, EE,

= 2.102
Acos® n E +E, ¢ )
2) Polarizacion vertical en KNbO, ( placab ):
ann’ mn, EE,
o D erd 2.103
Acosd ' E +E, (2.103)
3) Polarizacion horizontal en KNbQ, ( placaa ):
i’ nir,cod 0-nlr, sen’d EE,
= cod 26 2.10.
hcosh n E,+E, os26) (@104
4) Polarizacion horizontal en KNbO; ( placab):
dnn’ njr,cos 8-min,sen’'® EE,
= ! 2| 2.105
Acos n* E,+E, co{20) 2.103)
DK
E,=3"s, f’_(kBT)K‘ =1(.’£)2_”
e pu e\ e e\ e JA
q L N, qg AN
=t A (N, -N )= ——4(N,- N,
‘e K, ND( o= N.) EL‘O'.’IIND( o= M)
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Definiendo E ,= eE(qA) y Ey, = eE4A/q se obtiene:

Eﬂa=2n(——k‘ér) (2.106)
e N, [

= —4(N,-N,)= N 2.107

* " 2mee, N,_,( b= N.) 27eE, (2.107)

donde N =N, /Ny(Ny-N,).

De esta manera, podemos escribir las ecuaciones ( 2.102 ) a ( 2.105 ) como:

q2nn’ EE,
e

cos0 ry -E—_d:?—/\—cos(zep) (2.108)
A

q0

con
r.¢ = coeficiente electro-optico efectivo
p = 0 para polarizacién vertical
p = 1 para polarizacion horizontal y,
n = indice de refraccion efectivo.

Tanto n como . son dependientes del angulo O y la polarizacion de los haces de
escritura, Para O no muy grandes ( menores a 45° ) rp y n pueden considerarse
independientes de ©.

De la ecuacion (2.108) observamos que al graficar 1(T'A) vs 1/A%;

E,
1 _e A Kd’— *Eu o
Al q2rir, ELE, co{20p)

'do™“q0

(2.109)

obtenemos una linea recta para 8 pequefia.

El error al poner cosB ~1 es mayor que 14% para A < 0.5 pm (> 31° para 4 =515
nm, > 29° para A = 488 nm ). Por esta razon introducimos la " ganancia reducida " I',:

0
T = r_c‘ﬁ._ =T (A .
r cos206p '( ) 2.110)
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De esta manera la linca recta es:

E,
1 cof2ep) e a ptbe
AT, ATcos® g2ri'r, ELE, @i

e 1,
g2mn'n E, N 2nn'r E,
con pendiente:

[ A _esgdrl

m= = 2112
q2nnryE, qn'rgeN @112)

y ordenada al origen:

e A e he
b= = 2.113
qinmrgE, qaniiwrgk,T @113)

[ (A) (ecuacion (2.110) ) tiene un méximo ( o un minimo, dependiendo de si g/e =
logle=-1)en

’E ‘411’ egTee, 1
A = B 8% 2114
i E, et N ( )

Obsérvese que A ,, no depende de la longitud de onda.

Recordemos que el signo de I' depende de los portadores libres q. Observando la
direccion de flujo de energia en los experimentos de acoplamiento, es ficil decidir si los
electrones o los huecos predominan { para los huecos, se incrementa la intensidad del haz de
seflal S (I'>0) y para los electrones decrece alinmas S (I'<0)).

