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TITULO: GRABADO DE HOLOGRAMAS FOTORREFRACTIVOS A ALTA TEMPERATURA*
Autor: Vladimir Albeiro Jerez Martinez **
Palabras Clave: Fijado de hologramas, LiNbOs:Fe; Bi;,TiO,; modulacién del indice de refraccién

RESUMEN

Se reporta la grabacion de un holograma de transmision en LiNbO;:Fe con maxima modulacion del
indice de refraccion. Se utilizaron procesos simultaneos de grabaciéon/compensacion a 120°C, en
un arreglo especialmente disefiado. Este método ha demostrado ser reproducible y ajustarse bien
al modelo tedrico. El andlisis del proceso de grabacion mostré que la saturacion del material se
alcanz6 de manera que se obtuvo el maximo posible en modulacién del indice de refraccion. A
partir de comparacion de procesos teéricos y experimentales de grabacion/compensacion se
determinaron los parametros del material (tempo de relajacion dieléctrica Ty;=15min, saturacion del
campo de carga E,= 18.8 Kv/cm, y la relacion campo fotovoltaico/saturacion E,,/E,=0.80). La
eficacia de difraccion se midié utilizando un laser (A=633nm) en un arreglo independiente y su valor
real calculado teniendo en cuenta la divergencia del haz. El buen funcionamiento del filtro 6ptico de
Bragg, se caracterizd6 con la medida de su selectividad angular (aproximadamente 1,2mrad) y
espectral (aproximadamente 0.1nm), en la longitud de onda del haz 633nm.

Se demostrd que la grabacién dptica en titano-selenitas Bi,TiO,o(BTO) involucra electrones, iones
y agujeros, dependiendo de las condiciones experimentales. La grabacién y borrado del holograma
a una temperatura mayor que la ambiental se llevaron a cabo en el cristal sin dopar, y se observo
la presencia de un holograma fotosensible rapido de base electronica y una compensacion menor
de naturaleza no fotosensible, responsable del holograma fijo en BTO y probablemente de base en
iones H”. La rejilla fija mostro eficiencia de difraccion n=0.002 y energia de activacion 0,85+0,05eV.
También se detectd un efecto fotocrémico fuerte inducido por luz (oscura, infrarroja), dicho efecto
debe tenerse en cuenta para la mediciéon de la eficiencia de difracciéon. Por primera vez se
demuestra que los agujeros participan en el proceso de grabacion 6ptica cuando son fotoexcitados
selectivamente con infrarrojo.

*Tesis.

**Facultad de ciencias, Escuela de Fisica, Maria del Carmen Lasprilla (Directora)
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TITLE: FIXED HOLOGRAMS PHOTOREFRACTIVE AT HIGH TEMPERATURE

Author: Vladimir Albeiro Jerez Martinez **

Keywords: Fixed holograms, LiNbO3:Fe; Biy,TiO,, Index-of-refraction modulation

We report the recording of a fixed good quality transmission hologram in LiNbO3:Fe with maximum
index-of-refraction modulation using the simultaneous recording/compensation process at 120°C in
a specially designed setup with 1 ==514.5 nm. This process was shown to be reproducible and in
good agreement with an already reported theoretical model. The analysis of this recording process
showed that material saturation was reached so that the maximum possible fixed index-of-refraction
modulation was achieved. From the comparison of theoretical and experimental
recording/compensation process data some material parameters (dielectric relaxation time T5=15
min, saturation space-charge field E=18.8 kV/cm, and photovoltaic-to-saturation field ratio
E,n/Eq=0.80) were determined. The diffraction efficiency of this grating was measured using (A =633
nm) probe laser beam in an independent setup and its actual value computed, taking into account
the angular divergence of the probe beam. The good grating performance as an optical Bragg filter
was experimentally characterized by independently measuring its angular (approximately 1.2 mrad)
and spectral (approximately 0.1 nm) selectivity, both at the probe beam wavelength of 633 nm.

We show that optical recording in undoped photorefractive titanosillenite Biy,TiO,9 (BTO) crystals
involve electrons, holes and ions, depending on the experimental conditions. Holographic recording
and erasure at higher than room temperature was carried out on an undoped crystal sample,
showing the presence of a fast photosensitive electron-based hologram and a slower compensating
one of non photosensitive nature that is responsible for hologram fixing in BTO and is likely to be
based on H+ ions. The fixed grating showed a diffraction efficiency n=0.002 and a characteristic
activation energy of 0.85+£0.05 eV. A strong light-induced (darkening) photochromic effect was also
detected, that had to be accounted on for diffraction efficiency measurement. Holes are also shown
to participate in the optical recording process when selectively photoexcited with infra-red light.

*Tesis.

**Facultad de ciencias, Escuela de Fisica, Maria del Carmen Lasprilla (Directora)
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1 INTRODUCCION

El registro de hologramas de volumen a temperaturas mayores que la ambiental
(TA) es interesante como aplicacion y como método de caracterizacion. Una
aplicacion particularmente util son los filtros de banda estrecha de luz.. El método
consiste en grabar una rejilla electronica a alta temperatura, la cual va ser
compensada por iones de H' no fotosensibles, presentes en el material. Después
se revela con luz blanca a temperatura ambiente, borrando la rejilla electronica
fotosensible y permitiendo que permanezca la rejilla ibnica no fotosensible y fija a
temperatura ambiente (McCahon, y otros). Como método de caracterizacion de
materiales fotosensibles, el registro y borrado de rejillas se utiliza desde hace
mucho tiempo (Frejlich y Clair 1977), con claras ventajas sobre otras técnicas,
debido a su naturaleza sin contacto, reversibilidad, facilidad de la seleccién del
periodo espacial de red, simplicidad de las medidas, tiempo real ya que actla
sobre todo el volumen del cristal, (Cescato y Frejlich 1988), proporcionando una
medida directa de la relajacion del campo espacial de carga y permitiendo

determinar los centros involucrados en el proceso de relajacion.

Sin embargo, el registro holografico a una temperatura mayor a la ambiental,
impone limitaciones, derivadas de las perturbaciones producidas por los
gradientes de temperatura y la conveccion del aire. En el caso del fijado, los
mejores resultados en términos de difraccion son del 80% (Méndez y Arizmendi
1998), y proyectados 100% (Oliveira, Frejlich y Carrascosa 2005).

En esta investigacion mostramos un arreglo experimental que reduce al maximo
las perturbaciones ambientales y en el que se puede producir la mayor modulacion
del indice de refraccidén, hasta la saturacion del material, en LiNbOj:Fe. Este
trabajo esta dedicado al andlisis del proceso de registro de la rejilla que luego se

fijla. Se demuestra que el proceso de grabacion/compensacién auto-estabilizado
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es reproducible y se ajusta bien al modelo tedrico (Sturman, y otros 1998).
Algunos parametros de los materiales fotorrefractivos utilizados se determinan por
comparacion de los resultados tedricos y experimentales. Con el fin de mostrar la
alta calidad de la rejilla y su interés practico como un filtro éptico de Bragg (Jerez,
Oliveira y Frejlich 2009), se midi6é la selectividad angular y espectral de la rejilla

registrada y fijada.

Se utiliza la grabacion holografica a temperaturas mayores que TA para
caracterizar nominalmente una muestra del cristal titano-selenita fotorrefractivo sin
dopar Bi,TiOyo (BTO), del cual se sabe que tiene transportadores de carga-
huecos que participan en el proceso de grabacion y son despreciables. Nuestros
resultados actuales muestran, de manera definitiva, que en este material se
presentan una rejilla rapida (fotosensible) y una rejilla lenta (no fotosensible). La
primera es grabada por la accion de la luz, mientras que la formacion de la rejilla
lenta es una compensacion a la carga espacial de la rejilla fotosensible rapida. La
compensacion de la rejilla es responsable de la fijacibn del holograma a
temperaturas mas altas que TA y la naturaleza no fotosensible de la rejilla, indica
que ésta se debe a los iones, posiblemente cargados con carga positiva, mas
probablemente con H'. La relajacion de la rejilla ibnica se caracteriza por una
energia de activacion de 0.85 eV en el rango explorado de temperatura, que va de
40 a 120°C. La energia de activacion para el borrado de la rejilla electrénica rapida
en la oscuridad, que creemos es en realidad un proceso de compensacion debido
a los iones, también se midio, siendo de 0,87 eV (Jerez, Oliveira y Frejlich 2011).
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2 PROPIEDADES FiSICAS Y HOLOGRAFICAS DE LOS
FOTORREFRACTIVOS

Los materiales fotorrefractivos son una alternativa como medio de registro
hologréfico. Su reversibilidad permite registrar y borrar imagenes holograficas
infinitamente. Esta caracteristica posibilita el uso de un Unico cristal para el estudio
de su dinamica, sin que el cristal presente fatiga. La caracteristica que los hace
apropiados para la holografia es el registro de fase en todo el volumen del
material, que acontece a través de la modulacion local del indice de refraccion
(Chen, LaMacchia y Fraser 1968).