Para el calculo experimental de I” tenemos:

De Iaecuacion (2.93) se tiene que la intensided del haz I, sin haz de
referencia([=0)es:

1(d) = 1,(0)e (2.115)

y con referencia:
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17(d) = 1 (0)e™ @i

De esta manera:

_1™(d) _1(d)[conreferencia) .,

T Im(d) " 1{d)[sin referencia) @un
luego:
Iny
r=-—= 2.118
" (2.118)

Asi, experimentalmente se determina la ganancia efectiva dada por (2,117).
Recuerdese que ¥ = y(8) y por lo cual también es una funcién de el espaciamiento de
rejila A a partir de la ecuacion (2.19). Mediante (2.118), secalcula I'(6) (I'>0
siy>1 (huecos) y I' < 0 si y < 1(electrones) ). Con (2.110) determinamos T,. Se
grafica entonces 1/(AT,) contra 1/A2 ajustando por minimos cuadrados una linea recta,
determinamos de la ordenada al origen rg de (2.113) y de la pendiente (2.112) se
determina N,

Resumiendo, la determinacion experimental de la ganancia exponencial T
( ecuacion (2.108) ) como una funcién del espaciamiento de rejilla A nos proporciona:

a) El signo de los portadores dominantes.
b) El coeficiente electro-optico efectivo g

¢) La densidad de donores ionizados N, ( densidad de aceptores. Recuerdese la suposicion
de que Np>> N, y por lo cual Ny~ N (N;-NO/Np =N),
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Capitulo lll. Técnicas experimentales de fotoconductividad y
acoplamiento de dos ondas.

1IL.1- Introduccion.

La optimizacién de las propiedades del material para aplicaciones fotorrefractivas,
requiere de un conocimiento detallado de los procesos microscdpicos involucrados, como
son los procesos de transporte de carga y por ello; es importante medir parametros del
transporte tales como los asociados al efecto fotovoltaico ( 4y ) y fotoconductivo ( durt ).
Para fotoconductores ferroeléctricos ( como KNbO, ) la migracion de las cargas libres es
debida a difusion y deriva en un campo eléctrico y al efecto fotovoltaico.

Las técnicas de fotoconductividad y acoplamiento son dos herramientas ampliamente
usadas que nos proporcionan informacion de los mecanismos de transporte de carga.

I1.2- Técnica de fotoconductividad,

Despreciando las corrientes piroeléctricas ( término transitorio ) el transporte de
carga en un material { con un sélo portador ) iluminado homogéneamente, estd dado
por [2] ( ver las ecuaciones (2.2)y (2.4) )

. el edbpt Y,
—_ ] — D 3.1
(-——u!+(en‘,u+ oJ)L . ‘ (3.1)

E! primer término es debido al efecto fotovoltaico, el segundo a la conductividad en
1a oscuridad ( o4 ) y el tercero a la fotoconductividad, I es la intensidad de la luz, o el
coeficiente de absorcion del material, ¢ la eficiencia cuantica para excitar a un portador de
carga libre, hv la energia del foton, p la movilidad de los portadores, 1 el tiempo de vida de
los portadores excitados, n, la densidad de portadores responsables para la conductividad en
la oscuridad, 1, el camino libre medio efectivo y E el campo eléctrico aplicado.

Cuando tenemos dos tipos de portadores, la conductividad esta dada por la suma de
las conductividades debidas a electrones y huecos:

oc=0,+a, G2
Una grafica de la corriente producida en e} material iluminado contra €l campo
eléctrico  aplicado  ( linea recta: J = J(E) ), permite obtener a partir de (3.1), los

parametros ¢l, y ¢pt ( efecto fotovoltaico y fotoconductividad ). A intensidad cero
obtenemos:

J=enpl =,k (33
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por lo cual, al graficar (3.3), de la pendiente se obtiene o, hecho esto, se aplica el campo
externo E ( variando éste ) e intensidad I y de la pendiente y ordenada al origen de la
ecuacion (3.1), se determinan los pardmetros ¢!, y dpt.