La fisica del fendbmeno se basa en la fotoconductividad, electrones foto-excitados
desde centros donadores a la banda de conduccidon que se transportan por
difusién o arrastre en el cristal, hasta ser atrapados por centros aceptores en el
material. Esta nueva distribucién en el material efectia una variacion local del
campo eléctrico en el interior del material, modulando su indice de refraccion por

el efecto electro-oOptico lineal (Kukhtarev, y otros 1979).

Los principales cristales fotorrefractivos se clasifican en ferro-eléctricos: Niobato
de Litio (LiNbO3), Tantalato de Litio (LiTaO3), Titanato de Bario (BaTiO3), Niobato
de Estroncio y Bario (SBN), el Niobato de potasio (KNBOs3), y en selenitas: Oxido
de Silicio y Bismuto (BSO), Oxido de Germanio y Bismuto (BGO) y el Titano
selenita (BTO). En esta investigacion analizamos los cristales de Niobato de Litio
(LINbO3) y de Titanato selenita (BTO).

La caracterizacion de estos cristales es de gran importancia, ya que sus

propiedades estan relacionadas con las aplicaciones. En este capitulo analizamos

las caracteristicas fisicas que nos permiten obtener un registro holografico.

17



2.1 El cristal de LiNbO3

El efecto fotorrefractivo en este cristal fue observado por primera vez por Ashkin y
Col. (Ashkin, y otros 1966), despertandose el interés en este fendmeno. El primer
registro holografico y estudio detallado en LINbO3 puro fue realizado por Chen y
Col. (Chen, LaMacchia y Fraser 1968). El interés por mejorar la eficiencia de
difraccion del holograma llevé a Amodei y Col., a estudiar estos cristales dopados
con Fe y el efecto de la radiacion y. Del interés por tener hologramas que no se
borren, surgieron técnicas nuevas, como lecturas con laseres que no foto-exciten

los electrones, doble dopaje Yy el fijado térmico (Amodei y Staebler 1971).

El Niobato de Litio es uno de los fotorrefractivos mas estudiados por su alta
eficiencia de difraccion y por poseer un alto potencial para construir hologramas

fijos con eficiencias del 100% (J. Frejlich, I. Oliveira, y otros 2007).

2.1.1 Estructura cristalina

El cristal de LiNbOs tiene una celda unitaria hexagonal, a=0.514829x10° nm,
c=1.38631x10" nm, grupo de simetria 3m, uniaxial, (Ver Figura 2.1). El cristal se
crece usando el método Czochralki a Tm>1240°C, desde un fundido con Li,O y

Nb,Os, y tiene una densidad 4.628 g/cm?.

2.1.2 indice de refraccion

Dado que el cristal de LiINbO3; es uniaxial, tiene un eje Optico, el cual esta en
direccién del eje z, presentando doble refraccion (birrefringencia), dos indices de
refraccion con la misma magnitud y uno diferente (n,= ny= n;), los cuales se
definen como indices de refraccion ordinario (ny=ny=n,) y el extraordinario (n;=ne);
estos indices dependen de la longitud de onda y se calculan con la ecuacion de
Sellmeier: (Ver figura 2.2).

n=(A+ + DA*)Y/2, (1D

A2+ C
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Para el indice de refracciéon ordinario no:

A=4.9048 B=0.11768 C=-0.0475 D=-0.027169
para el indice de refraccion extraordinario ne:
A=4.582 B=0.099169 C=-0.044432 D=-0.02195
z
B ?
& i .Q.. @ Li

Figura 2.1 Celda hexagonal de Niobato de Litio (Jerez, Oliveira 'y Frejlich 2009)
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Figura 2.2 indice de refraccion del LiNbOs, curva de color verde
indice n, ordinario y curva roja indice n. extraordinario.(Jerez,
Oliveira y Frejlich 2009)

2.1.3 Coeficiente electrooptico

El cristal de LiINbOg3 presenta los siguientes coeficientes electro-opticos (Weis y
Gaylord 1985):

0 —T2 T3]
0 T2 T3
Y=1 0 0 T33 2
Ts5q 0 0
| — 152 0 0 J

Donde ripo= -rg1= -120=6.8 pm/V, r51= 14,=32pm/V, y riz= r,3=10 pm/V, r= 32.2

pm/V. La correspondiente ecuacion del elipsoide de indices es:

20



1 1 1
<? —15,E, + r13EZ> x% + <F +1Ey + r13EZ> y? + (ﬁ + r33EZ> z% — 21,E, xy
0

0 e

+ 2r5:E,yZ + 21r51Eyzx = 1 3)

Donde Ey, Ey y E; son las componentes del campo eléctrico en las direcciones X, y
y z respectivamente. De la ecuacion (13) se observa que la direccion del eje zo ¢
tiene el mayor coeficiente electrodptico; si se usa la geometria de registro, que
crea los campos eléctricos en la direccion del eje oOptico (ver figura 2.3), no hay
rotacion del elipsoide de indices, debido a que se anulan los términos cruzados y

s6lo cambia la longitud de sus ejes y el cristal continua siendo uniaxial:

1 2 1 2 1 2
— +1i3E, |x*+ (= +r3E, |y + (—2 + r33EZ) zc=1. (4)
ng ng nz

Por lo tanto, un haz de polarizacion extraordinaria tiene una mayor modulacién de

indice de refraccion, debido a el coeficiente electrodptico rzz= 32.2 pm/V,

r33n3E
An, = An, = % (5)

y una menor modulacién con ri3= 10 pm/V para el eje con polarizacion ordinaria

3
T13noEz
2

(6)

Any, = An, = An, =
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Figura 2.3 Orientacion tipica de cristal LINbO3, (Jerez, Oliveira y Frejlich 2009)

2.1.4 El efecto fotovoltaico

El efecto fotoeléctrico deriva de un potencial asimétrico dentro de la celda unitaria.
Para temperaturas T<Tc, el cation dentro del octaedro de oxigeno se disloca de su
centro en direccién del eje Optico, lo que produce una fuerte polarizacion del
cristal, esto mismo ocurre sin la aplicacibn de un campo eléctrico externo. En
estos cristales se produce una fotocorriente una vez que los fotoelectrones son
excitados a la banda de conduccion, presentando una velocidad con direccién

preferencial a lo largo del eje Optico. La corriente fotovoltaica es dada por:
Jpn = BijkEiEx (7)

donde los E; y Ex son las componentes del campo de la onda luminosa, S es el
tensor fotovoltaico. En la mayoria de los casos en que la red de difraccién en
cristales electro-6pticos se forma por el transporte de carga debido al campo
fotovoltaico, esta hace uso de la componente fz33, Y en este caso tenemos

(Moharan, Gaylord y Magnusson 1979):

Jph = —B333E3E3 = —f333] = _kphal ) ®
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Donde | es la intensidad luminosa, a es el coeficiente de absorcion para la luz
polarizada en la direccion z, que usualmente denominamos el eje 6ptico (0 c), y kpn

es la constante fotovoltaica.