La Figura 3.1 es un diagrama esquematico del dispositivo para fotoconductividad,
Consta de una lampara de xenon de 150 W Oriel modelo 66002 como fuente de luz ( en vez
de un léser, como generalmente se usa ), un monocromador Spex de 0.25 m para
seleccionar {a longitud de onda de iluminacién, lentes de enfoque, un criostato con ventana
de cuarzo para mantener la muestra en vacio y aplicar el campo eléctrico, una bomba
mecénica de vacio Edwards modelo 12, una fuente de voltaje Keithley modelo 246, un
electrometro digital Keithley modelo 642 y una graficadora Graphtec modelo SR6211.
Anteriormente a este trabajo, se habian intentado hacer mediciones de fotoconductividad
con un dispositivo similar, sin llegar a tener resultados satisfactorios. Se volvié 2 montar el
sistema, teniendo un mayor cuidado en las conexiones eléctricas del criostato y en el
aislamiento en general; se adiciond el conjunto de lentes para concentrar la luz del
monocromador y tener la maxima intensidad posible.

Una parte fundamental del sistema, es un adecuado aislamiento eléctrico pues los
voltajes aplicados son del orden de 10? V y la resistencia del cristal del orden de 101 €, por
lo que las cortientes producidas son del orden de 10-3 A y a estos valores, la mayoria de las
sustancias resultan ser mucho mejores conductores que el material bajo estudio. Por ello se
emplea el criostato al vacio para evitar humedad del aire que provoca corricntes mayores.
Ademss, el criostato cuenta con atravesadores de ceramica por donde se hacen posar los
electrodos ( ver Figura 3.1a).

El empleo de cables coaxiales cortos y la conexién a tierra fisica fue indispensable
para lograr un buen aislamiento que evitara ruido  efecto de antena de los cables ).

Para las medidas de las fotocorrientes, la muestra fué iluminada con la luz
monocromatica proveniente de la lampara de xenon , después de haber pasado por el
monocromador, El cristal se coloco dentro del criostato en un vacio de 12x10-* torr a
temperatura ambiente. Para eliminar la interferencia de las corrientes piroeléctricas, un filtro
fué empleado para quitar los armonicos de luz infrarroja. La corriente producida a cada
valor del campo aplicado, fué medida con el electrémetro y registrada en la graficadora.

Para obtener el valor estable de la corriente a cada campo aplicado ( el cual fué
paralelo al eje ¢ del cristal ) —cada vez que se cambia el campo aplicado E, se produce una
fotocorriente muy alta que decae de manera exponencial— se requirid esperar alrededor de
una y media horas bajo iluminacién. Después de haber realizado varias pruebas y estar
convencidos de tener ya reproducibilidad, este dispositivo se empled para la determinacion
de &1, y dut en cristales fotorrefractivos de niobato de potasio con fierro ( KNbO,: Fed*
con 150 y 300 ppm )} a cuatro diferentes longitudes de onda ( para aplicarles el campo
eléctrico, previamente se les pintaron electrodos de plata a las muestras ).
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Figura 3.1: a) diagrama de bloques de la técnica de fotoconductividad. b) detalle del
criostato.
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Laintensidad Isedetermind con un medidor de potencia Spectra Physics
modelo 404 ( colocado en la posicion de la muestra) y con fos datos experimentales
mostrados en las Figuras 3.4 y 3.5 ( ver Seccion I11.4 ) —las lineas rectas se ajustaron por el
método de minimos cuadrados— fueron calculados los parametros ¢l, y dut empleando las
ecuaciones (3.1} y (3.3). Los valores obtenidos se encuentran en las tablas 3.1y 3.2 de la
Seccion 1114 . El coeficiente de absorcion o, se obtuvo mediante € espectro de absorcién
optica realizado con un espectrofotometro Mitton Roy 3000 ( ver Figura 3.3 ).

De los valores de ¢, y dur se determina la fotosensibilidad S, ( Ver ecuacion
(1.9) ) la cual puede ser escrita como [5):

[e¢ L, +eyE, (1 +%)] 3.4
14

donde n, es el indice de refraccion y:

nfy
2hv

5=

Som 2 3.5)
6'36',

es el coeficiente dptico de polarizacion,

/

E, = (.6)

un campo aplicado y:

" =—— 3.
Pohy ¢
la densidad de portadores fotogencrados.