En el caso del dopaje del LiINbO3 con Fe, se observa que la densidad de corriente
fotovoltaica es proporcional a la concentracién de Fe®* el cual actia como

donador (trampa llena), y el Fe** acttia como aceptor (trampa vacia)

2.1.5 El cristal de LiNbO3:Fe

Para aumentar el efecto fotorrefractivo del LiNbO3; éste es dopado con éxido de
hierro. El 6xido de hierro introducido en el cristal de LiNbO3z cumple el papel de
aceptador /donador por medio de un cambio de valencia en Fe?' y Fe**, en este
material el Fe?* actlia como centro donador de electrones y el Fe** como centro
aceptor de electrones (Gunter 1988). El Fe?* es faciimente excitado por absorcién
de radiacion de A=514.5 nm. EIl electréon foto-excitado va hasta la banda de
conduccion y los electrones libres en la banda de conduccion pueden ser
atrapados por el centro aceptor de electrones (Fe®"). Un parametro importante en
el proceso de registro holografico es la conductividad, que en materiales
fotorrefractivos esta compuesta de dos contribuciones, una debida a la luz
(fotoconductividad) y la otra debida a la excitacion térmica de los portadores de
carga en ausencia de luz; esa excitacion térmica determina la conductividad en la
oscuridad. La conductividad en la oscuridad determina el tiempo de vida de los
hologramas en ausencia de luz. Una conductividad extremadamente baja (102 -
10®) (1/Qcm) en el LiNbO; es un factor que diferencia este cristal de otros cristales
fotorrefractivos. Esta conductividad se determina por el estado de oxidacion de los
cristales, para la misma intensidad las muestras reducidas son mas rapidas que
las muestras oxidadas (I. Oliveira, J. Frejlich y L. Arizmendi, y otros 2005). Un
holograma en la oscuridad puede permanecer desde meses hasta afios,

dependiendo del estado de oxidacién del material. Las concentraciones de Fe*" y
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Fe® pueden ser controladas por procesos de tratamiento térmico a alta

temperatura en atmosferas oxidantes o reductoras.

2.1.6 El cristal de LiNbO3; dopado con hidrégeno

El hidrégeno esta presente en el proceso de crecimiento de cristales de LiNbO;
nominalmente puros, en la forma de ion OH’, en concentraciones entre 10%* - 10?°
m=>. El modo més facil de determinar la concentracién de OH™ es midiendo la
banda de absorcidn asociada a la vibracion OH™ (Ver Figura 2.4). La cantidad de
hidrégeno queda determinada por el proceso de crecimiento. El LiNbO3 es crecido
por el método Czocharalski a diferentes atmaosferas, que siempre tienen una cierta
concentracion de humedad, ricas en OH el cual es incorporado en la red

cristalina.

El hidrégeno también puede ser incorporado en la red después del crecimiento del
cristal con un tratamiento térmico en una atmdsfera de hidrégeno o en una
atmaosfera rica en vapor de agua, con una presion de 1-30 bar y temperatura por
encima de 400°C, produciendo muestras oxidadas (transparentes). El tratamiento
térmico en hidrégeno puro produce cristales fuertemente reducidos. El hidrégeno
puede ser removido de la red de LiNbO3 por un tratamiento térmico al vacio a una

temperatura de 400°C. (Vormann, y otros 1981).
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—» [OH1=2.2x10*® m?

[OH]=3.4x10%* m™

0.05 v
2 . \\"M
~— - —rr
0 1 | | )
2820 2840 2860 2880 2900 2920
A (nm)

Figura 2.4. Espectro de absorcion en el infrarrojo (Jerez, Oliveira y Frejlich 2009).

2.2 Elcristal BilzTiOZO

El primer registro holografico en este cristal fue realizado por Pencheva y Col.
(Pencheva y Stepanov 1982) y el primer fijado usando temperatura y campo

eléctrico, por MaCahon (McCahon, y otros 1989).

2.2.1 Estructura cristalina

Este material presenta una estructura cubica centrada en el cuerpo (BCC), grupo
23, parametro de red 10.176[A], densidad 9.1 [g/cm?], punto de fusién 875 [°C]. La
estructura cristalina del Bi;2TiO2o esta formada por poliedros Bi-O, en los cuales
los iones de Bi estan unidos a cinco iones de oxigeno, formando una estructura
octaédrica. La red poliédrica esta conectada a tetraedros TiO4, cada tetraedro esta
formado por cuatro aniones de oxigeno, y el cation de Titanio Ti ocupa el
intersticio del tetraedro (Fig. 2.5). El cristal BTO es crecido usando el método
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Czochralski, fundiendo BiO3+TiO, a una temperatura de TR=950°C.

@ Oxigeno @ Bismuto & Titanio

Figura 2.5 Ejes cristalograficos del cristal BTO (Jerez, Oliveira y Frejlich 2011)

2.2.2 Indice de refraccion

El indice de refraccién se calcula mediante la siguiente ecuacion (Riehemann, y
otros 1997) (ver figura 2.6)
0.00863 0.0199

n() = ——5— + ——7— + 246 9)
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Figura 2.6 indice de refraccion del BTO (Jerez, Oliveira y Frejlich 2011)

2.2.3 Coeficiente electrooptico

La variacion de indice de refraccion esta relacionada con el campo eléctrico local
por medio del coeficiente electrodptico, por lo tanto es importante conocer las
propiedades de simetria del tensor electrodptico del cristal. En general, podemos
caracterizar las variaciones inducidas en los indices de refraccién de un cristal

electrodptico por un campo eléctrico E; de la siguiente manera:

1
A= (ﬁ) = TijkEx + Riju ExEy (10)
ij

Donde el rjx es el tensor electrooptico asociado al efecto Pockels, e Rju es el

tensor electrodptico cuadratico asociado al efecto Kerr.

El tensor (1/n°); es simétrico en relacion al cambio de indices i e j, a través de la

siguiente relacion:
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Tijk = Tjik (11)

Es posible escribir aquellos tensores en una notacion reducida, de modo que para
cristales que presentan estructura cubica con grupo de simetria 23 tenemos:

0 0 (U
0 0 O
10 o O
(rij) - r41 0 0 (12)
0 12 O
L 0 0 743
Donde los términos rg3= sy =r41, Y la ecuacién del elipsoide de indices queda:
Xt X3 X%
_2 + _2 + _2 + 27‘41E1X2X3 + 27'41E2X1X3 + 27'41E3X1X2 = 0 (13)
ng Ny MNg

Donde X3 es paralelo al eje [001] del cristal, e X; y X, son ortogonales entre si y
bisectores de los ejes [110] y [110].

Usualmente trabajamos en una configuracion en que el patrén de luz es
proyectado en la cara (110), y por lo tanto el campo eléctrico interno o externo
estd a lo largo del eje [110]. Haciendo una rotaciéon de 45° en torno del X3, de
modo que los ejes Xj, X2, X3 coinciden con los ejes cristalinos, y en seguida una
nueva rotacion de 45° en el eje [110], vamos a obtener nuevos ejes X, Yy, Z en

funcién de los cuales tendremos:

(X By (Lt g )+ =1 (14)
x|\=-r —+T — =
ng 41 y n(z) 41 n(z)
Observando que:
1 1
_2 = _2 - T4_1E (15)
ng MNg

Podemos escribir
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T n3E
n, = ng (1 + ‘“2" ) (16)

T n2E
n, = ng (1— ‘“2" ) (17)

n, =Ny (18)

De modo que la variacion de indice que tenemos:

- 2p[l 0 0
An = ‘“20 -1 0 (19)
0 0 0

Que nos da la variacion del indice de refraccion en torno del indice medio (n,), en

relacién a los ejes X, Y, z, r42,=5x10-'2Vv/m.

2.2.4 Actividad 6ptica

Para determinar el poder rotatorio colocamos el cristal entre un polarizador y un
analizador e iluminamos con el laser colimado. Las longitudes de onda usadas son
514.5 nm del laser de argon y 633 nm del laser de helio. Medimos el angulo de
rotacion de la onda plana polarizada, rotando el analizador hasta tener un minimo
de irradiancia, la cual es medida con un diodo detector (Ver Figura 2.7). La
actividad 6ptica medida para 514.5 nm fue de 11.5 °/mm, y para 632.5 nm fue de
6.3°’mm. Estos valores se ajustan a los valores reportados en la literatura.