Los valores del indice de refraccion n; se calcularon empleando la ecuacion (2.78) y
los datos de la Tabla 2.2 {7}, [9). Para KNbO, a A = 633 nm, f;; = 0.13 y de acuerdo con
Wemple {11}, este parametro no cambia apreciablemente en un material especifico; por lo

que aqui, se empled el mismo valor para Ia determinacién de S, en las cuatro longitudes de
onda.
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I1.3- Técnica de acoplamiento de dos ondas.

Mediante los experimentos de acoplamiento de dos ondas y los modelos tedricos
descritos en el Capitulo 2, podemos determinar la concentracion de aceptores N, en el
material, el coeficiente electro-Optico efectivo lineaf ryy y €l signo de los portadores de
carga dominantes.

Con la geometria de la Figura 2.7 y suponiendo una modulacidn pequeiia; la cual se
logra atenuando uno de los dos haces de escritura, la intensidad del haz de sefial después de
pasar el cristal con un espesor d esta dada por la ecuacién (2.93):

1{d)=1,(0)e"¥ (.9

Los coeficientes electro-6pticos que intervienen en esta geometria son: ry3, 3 Y fyy.

Variando el angulo 8 de incidencia de los haces de escritura, obtenemos distintos
valores del espaciamiento de rejilla A (2.19):

=t
2send 3.9

y mediante las ecuaciones (2.117) y (2.118):

_ () _ 1(d){con referencid) _ o
= 17(d) ~ 1,(d)]sin referencia) ~

(3.10)
Iny .
F=—+
d (3.11)
calculamos la ganancia exponencial I'.
Mediante la ecuacion (2.110):
_p_gosB _ 4n’en'k, T r NA G.12)

"7 cod28p)  A{ank,Tee, +ENA) T

se realiza el ajuste teorico a los datos experimentales I'(A), después de haber determinado
ryy N de las ecuaciones (2.113) y (2.112):
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e Ae
A 3.13
q 4n*n'r gk, T G.13)
—emh L G.19)
gnrge N
que son la ordenada y pendiente de la linea recta (2.111):  1/(AI) vs 1/A2):
1 e A 1 A
1 _e . 3.15
AT, qI:ern’r,,Eq, A Zn;x’l;!Edo] @19

y asi se determina también el signo q de los portadores de carga dominantes.

La Figura 3.2 muestra el diagrama de bloques de la técnica de acomplamiento de dos
ondas; la cual consta de un laser de idn argon Spectra Physics modelo 2020-035 ( 3 watts ),
una mesa holografica Oriel modeto 10407, un filtro espacial y expansor de haz Oriel modelo
15221, un divisor de haz Oriel modelo 46240, un medidor de potencia Newport modelo
835, filtros de densidad neutra, espejos, montura TxyzRz para soportar y mover la muestra,
soportes, etc. El [ser cuenta con un sistema cerrado de enfriamiento de agua recirculada,
conectada al sistemna del Instituto de Fisica. Una vez tenidas las instalaciones eléctricas’y las
condiciones de oscuridad y aislamiento apropiadas, se procedié a montar la mesa
holografica, probando su funcionamiento, enseguida se monto el laser; igualmente,
probando su funcionamiento y et de todos sus interruptores de proteccion. Se montd el filtro
espacial y el expansor de haz hasta lograr tener un haz limpio de un didmetro aproximado de
un centimetro. Se colocaron el divisor de haz, los espejos y la montura TxyzRz. Realizamos
las primeras pruebas de grabado dinamico de rejillas en cristales de niobato de potasio
—hicimos varios intentos para poder observar la difraccion de los haces en el material
{ nunca antes lo habiamos observado ), hecho que nos llevo bastante tiempo y trabajo
debido principalmente a la pésima calidad dg| cristal empleado { KNbO,:Fe* 300 ppm ), ya
que en los primeros experimentos, observamds una red de puntos brillantes después de pasar
los haces por el cristal; pues en éste,‘exi'ste un enorme esparcimiento de luz ( mala calidad
optica }—. Se monocromatizo el haz. Finalmente, se efectuaron las primeras pruebas de
acoplamiento de dos ondas logrando observar transferencia de energia entre los haces. La
polarizacion de los haces de dcritura fué horizontal ( en ef plano de incidencia ) y la
potencia del haz de referencia R ( antes de la muestra ) fué ~ 0.62 mW y la del haz de sefial
S (antes de la muestra ) ~ 0.0036 mW, por lo que el haz S fué 172 veces mas débil.
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Figura 3.2: Acoplamiento de dos ondas.

En las ecuaciones (3.12) - (3.14), empleamos un indice de refraccion promedio: n =
2.31 (calculando n,, n, y ny mediante (2.78) y los datos de la Tabla 2.2 y luego haciendo un
promedio aritmético ), una temperatura de 20 °C ( T =303 K ) y una € = 55 [22]. Las
Figuras 3.6, 3.8 y 3.10 de la Seccion IIL5, muestran los valores experimentales obtenidos
para las longitudes de onda 497, 515 y 488 nm del ldser, en el cristal KNbO;:Fe3+ 300 ppm;
las curvas continuas que aparecen en ellas fueron dibujadas mediante la ecuacion (3.12),
empleando los parimetros mostrados ¢n la Tabla 3.3, calculados a partir del ajuste por

minimos cuadrados de las rectas trazadas en las Figuras 3.7, 3.9 y 3.11.
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I1l.4- Medidas de absorcién y fotoconductividad.

Longitud de onda [nm]

800 700 600 500 450
! I I ]

- , b

= — N
o o S

Coeficiente de absorcion o [ cm1 ]
D

15 18 2.4 2.4 2.7 3
Energia del fotén [eV]

Figura 3.3: Coeficiente de absorcion contra la energia del fotén, a) KNbO,:Fe**150
ppm, b) KNbO,:Fe* 300 ppm, ) Muestra sin dopar con un factor de amplificacién
mostrado ( dato de la Ref, 8] ) [23].
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Figura 3.4: Densidad de fotocorriente vs. campo eléctrico aplicado en KNbOy:Fet*
150 ppm [23).
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Figura 3.5: Densidad de fotocorriente vs. campo eléctrico aplicado en KNbO,:Fe*
300 ppm [23].
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Tabla 3.1: Coeficiente de absorcion a, parametros fotovoltaico ¢}y fotoconductivo
dut y fotosensibilidades S, determinadas de medidas de absorcién dptica y
fotoconductividad para KNbO;:Fe¥ 150 ppm {23].

A I o ¢lo $ur Ea=lo/pt S|
() x107zem®) (e (A x10M(en®v) (wemd M3 xt0¥(em)
633 3.65 0,12 0.85 23.38 3%.41 2.17 7.6
S15 3.65 1.68 0.10 4.52 21.34 2.21 0.6

(1.6  4.2"
488 2.81 259  0.58 7.14 81.50°  2.23 3.6
450 .94 5.82 0.49 5.36 90.85 2.26 2.8
o = 3.9x1074@ em)! 2.35107% (g cm)™ )
Ref. (8)



Tabla 3.2: Parimetros o, l,, dut y S, para KNbO,:Fe¥* 300 ppm {23].

A I « ¢lo dur Ea=lo/ut S,
(nm) x1073W/em®)  (em')  (A) xt0'{emdV)  (Vem)  x10”3(cm /)
633 0.86 0.47 0.66 9.21 71.28 9.1
515 0.90 1.26  0.25 8.97 28.28 2.2
(1.36%)  (2.1%)
488 0.70 2,13 0.12 7.98 14.60 0.9
(0.05%) (0.6°) (1.4°)
450 0.49 12.54 0.06 2.71 22.43 0.4
o= 4.0x10" * @em™  (S.6x107 @em™ 2, 320 x107* (@ )™ P
2 Ref. [8)
® Ret. (5]
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ganancia ' [ em™']

ll.5- Medidas de la ganancia en el acoplamiento de dos ondas.