(Papazoglou, Apostolidis y Vanidhis 1997).
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3 HOLOGRAMAS FOTORREFRACTIVOS

Los hologramas fotorrefractivos de Bragg se forman por el patrén de interferencia
de luz de dos haces coherentes dentro del volumen del cristal fotorrefractivo (Ver
grafico 3.1). Este patron de interferencia modula el indice de refraccion, creando
un holograma volumétrico de fase. Para poder hacer hologramas fotorrefractivos
necesitamos de cristales que presenten dos propiedades: la fotoconductividad y la

electrooptica.

e Propiedad fotoconductora: Permite excitar una densidad de carga a la
banda de conduccion por absorcion de fotones, desde estados localizados
en la banda prohibida que funcionan como donadores o trampas de
portadores de carga.

e Propiedad electrodptica: El indice de refraccion es modificado por campo
eléctrico externo o interno en el cristal. EI campo eléctrico introduce una
anisotropia, modificando el tensor dieléctrico y con ello el indice de

refraccion.

Los procesos de excitacion, transporte y captura de los portadores de carga, que
permiten la formacion del campo interno en los cristales, por la interferencia de
dos haces de luz es un cristal fotorrefractivo se explican mediante varios modelos

de acuerdo a los portadores de carga involucrados en el registro,

e Un defecto y una banda de energia,
e Un defecto y dos bandas de energia

e Dos defectos y dos bandas de energia.

A continuacién mostraremos como se construye el patron de interferencia y como
se explica el efecto fotorrefractivo usando el modelo de un defecto y una banda de

energia.
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3.1 Franjas de interferencia

Un patron intensidad sinusoidal se forma fisicamente por la superposicion de dos
ondas electromagnéticas planas coherentes. Una de referencia Es(0) con vector

de propagacion I_{} y otra llamada objeto ER(O) con vector de propagacion ER.

Como se observa en el grafico 3.1,

Figura 3.1 Franjas formadas en el cristal fotorrefractivo (Jerez, Oliveira y Frejlich
2009)

Donde 20 es el angulo entre I_(; y ﬁR. El campo eléctrico para la superposicion de

estas dos ondas es dado por:
E = ERexp{i(I?R.F —wt)} + Esexp{i(l?s.F —wt+¢)} (20)

Donde E; y Es son los vectores del campo eléctrico de los haces, ¢ es la
diferencia de fase entre los haces, w es la frecuencia de la onda electromagnética.
La irradiancia ( I ) es igual al cuadrado de la amplitud de las suma de los campos

eléctricos:
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1 -2 1 N 52
I=§ev|E| =§ev|ER+ES| (21)

Donde € es la permitividad eléctrica del cristal y v la velocidad de la onda.

Reemplazando (20) en (21) tenemos:
m m* N
[=1,|1+ ?exp(iKz) + 7exp(—iKz)] = Ip[1 + Im|cos(K.zk + ¢)]  (22)

Definimos el vector de onda de la red K, su norma es esta relacionada con el

periodo de las franjas (A),

: (23)

Con los vectores de propagacion definidos segun el sistema de referencia

de la grafica 3.1 tenemos
K = |I_()S|sen(9)fc — |I_()S|cos(0)j (24)
Ky = —|I_()R|sen(0)fc — |I_()R|cos(9)j (25)

Remplazando (24) y (25) en (23) tenemos un vector de red asi

K = 2|Ky|sen()k (26)
Y su magnitud
- N 2T
|K| = 2|Kg|sen(6) = N (27)

Lo que nos permite calcula el periodo de las franjas

A

A= 75en(@) (28)
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La relacion entre las intensidades es dada por
IO = IR + IS )
Con

1 2 1 .
IR=§EU|ER| , IS=§6U|ES|

y m es el indice de modulacion complejo:

ELE 5 o
m = |m|exp(i¢p) lm| = Z%COS(ER,ES)
|Ex| + |Es|

El valor maximo de intensidad se calcula de la siguiente forma
Ipax = Io(1 + [m])
El valor minimo de intensidad es dado por
Imin = Ip(1 = [m])
Con (32) y (33) podemos definir el contraste o la visibilidad de las franjas

m = Imax - Imin
Imax + Imin

Que es idéntica a la parte real de la modulacion compleja (Ecuacién 31)

3.2 Modelo de un defecto y una banda de energia

(29)

(30)

(31)

(32)

(33)

(34)

El sistema de ecuaciones que describe la formacién del campo espacial de carga

(Esc), se llaman ecuaciones de Kukhtarev. (Kukhtarev, y otros 1979). Esta

conformada por una ecuacion que expresa la dinamica de generacion vy

recombinacion de portadores de carga, la cual llamaremos la rata de ionizacion
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de defectos, la cual esta relacionada con ecuacion de continuidad, que tiene en
cuenta el flujo de saliente de portadores de carga en la regiones iluminadas y su
disminucién en la concentracion de portadores de carga. Esta redistribucion de la
carga de regiones iluminadas a oscuras por la ecuacion de Gauss para calcular el

campo eléctrico interno (Esc).Veremos en detalle cada una de estas ecuaciones.

3.2.1 Ratadeionizacion de defectos

ONj
at
La primera ecuacion es el numero de defectos ionizados por unidad de tiempo,

= (sl + Br)(Np — Nj) — yrneNp (35)

como se observa la rata de ionizacion depende de la intensidad de la luz (1) por la
seccion eficaz de choque si, el nimero de donadores no ionizados (Np), el indice
de excitacion térmica (f7) y el nimero de donadores ionizados (Np'). Como se

puede ver la rata de ionizacion es un balance entre la generacion representada en

el primer término del lado derecho:

G = (sI + Br)(Np — Np) (36)
y la captura de electrones representada por el segundo término, que depende del

indice de recombinacion yr y la densidad de electrones libres ne:
R = ]/RneNg (37)

3.2.2 Ecuacién de continuidad para los electrones libres

on, ON7 1

e = ac T VD (38)

(e) es la carga del electrén (e=1.602x10'° C)y | es la densidad de corriente, la

cual tiene tres componentes: la corriente de arrastre (producida por campos
eléctricos), la corriente de difusion (producida por el gradiente de la densidad de
portadores foto-excitados) y para materiales fotovoltaicos, tenemos una corriente
producida por la asimetria cristalina, corriente fotovoltaica. La expresion para la

densidad de corriente teniendo en cuenta todas las contribuciones esta dada por:
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J = eun E — kgTuVn, + ky,sI(Np — Nj}) (39)

Donde u es la movilidad de los electrones libres, E es el campo eléctrico
(E=Esc+Eo) compuesto por el campo espacial de carga y un campo eléctrico

aplicado, kg es la constante de Boltzmann, T la temperatura y . k,,; la constante

fotovoltaica .

3.2.3 Laecuacion de Gauss para el campo eléctrico

V. €E = e(Ny + n, — N (40)

Donde g, es la permitividad del vacio y e la constante dieléctrica relativa. Al
conjunto de las cuatro ecuaciones (35), (38), (40) se les llama “ecuaciones de

Kukhtarev”.

3.2.4 Solucién independiente del tiempo, intensidad sinusoidal

Podemos considerar dos diferentes situaciones fisicas la primera, considerando
que no existe corriente fotovoltaica, como es el caso de cristales selenitas, y la
segunda teniendo en cuenta la corriente fotovoltaica, para el Niobato de Litio. Las

ecuaciones de Kukhtarev para el primer caso son

ONy + +
Fr (sI + pr)(Np — Np) — ygnNp (41)
on, ON7 1 6])
_ (2 42

ot at T e (aX (42)
0E e

a=g(NA+ne—N5) (43)

0
dn

] = eun.Ey, — kBT.Ua (44)
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ONp o Ome

La ecuacion de rata de ionizacion, considerando que la G=R, 5 = 0’? =0

sl
(54 Br) (Np = N§) = viemeNS =0 (45)

(2 + Br) (Np = Ni)

T T Ny )
n, densidad de electrones en funcion de la intensidad.
Reemplazando el tiempo de vida del electron libre (7):
r= ijVg 47)
Tenemos:
sl
ne = (7 + Br) TN, = Ni) (48)

Asumiendo un Sr~0 tenemos:

sl sl
Ne = (ﬁ) t(Np — N3) = (Np — Ng)rh—;)(l + mcosKx) = ny(1 + mcosKx)

La ecuacion de continuidad

1/0
—(—]) — 0 (49)
e \0x

la densidad de corriente es constante J,, usamos la relacion de Einstein entre

la movilidad (u) y el coeficiente de difusion (D):

eD

=7 (50)

U
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Tenemos que J, €s:

on,

0x

Jo = eun,Ey —eD

Reemplazando la densidad de electrones ne.
Jo = eunyg(1 + mcos(Kx)E — eKDnymsen(Kx)

Jo KD  sen(Kx)

E = +
euny(1 + mcos(Kx) m 1 1+ mcos(Kx)

Aplicando la condicion de neutralidad eléctrica:

L
V0=j de
0

La integral da:

P V1 —m? N sen(Kx)
5S¢ 701 4 mcos(Kx) MED 1+ mcos(Kx)

Eo es el campo eléctrico externo aplicado:

y Ep es el campo eléctrico de difusion:

EDE_
U

(1)

(52)

(53)

(54)

(55)

(56)

(57)

Para el caso de solo difusion, ausencia de campo eléctrico externo y modulacion

m«1, el campo espacial de carga Esc se aproxima a:
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Egc = mEpsen(Kx) (58)

Se puede observar que el campo eléctrico formado debido a cargas foto
generadas estad desfasado n/2 en relacion con el patron de luz incidente
sobre el material fotorrefractivo. De la ecuacion (19) vemos que la
modulacion esta en fase con el campo eléctrico, entonces la fase del

holograma ¢,, = w/2 con respecto a las franjas.

En la presencia de campo eléctrico externo, la fase holografica ( ¢,) en los
cristales selenitas, BTO, BGO, BSO, puede tomar diferentes valores,
dependiendo de la intensidad del campo eléctrico externo aplicado.

3.2.5 Solucién dependiente del tiempo, aproximacién del primer armdnico
espacial

En este andlisis tedrico de los mecanismos de registro usamos la distribucion
sinusoidal de intensidad de luz del patrén de interferencia

*

m m
I=1,|1+ ?exp(iKz) + Texp(—iKz) (59)

Esta aproximacién es valida cuando tenemos una visibilidad de las franjas m«1,
entonces podemos escribir las variables dinAmicas como: (Gunter 1988) (pagina
262):

n . .

n(x, t) =ngy + 70 [a(©)e®* + a(t) e ] (60)
+ + Np iK —iK

N (x,t) = Nj +7[A(t)el ¥+ A(D) e (61)
1 iKx *  —IKx

E(x,t) = Ey + > [Esc(t)e™* + Egc(t) e ™H*] (62)

Np = Ni —ng = Nj (63)
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E,: Campo externo aplicado
Egc: Amplitud del campo generado

ny. Densidad media de fotoelectrones en la banda de conduccidon para la

intensidad .
N7 : Densidad media de aceptores.

Reemplazando estas aproximaciones que son validas m«1, y tiempo de vida de
los electrones t menores que el tiempo de registro del holograma tsc, 0sea, en
régimen cuasi estacionario. Las ecuaciones de Kukhtarev nos genera esta
ecuacion diferencial para la evolucion del campo espacial de carga en funcion del

tiempo Es:(t):

; 272 _ ; Np
OEsc(t) m(E,n + iEp) + Esc(O)(1 + K212 — iK Long2)

4
ot (1 + K2L3) ' 64)

Lp: Longitud de difusion de los portadores
L, =Dt (65)

ls: Longitud de Debye

I = egokgT (66)
s ez(ND)eff

(Np)esr: Concentracion de trampas efectivas

N5 (Np — Nj)

(Np)ess = N, (67)
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L,n: Longitud fotovoltaica

Lph = ,I,LTEph (68)
Ep,r: Campo fotovoltaico
k hIabs
E., =Pt ass 69
ph od ( )

I,ps: INntensidad absorbida por la muestra

7). Tiempo de relajacion de Maxwell son:

€€

= 7
37 el (70)
Rescribiendo (64)
Ty (1 + K212 JEgq(t m Eyop +1E
M(Z — D)N+ Ect( ) 4 Esc(t) = eff(z :h : D)N+ : (71)
(1 +K21Z — iKl,ng) (1+ K215 — iKlppg2

El coeficiente que acompafia al campo en el lado izquierdo de la ecuacion es el

tiempo de registro del holograma (ts¢):

(1+K?L2%)
Tsc = Tm Ty NEL (72)
1+ K21z - lKlth—D)
Haciendo las sustituciones podemos escribir la ecuacion de esta forma:
0Esc(0)
Tsc 7 + Egc(t) = mEsf , (73)
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Con

(E,n + iEp)
Eopf = p (74)
(1+ K212 — iKlth NGy

Asumiendo un m constante se puede resolver la ecuacion:

Esc(t) = mEpr(1— e™t/%sc) (75)
Para t—o tenemos que:

Egc(t) = —mE5¢ (76)

La fase del holograma ¢, es calculada con:

S{Eeys}

Vel 77
R{Eerr} 77

tan ¢, =
para materiales fotovoltaicos puede tomar valores entre 0 y n/2. Para materiales

fuertemente fotovoltaicos con el Niobato de litio, lafasees0Oo n

3.3 Eficiencia de difraccién

Para caracterizar el holograma fotorrefractivo, calculamos su eficiencia de
difraccion, utilizando la teoria de ondas acopladas de Kogelnik; en este modelo la

eficiencia se escribe de la siguiente manera:

ntAnd

n = sin® Acos (6) C))

(78)
Donde d, 4, & y An son el espesor del cristal , la longitud de onda ,el angulo de

incidencia y la amplitud de la modulacion del indice de refraccion que esta

relacionada con el campo espacial de carga:
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_ ngrefflEscl

An >

(79)

N, refr, Esc SON el indice de refraccion, el coeficiente electrodptico y la amplitud del

campo espacial de carga.

3.3.1 Eficiencia de difraccién con angulo fuera de Bragg

Para medir la eficiencia de difraccion el haz es dirigido al cristal en angulos 6, + 8
donde 8 es el desplazamiento desde el angulo de Bragg 6, para el haz de prueba
con una divergencia angular de a. La eficiencia de difraccion es medida en funcién

de 0 es representada por:

(80)
La potencia del haz difractada P® es la convolucién de la eficiencia fuera de Bragg
y la divergencia del haz:

262 9 2(6-6)2

PO =) ®e @ = [Fn(@)e «* do (70)

O+7/2 _2(9__9)2 /2 _LQZ
Pt (9) Ef e a dob =f e a*df (81)

0—r/2 -7/2

P es la potencia difractada mas la transmitida, la eficiencia de difraccion

ligeramente fuera de Bragg es dada por:

sin?,Jv? + &2

7(0) = (82)
1+ éZZ/V2
Con
B wAnd g3
V=" (83)
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Kod 1 1672 84)
o [, K222
e = T6m2

Donde Ao es la longitud de onda usada para medir y 8 es el angulo fuera de
Bragg, ambos medidos en el aire, d es el espesor del cristal, An es la modulacion

del indice de refraccion.

3.3.2 Auto difraccién

La naturaleza dinamica del registro holografico en cristales fotorrefractivos, hace
que los haces de registro del holograma y los haces difractados interactien,
modificando el patrén de intensidad original y el registro del holograma, Este
efecto es llamado de auto difraccion. Si la diferencia en entre los haces es cero,
podemos tener una amplificacién de la sefial, acoplamiento en amplitud. Si la
diferencia es n/2, y las intensidades de los haces de registro son diferentes la
interaccion de los haces genera una inclinacion del holograma, producto del
cambio de fase de los haces de registro en el volumen. En la presencia de auto
difraccion (mezclado de ondas), la eficiencia de difraccion para la red registrada es
(Kukhtarev, y otros 1979)

2B% cosh (%)+cos (g)
1@ =1 T (85)
B?e 2 +e2
Con
= 27Tn reff 86
" Acos6O { eff} (86)
27Tn Teff
V= T cose { eff} (87)
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Para el caso de hologramas locales T = 0

2

1552 sin?(yd) (88)

n(d) =

Y B =1, permite una diferencia de fase entre el haz de registro y el difractado
constante, se consigue que el holograma no se incline y se puedan obtener

hologramas con eficiencias de difraccion n = 1

n(d) = sin*(yd) (89)

Donde d es el espesor del material, y depende del angulo de incidencia dentro del

material, y la aparte real del campo efectivo.