8
KNbO: Fe3* 300ppm
6__
4—.
2
O 1 1
0 ! 2 4

3
espaciamiento de rejilla A [um]

Figura 3.6: Ganancia T' como funcién del espaciamiento de rejilla A para
KNbO3:Fe3* 300 ppm a X = 497 nm, La curva continua es la curva tedrica dada por
(3.12) empleando los pardimetros Ny r yde la Tabla 33.
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Figura 3.7: (T A) como funcién de 1/A2 para KNbO3:Fe3t 300 ppm a A = 497
nm, La linea recta se ajusté por minimos cuadrados.
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KNbO 3: Fe* * 300 ppm

ganancia T [em™']

O T T T

0 t 2 3 4
espaciamiento de rejilla A [pm]

Figura 3.8: Ganancia T como funcidn del espaciamiento de rejilla A para
KNbO3:Fe3t 300 ppma A =515 nm.
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Figura 3,9: 1{(TA) como funcién de 1/A2 para KNbOg:FJ* 300 ppm a A = 518

nm.
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KNbO, :Fe** 300 ppm

ganancia T' [cm~']

0 T ;

3 4
espaciamiento de rejilla A [um]

Figura 3.10: Ganancia T como funcién del espaciamiento de rejilla A para
KNbO3:Fe3* 300 ppma A = 488 nm.
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Figura 3.11: 1/(T;A) como funcién de 1/ A2 para KNbO3:Fe3* 300 ppm a A = 488
nm.
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Tabla 3.3: Parimetros obtenidos de los experimentos de acoplamiento de dos ondas
para KNbO;:Fe¥* 300 ppm.

A(nm) signo r. (pm/V) N=N, x10! ( cm3)
497 + 16 43
SIS + 12 3.9
488 + 11 2.2

|N, promedio: 3.5 |
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1.6~ Discusion.

La Figura 3.3 muestra que los cristales de KNbO, dopados con fierro 3¢, tienen una
absorcién optica en la region de 400 a 600 nm; la cual estd ausente en KNbO, puro.
También se muestra en la Figura 3.3 ¢l incremento en la banda de absorcion para las
muestras dopadas, Al iluminar las muestras de KNbO,:Fe¥* con fuz en la region de 400 -
650 nm, los portadores pueden ser fotoexcitados a la banda de conduccién ( o valencia );
glguna otra longitud de onda en esta region, puede ser usada para medir los parametros del
transporte de carga. Aqui se escogieron las lineas de 515 y 488 nm para comparar con
experimentos previos y las otras dos ( 450 y 633 nm ) para obtener nuevos datos.

Los experimentos fueron realizados en vacio ( 12x10° torr ) ya que las
fotacorrientes generadas por la fuente de luz y el campo eléctrico son muy bajas ( 10-12
Alcm? ) y a estos niveles, las corrientes piroeléctricas fueron méas grandes que las
fotocorrientes. Como resultado de la piroelectricidad, la corriente medida se incrementaba
lentamente con el tiempo y de aqui, el empleo del filtro para quitar los arménicos de luz
infrarroja. Los datos experimentales son mostrados en las Figuras 3.4 y 3.5. La curva de
pendiente menor corresponde logicamente, a la corriente obscura ( I = 0 en la ecuacion
(3.1) ). Obsérvese como a medida que decrece la longitud de onda, existe un incremento en
la pendiente —o lo que es lo mismo, hay una mayor corriente eléctrica en la muestra— que
es precisamente el comportamiento que debemos esperar, de acuerdo con las curvas de
absorcion de la Figura 3.3; ya que a medida que nos acercamos a A = 450 nm, hay una
mayor absorcion en la muestra y por lo tanto, una movilidad mayor de los portadores de
carga, sin embargo, para A = 450 nm, repetimos varias veces la curva pues notamos cierta
inconsistencia en la reproducibilidad experimental y los datos ya no caian muy bien en una
linea recta ( como se nota principalmente en la Figura 3.4 ). Cuando las muestras fueron
iluminadas con una longitud de onda mas corta que 450 nm, la corriente se incrementaba
continuamente sin alcanzar un valor estacionario. En estas longitudes de onda, puede haber
una contribucion de las transiciones banda a banda de los electrones de la red; pues, se estd
muy cerca de la banda de absorcion como se ve en la Figura 3.3.

De las Tablas 3.1 y 3.2 se observa que los valores de la conductividad y los
parametros para el efecto fotovoltaico ( 41, ) y 1a fotoconductividad ( $yt ), se encuentran
entre los reportados en las referencias [5] y [8] —decimos que se encuentran porque; como
vemos, algunos estan por amiba (o, y duten la 3.1y ¢}, en 488 nm, dput enla3.2) y otros
por abajo ( ¢l,enla 3.1 y o, ¢l en 515 nm en fa 3.2 ) de los reportados en las referencias
citadas; ademas, obsérvese la enorme diferencia que hay para o, en la Tabla 3.2 entre esas
referencias— luego, aun con la baja intensidad de la luz empleada aqui { ver Tablas 3.1y
3.2') se obtuvieron valores comparables a los obtenidos usando iluminacién lser ( que es
unas 100 veces mas intensa ). Con respecto a la fotosensibilidad, para KNbO,:Fe** 300 ppm
a A =488 nm, el valor es comparable al de la referencia [5]. Reeves et al. [12] determinaron
S, = 0.41x10% cm¥J indirectamente por eficiencia de la difraccion y su resultado es més
bajo que el aqui encontrado, como le muestran las Tablas 3.1 y 3.2; pero, la concentracién
de impurezas es desconocida. También obtuvieron ¢t = 5.3x10-1! ¢cm?/V en A = 633 nm,
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valor comparable al presentado aqui. En los experimentos, observamos un efecto de
memoria en nuestras muestras: después de obtener una curva de densidad de corriente
contra el campo eléctrico, su repeticion bajo Ias mismas condiciones en menos de dos dias
daba una curva por arriba de la primera; es decir, las nuevas medidas de fotocorrientes
fueron mas grandes que las obtenidas previamente; por lo que para tener reproducibilidad,
hubo que dejar las muestras en la oscuridad y a temperatura ambiente por un minimo de 48
horas. Este proceso podria estar relacionado con la tendencia a la distribucion al azar de los
portadores, después de mantenerfos en una direccion preferencial de movimiento, causado
por el campo eléctrico externo.

Las Figuras 3.6, 3.8 y 3.10 muestran las niedidas de la ganancia, obtenidas con la
técnica de acoplamiento de dos ondas para la muestra KNbO,:Fe3* 300 ppm. Como
podemos ver, las curvas continuas ( curvas tedricas ) no se ajustan muy bien a los datos
experimentales; sobre todo, en la parte donde se encuentra el maximo —obsérvese que las
tres curvas teodricas, estan corridas hacia la izquierda de la posicion del méximo
experimental— y esto, creemos que es debido principalmente a dos factores: primero,
recuerdese la suposicion de angulos pequefios para el ajuste de los datos experimentales al
graficar 1/TA vs 1/A? en fa ecuacion (2.109). Puesto que los experimentos los realizamos
con polarizacion horizontal ( p =1 ); entonces, en la ecuacion (2.109) estamos cosiderando
cosB/cos(20) ~ 1, en el intervalo de variacion del angulo que cubrimos y que fué ~ (5 °,
45°); pero ya tan solo en 8=35° cosB/cos(20) = 2.4y la parte donde se encuentra el
méximo ( experimental ) en las Figuras 3.6, 3.8 y 3,10; corresponden a angulos mayores
que 35 ° ( ver ecuacion (3.9) ). De hecho, para el trazado de las curvas en las figuras
citadas, tuvimos que quitar del ajuste por minimos cuadrados en las Figuras 3.7, 3.9y 3.11,
los dos primeros puntos que aparecen en la parte izquierda de las Figuras 3.6, 3.8 y 3.10
( éngulos grandes ); pues si ya aun, las rectas dibujadas aqui se ven muy forzadas; con los

puntos mencionados, ya se estaba lejos de caer en una linea recta; de aqui la discrepancia
con la teoria.