(Epn + iEp)
(1+ K212 —iKl

Eeff = ) (90)

N+
th_DD)

Que depende de la intensidad de los campos fotovoltaico. Para el Niobato de Litio

K?12 ~ 1072, en este caso

Eeff = Eph ) (90)

3.3.3 Selectividad angular y de longitud de onda

La ecuacion (71) es una funcidon aguda centrada en 6, que representa el ancho de
la selectividad angular (A0=0) caracteristico de una rejilla de volumen de periodo
corto. Esta rejilla también tiene una selectividad de longitud de onda asociada

(ALo) que esté relacionada de la siguiente forma:

NG, 6 K

Do Dy Jion? = K222

La cual es calculada desde la relacion de Bragg:

(91)
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41
K = —sin(6y) (92)
Ao

3.4 Holograma fotorrefractivo auto estabilizado

Los hologramas dependen en su mayor parte, de la estabilidad del patron de
interferencia. Pero en el ambiente de laboratorio, los haces de registro son
afectados por las normales perturbaciones ambientales y mecanicas, cambiando
la diferencia de fase ¢ entre el haz de referencia y objeto, produciendo un
desplazamiento aleatorio de las franjas de interferencia. Una forma de solucionar
este problema es introducir un desfase sincronico en el haz objeto que hara oscilar
el holograma alrededor de un estado estacionario con una pequefia amplitud. Esta
modulacién de la fase, genera modos armonicos, que esta relacionados con la
diferencia de fase, entre holograma y el patron de interferencia, si las franjas se
desplazan, cambia la relacién de fase. La técnica de auto estabilizacion consiste
en mantener esta relacién de fase constante, con desplazamientos del modulador,
fijando la diferencia de fase entre el haz transmitido y el difractado en un valor
determinado, para mantener el holograma estable. Esta técnica en muy importante
en el gravado de hologramas en cristales como el LiNbOs:Fe, por sus largos
tiempo de registro, alrededor de dos horas, en este caso es indispensable la auto

estabilizacion para evitar que el holograma se deforme.

3.4.1 Oscilacién de las franjas de interferencia

La estabilizacion se basa en la oscilacion de las franjas de interferencias,

producida por la superposicion de los haces de registro y objeto
E = ERexp{i(ﬁR.F — wt)} + Esexp{i(l_(;.? — wt + ¢)}, (93)

Utilizando un modulador de fase, PZT (ver figura 3.2), se introduce un desfase

sinusoidal de amplitud ¥, y frecuencia Q en el haz objeto, (Y senQt) .

45



E= E)Rexp{i(I?R.F —wt)} + E")Sexp{i(l_()s.F —wt+ ¢+ l/}dseth)} (94)

Y, Debe ser pequefio, y Q debe ser mucho mayor, que el inverso del tiempo de

registro del holograma, para considerar el holograma estatico.

ﬁR Nranjas\
\Holograma

Figura 3.2 Superposicion de la onda trasmitida y difractada a la salida del cristal
(Jerez, Oliveira y Frejlich 2009)

En este caso el patron de interferencia es dado por
I =Io[1 + mcos(K.zk + ¢ + 1 senQt )] (95)

Cuando el cristal es colocado en la region de interferencia de los haces incidentes,
(Figura 3.2) a la salida del cristal se presentan dos haces, el transmitido y el

difractado, con diferencia de fase v,

Y = @+ PysenQt (96)
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Donde ¢ para un holograma en ausencia de auto difraccion es
¢ =¢p+3 (97)

En la ausencia de auto difraccion ¢ es la diferencia de fase entre los haces
transmitido y difractado en la salida del cristal, ¢, es la diferencia de fase entre el
holograma y las franjas. Considerando polarizaciones paralelas. La superposicion
de los campos de las ondas difractada y transmitida, tienen a la salida del cristal

intensidades

Is = 19(1 = 1) + I§n + 2y/n(1 —=mI2IY cos( + Pgsent)  (98)

Ig =131 —n) + Idn — 2\n(1 —n) [I2I} cos(p + Pysent) (99)

Donde I3 y I son las intensidades a la entrada del cristal,  es la eficiencia de

difraccién. Expandiendo la intensidad I en términos Y,

cos(p + P senilt)

= cos(¢)

Jo@Wa) + ) Jon(a)cos (2n00)

= 5in(@) |2 ) Jons1 ()senl(2n + D] (100)
n=1
Podemos escribir I en una serie de arménicos
Iy = I + [@sen(Qt) + 122 cos(20t) + - (101)

Donde I y 122 son los términos armonicos en Q del primer y segundo armoénico

para la irradiancia:
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I£ = 45,)yn(1 —n) |113sen(p) (102)

139 = 41, (p)n(1 —n)_[1213cos(¢) (103)

Donde J; son las funciones de Bessel. La fase ¢ depende del tipo de material,
fotovoltaico o no fotovoltaico, y en el caso de los fotovoltaicos del estado de

oxidacion.

Como se explica al inicio, la auto estabilizacion se basa en mantener la diferencia
de fase entre el haz difractado y el transmitido constante. EI método consiste en
fijar la irradiancia de uno de los dos arménicos como referencia 122 = 0 o I = 0.
El primero o el segundo armonico dependiendo de la diferencia fase entre el
holograma y el patrén de interferencia. La técnica funciona asi, la irradiancia a la
salida del cristal llega detector D (Ver Figura3.3), la cual es amplificada por el por
el lock-in LA, que puede estar sintonizado en Q o 2Q, dependiendo de tipo de

cristal. Presentamos un esquema del sistema (ver Figura 3.1):

El armonico que es cero, es utilizado como sefial de correccién. Esta sefial es
enviada a la fuente de alto voltaje HV y aplicada al modulador de fase PM, y
produce una fase de correccién ¢, que corrige las perturbaciones, haciendo que el
patron de franjas sea fijo durante todo el proceso de registro, el arreglo

experimental es mostrado en la figura 3.3.
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Modulador de fase
sen(wt) iff’ (PZT)

—
Filtro Espacial Sefal de
> | correccion
N I HV
A/2

Qo020

Amplificador

Cristal

Laser

= Detector

i
Figura 3.3 Esquema del sistema de auto-estabilizaciéon (Jerez,
Oliveira y Frejlich 2009)

3.4.2 Grabado de hologramas fotorrefractivos auto estabilizados

El fijado de hologramas fotorrefractivos se obtiene compensando la red de
electrones con una de iones positivos. El proceso de grabado se realiza en tres
pasos. Primero, se registra el holograma electrénico a 120°C. Segundo, los iones
positivos moviles a esta temperatura compensan la red electrénica. Tercero, se

lleva a temperatura ambiente y se redistribuyen los electrones uniformemente,
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iluminando el cristal con luz uniforme. Como los iones no son fotosensibles,
tendremos una red iones modulada. En 1998 Sturman propuso un modelo para
explicar el grabado de hologramas (Sturman, y otros 1998). El conjunto de
ecuaciones para describir el grabado del holograma, considerando el transporte de

jones es:

on, NG 19,

at  at + e 0z (104)
oONg N N
9t (sI + Br)(Np — Np) — yrneNp (105)
on, N
Je = epeneE +eD, ox + BI(Np — Np) (106)
0H 10J,
- =" 107
at e 0z (107)
0H
]i = e,ul-HE - eDiE (108)
0E
SOEE=6(N5_NA+H_HO_’”’€) (109)

Donde 4 y Di, son la movilidad y el coeficiente de difusion de los iones
respectivamente. Usando la aproximacion del primer armonico, la representacion

de las variables dinAmicas es:

E(x,t) = Exa(t)e™* + cc (110)
N*(x,t) — N, = Nfe¥? + c.c (111)
H(x,t) — Hy = Hye'k* (112)
n(x,t) = nge? + c.c (113)
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Donde “c.c” es el complejo conjugado. Usando las ecuaciones [98, 103] vy las
variables dinamicas tenemos para un sistema auto estabilizado (J. Frejlich, I.

Oliveira, y otros 2007):

% + Y. (1 = ENF (1) + Yo H (t) = km~vt (114)
aHalt( D Y@ = EHL(O + YaNE (O = 0, (115)
Con
Yo = q/:;:o (116)
Yy = q’:’zj") (117)
£ = —iEE—”: % (118)
- ’;_Z % (119)

Donde Ep, Epn Yy Eq son los campos de difusion, campo fotovoltaico y el campo de
saturacion. N, Np, Na ¥ (Np)esr SON la concentracion de trampas total, donadores,
aceptores y la concentracion de trampas efectiva. y, y yy son las ratas de
relajacion dieléctrica para electrones y protones. &, y & son pardmetros
adimensionales. Resolviendo el sistema de ecuaciones diferenciales tenemos las

evoluciones temporales, una parte estacionaria y una transitoria:
NF; = Nye Y + transitoria, (120)
Hf = Hy,e ™ + transitoria, (121)

Las amplitudes del estado estacionario son:
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km(yy(1 —¢&y) — iKv)

Ny = , (122
T yuYe(§e + ) — K202 — iKv(ye + vi) )
kmyy
Hy = , (123
T yuYe(§e + &) — K202 — iKv(ye + vi) )
La compensacion se realiza cuando la relacion entre las amplitudes sea:
Hg,
= =1, (124)
Ns¢

La condicion para tener una compensacion completa en el sistema auto

estabilizado, es dada por:

_ gt
€0

Yy > |Kv| (125)

Después de la compensacion, el campo de la red electronica Es(tr) y el campo

proténico Ep(tr) son igualesy de signo opuesto:

E§.(tg) = —En(tg) (126)

Después de compensada la red, la red electronica es apagada con un haz de luz

intenso incoherente; el campo total de carga debido tiene la siguiente evolucion:
Esc(t) = Esc(t) + Ep(tg) (127)

La evolucién del campo en el revelado con luz uniforme es dada por la ecuacion,

diferencial:
0Egc(t) . .
Ect +¥e(1 — iKLyy)Esc(t) + kye (1 — i Epn/Eq)En(tg) = 0, (128)
Con
k = 1 129
C 1+41iE,L/E, (129)
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Eon es el campo fotovoltaico bajo iluminacion con luz blanca, t es el tiempo de
borrado de la red electronica con luz blanca a temperatura ambiente,

|Ey, (tg)| es el campo total resultante para un t—oo (Sturman, y otros 1998).
Egc(0) = En(tg)(1 — k)
el campo espacial de cara ionico Ej(tz) en funcion del tiempo de registro
|En(tp)] = Im|Eq(1 — e7V'R) (130)

E, 1+ [Fe?*]/H
, b [ 1/H, (131)
E, 1/ve +1/yy

ConEp K E; .
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4 FIJADO DE HOLOGRAMAS FOTORREFRACTIVOS CON MAXIMA
MODULACION DEL INDICE DE REFRACCION EN LiNbO3: Fe

Los hologramas fijos de volumen con altas eficiencias de difraccion son
interesantes por sus diferentes aplicaciones y particularmente utiles como filtros de
banda estrecha de luz. Para obtener hologramas fijos se utiliza el método de
registro y compensacion simultanea. Grabando un holograma electrénico a una
temperatura de 120°C, que ser4 compensada por iones de H*, los cuales son
moviles a esta temperatura, no fotosensibles y que estan presentes en el material,
los dos hologramas, electronico (fotosensible) e ionico (no-fotosensible) en
contrafase, son llevados a temperatura ambiente (donde los iones pierden su
movilidad) y sometidos a luz blanca, borrando la rejilla electronica fotosensible y
permitiendo que permanezca la rejilla ionica no fotosensible (Carrascosa y
Aguello-Lopez 1990). La concentracion de la carga de la rejilla electronica
registrada en el primer paso, es determinante en la compensacion iénica y en la
eficiencia de difraccién del holograma fijo. El método auto estabilizado es el Gnico
que garantiza la maxima modulacién del indice de refraccion. Combinando el
método auto estabilizado y el registro y compensacion simultaneo, se pueden
construir hologramas de volumen con eficiencias de difraccién hasta del 100% (J.
Frejlich, I. Oliveira, y otros 2007). Este capitulo esta dedicado al analisis del
proceso de fijacion de la rejilla fija. Se demuestra que el método de
grabacion/compensacion auto-estabilizado es reproducible y se ajusta muy bien al
modelo tedrico propuesto por Sturman (Sturman, y otros 1998). A partir de la
comparacion de los resultados teoricos y experimentales determinamos algunos
parametros del cristal. Para poner en evidencia la calidad y las aplicaciones de
interés, como el filtro optico de Bragg, se midi6 la selectividad angular y espectral

del holograma de volumen fijo (Jerez, Oliveira y Frejlich 2009).
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4.1 Meétodo experimental

4.1.1 Elcristal LINbO;

El cristal LiINbO3; es un cristal electrodptico, fotoconductor y fotovoltaico, con
capacidad de formar campos espaciales de carga dentro de su volumen. En la

tabla 4.1 se puede observar las propiedades mas importantes del LINbO3 Puro.

Tabla 4.1 Principales propiedades fisicas del LiNbO3; (Jerez, Oliveira y Frejlich
2009)

Propiedad Descripcién

1240°C
Temperatura de fusion

3m
Grupo de simetria

Celda unitaria Hexagonal

a=0.514nm, ¢c=1.386nm

4.628 glcm®
Densidad

) N,=2.286 n=2.200 ( A=633nm)
Indice de refraccién
N,=2.332 n=2.241 ( A=514.5nm)

Coeficientes electroopticos r»=6.8, r4,=32, r»3=10,

(pm/V) r3s= 32.2

En la tabla 4.2 se pueden observar las concentraciones de los dopantes y la
concentracion de Hidrogeno, que se utlizaran para registrar y grabar los

hologramas en el cristal utilizado.
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Tabla 4.2 Concentraciones y espesor del Cristal LINbO3:Fe (Jerez, Oliveira y
Frejlich 2009)

Concentracion de Hierro [Fe*'] 2.0x10" cm™®
Relacion de la concentracion [Fe*']/[Fe®'] 0.004
Concentracién de Hidrogeno [H'] 2.2x10" cm™®
Espesor del cristal 0.90 mm

Para fijar el holograma el cristal es dopado con hidrégeno. En este cristal el Fe**
actta como donador y el Fe*" como aceptor. La menor concentracién de
donadores, en relacibn con aceptores, (cristal Oxidado) es importante para
obtener altas eficiencias de difraccion, permitiendo registrar y grabar hologramas
con 100% de eficiencia de difraccion (I. Oliveira, J. Frejlich y L. Arizmendi, y otros
2005). .El cristal, que fue proporcionado por Arizmendi, de la UAM, Espafia, tiene
un espesor de 0.9 mm y es cortocircuitado para evitar la acumulacién de la carga
de DC.