Segundo: obsérvese; en general, Ia dispersion de los puntos experimentales en las 6
Figuras 3.6 - 3.11. Esto es debido fundamentalmente; a la mala, muy mala calidad de la
muestra que tenemos ( de hecho, con la muestra de KNbO,:Fe3* 150 ppm, no se lograron
realizar los experimentos de acoplamiento de dos ondas, pues ésta, ya ni siquiera es
transparente ); se observan en ella, varios dominios { ya no es monodominio ) por o que al
incidir la luz hay mucho esparcimiento. Para nuestras medicicnes, usamos una pequefia
region del cristal ( ~ 2x2 mm? ) donde se veia suficientemente transparente y ademds,
monodominio; sin embargo, para cada angulo necesitamos acoplar los haces en la region
mencionada; lo cual, no siempre se consigue adecuadamente; sobre todo, para ngulos
mayores de 25 ° ( pues los haces, empiezan a estar muy abiertos con respecto a la normal ).
Para dngulos menores de 25 °, es mas facil la superposicion de los haces en la region
escogida del cristal. Las curvas, fueron repetidas varias veces, en particular, la de la Figura
4.4 ( 4 =497 nm ) y notamos que es muy dificil obtener reproducibilidad.

Aitn con aquellos inconvenientes, obtuvimos las r;y N, mostradas en la Tabla 3.3;

que, comparadas con los datos de las referencias [7] y [8] nos dan una r,y menor pero del
mismo orden y una N, similar ( {7}y [8] reportan r= 43 pnvV y N, = 2.0x106 cm® para
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515 nm ) —de la Tabla 3.3, estamos pensando en el valor promedio de N,; ya que la
concentracion de aceptores, no debe depender de la longitud de onda empleada; es un
parametro del material-—.

{ll.7- Conclusiones.

Se han medido fotocorrientes en KNbO;:Fe3*, con un sistema que usa una fuente de
luz blanca y un monocromador. Notamos que se debe tener cuidado de evitar las corrientes
piroeléctricas y cuidado con los efectos de memoria. Los resultados obtenidos indican que,
atn con una fuente de luz de baja intensidad, los valores encontrados para los pardmetros
fotovoltaico, fotoconductivo y corriente oscura, son comparables a los reportados
empleando iluminacion laser. El gran mérito de nuestro dispositivo es que, podemos medir
los parametros en longitudes de onda en que los liseres no existen o bien, no estin
disponibles. Los valores para fotosensibilidad, también fueron calculados y estos son
comparables a los reportados en la literatura.

Finalmente se ha montado y puesto en operacion, la técnica de acoplamiento de dos
ondas, proporcionando los primeros resultados satisfactoriamente, Con ello se tiene una
técnica poderosa para el estudio del efecto fotorrefractivo; el cual hasta la fecha, no ha sido
realizado por grupo alguno en México; tampoco sabemos de la existencia de esta técnica en
ningin otro laboratorio del pais. Claro, falta mucho por hacer; entre eflo, a corto plazo se
tiene pensado mecanizar el movimiento de los espejos y la montura, para ajustar el angulo
de incidencia de los haces en la muestra ( actualmente esto lo hacemos manualmente ).
También se tiene pensado, el empleo de un sistema computarizado para obténer y procesar
la informacidn automéiticamente. Por ahora, se estd tratando de conseguir muestras de
mejor calidad Optica con otra concentracién de fierro para realizar los estudios aqui
seflalados.
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