El cristal es colocado formado un angulo de 45 grados entre los haces de registro
y las superficie del cristal en un soporte de cobre especialmente disefiado para
poderlo llevar a una temperatura de 120° C, utilizando una resistencia eléctrica
(efecto Joule) (Ver Figura 4.1 y 4.2) y es puesto en una camara de vacio
cilindrica, con 88 mm de diametro y 84 mm de alto, que cuenta con tres mirillas
que permiten ubicar facilmente el cristal donde se realiza el registro, para las
condiciones de baja presion requerida, la camara estd especialmente adaptada
para este fin, es una camara versatil, con , capacidad para adaptarse a muchas

situaciones o experimentos diferentes, tiene una forma de apertura facil, con una
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cubierta que esta acoplada al soporte del cristal y a la resistencia eléctrica. (Ver
Figura .4.3)

/ 6 = 452 mf

Figura 4.1 Geometria de registro (Jerez, Oliveira y Frejlich 2009)

=

X2

5(0)

ubierta camara

7 Resistencia

Figura 4.2 Cristal de LINbO3:Fe en el soporte, conectado a la resistencia R
(Jerez, Oliveira y Frejlich 2009)
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Figura 4.4 Arreglo experimental (Jerez, Oliveiray Frejlich 2009)
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4.1.2 Arreglo experimental fijado

El arreglo experimental estd compuesto por un conjunto de espejos planos (E1,
E2), un divisor de haz polarizado (DHP), objetivos de microscopio (OM1, OM2,
OM3, OM4), fibras opticas (FO1, FO2), un cristal piezoeléctrico de Titanato de
Zirconato de Plomo (PZT) acoplado al espejo E2, dos laminas de retardo ()/2,
M4), un indicador controlador de temperatura Cohel (CIT), una fuente laser

(Innova 90 lon pure Plasma Tube Argon Laser) y el sistema de auto-estabilizacion

El haz es divido por el DHP y las intensidades de los haces son controladas por
las laminas de retardo ()./2, A/4). Uno de los haces es focalizado con un objetivo
de microscopio 40X (OM1), con la ayuda del posicionador de fibra (PF1)
directamente en la fibra 6ptica (FO1) y el otro es reflejado en un espejo acoplado a
un cristal piezoeléctrico (PZT), y después focalizado por el objetivo de microscopio
(OM2) con (PF3) en la otra fibra (FO2). Los haces llegan hasta la camara de
camara de vacio, pero antes son colimados por los objetivos de microscopio (OM3
y OM4), con los posicionadores de fibra (PF4 yPF2), es muy importante el
colimado, para obtener un buen patrén de interferencia. La fibra tiene como
objetivo reducir las perturbaciones ambientales y ademas funciona como filtro
espacial, la camara de vacio nos permitira evitar que se distorsione el frente de
onda, al calentar el cristal a 120°C. A la salida de la cAmara esta ubicado un
detector D1, la sefial de este detector va ser utlizado, en el sistema auto-
estabilizado, el cual es detallado en el siguiente item.

La grabacion se llevo a cabo a una temperatura de 120 ° C; la longitud de onda
del laser de Ar*es 1A = 514.5 nm; la polarizacion del haz es lineal en direccion del
eje extraordinario, la intensidad de los haces es 12 mW/cm? cada uno. Los haces
son llevados a la camara por fibras 6pticas mono-modo de alta birrefringencia
Canadian Instrumentation and Research Ltda, con polarizacion paralela a uno de
sus ejes propios. Para obtener la maxima modulacion se ajustaron las diferencias

de camino Optico, la visibilidad de las franjas fue medida experimentalmente
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usando un Mach-Zehnder, para producir las franjas de interferencias, como se
muestra en el anexo A y fue calculada usando la ecuacion (34), con una valor
méximo de visibilidad para las franjas de m =0.80. EIl periodo espacial del patron
A para esta geometria es calculado usando la ec. 28, para esta configuracion y

longitud de onda tenemos A = 0.36 um.

4.1.3 Registro auto estabilizado

En la auto estabilizacion es necesario definir la fase holografica ¢p. Para el
Niobato de litio ¢, =0, y la diferencia de fase entre el haz difractado y el

transmitido ¢ = +m/2. (Frejlich 2006). Usando los armonicos

1% = —4],(Pa)/n(@ — ) |IS12 sin(e), (132)
1Y = —4], (Y )\n(1 — MV IS cos(g), (133)

El segundo armonico es cero (1?2 = 0) y va ser usado como referencia para la
auto estabilizacion, (ver figura 4.5), el primer armonico es funcién de la eficiencia
de difraccion (), En el experimento la amplitud de modulacion y; = 0.14rad y la

frecuencia angular Q = 2w x 2.0KHz.

La técnica de grabado de hologramas con registro y compensacion simultanea
propuesta por Breer y colaboradores, para el Niobato de Litio, (Breer, y otros
1998). Permite bajo estas condiciones de estabilidad y intensidad de los haces de
registro, grabar hologramas de 100% de eficiencia de difraccidn, si conseguimos
controlar las deformaciones que causa la temperatura en el frente de onda. Para
esto se disefio la camara de vacio y se implemento llevar los haces de registro
hasta la camara de vacio, por fibras Opticas que altamente birrefringentes, que
evitan la dispersion de la polarizacion y la facil alineacion, con el eje extraordinario

para el registro del holograma.
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Figura 4.5 Arreglo experimental de auto estabilizacion (Jerez, Oliveira y
Frejlich 2009)

4.2 Evolucion del grabado

La grabacion se realiz6 con tiempos de registro g entre 0 y 200 minutos. La
eficiencia de difraccion es calculada con la irradiancia transmitida y la difractada a

la salida del cristal, con
Iy

n(tr) = L+ 1 (134)
Y ajustado tedricamente con
., [ mAnd
n =sin [m (135)

Con una modulacion de indice

_ 7"33"5 |E5Tc(°°)|
2

(136)

Y el campo después del revelado

E{ () = Ep(tp)(1 — k) (137)
Con una amplitud de campo espacial de carga E,debido a los iones, dado por la

ecuacion (130).
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La eficiencia se midi6 en un arreglo experimental independiente utilizando un
laser de 633 nm como se describe en el anexo C. y se representa en funcion del

tiempo de grabacion tr en la figura 4.6.

008..........6..........

0.0
0.4

0 50 100 150 200
Tr (min)

Figura 4.6 Eficiencia de difraccion medida directamente (*) contra tiempo de
registro. La curva continua es el ajuste tedrico usando el parametro Me=15min,
Eq=15kV/cm y a=0.8 mrad para la divergencia del haz de prueba, con Klph =0.8
como fue reportado (Jerez, Oliveira y Frejlich 2009)

Esta grafica esta formada por datos de diferentes experimentos independientes y
demuestra que se alcanz6é un maximo después de tg = 120 minutos y que no
aparecen cambios significativos para los tiempos largos, lo que indica que la
saturacion del material se obtuvo en ese momento. Los datos de la figura 4.6 se
ajustan con la teoria representada por la curva continua calculada a partir de la
ecuacion de eficiencia de difraccion (135), teniendo en cuenta la ecuacion (136)
con ecuaciones (137) y (80) y los parametros a = 0,83 10% mrad (las
especificaciones del fabricante indican 0,8 mrad), Eq =18.8 kV/cm (el valor tedrico

estimado es de 26 kV/cm para esta muestra) y Kl,,=0.80 ( (Oliveira, Frejlich y
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Carrascosa 2005) reportd estar entre 0,73 y 1 para este ejemplo en las mismas
condiciones experimentales). El buen ajuste teérico de estos datos derivados de
multiples experimentos independientes también da alguna pista acerca de la
buena reproducibilidad de todo el proceso. La eficiencia de difraccion se midio
siempre a temperatura ambiente después del revelado con una fuerte luz blanca
halégena (100w) (Figura 4.7). Esta medida se lleva a cabo eficazmente fuera de
la camara y es por eso que n se mide siempre con un haz de prueba en una
instalacion independiente, pero nunca en la configuracion de grabacion con el haz

de grabacion real.

Figura 4.7 Arreglo experimental para el borrado de la red electrénica, se
realiza con luz halégena (sin infrarrojo) que es llevada al cristal por fibra
Optica (Jerez, Oliveira y Frejlich 2009)
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4.3 Eficiencia de difraccion real de la rejilla fija

Con el fin de evaluar adecuadamente la eficacia de la difraccion de la rejilla
registrada, es necesario recordar que la divergencia angular del haz laser suele
ser mayor que la requerida por la fuerte selectividad angular de rejillas de volumen
como la actual. En esta seccion vamos a tener en cuenta la anchura angular del
haz de prueba con el fin de averiguar la eficiencia de difraccion de valor actual en

nuestra rejilla.

0.3

-6 -4 -2 __ 0 2 4 3

B8 (mrad)

Figura 4.8 Datos experimentales de la eficiencia de difracciéon (+) medidos con un
haz de prueba de 633 nm con polarizacion extraordinaria (Jerez, Oliveira y Frejlich
2009)

La eficiencia de difraccion se midi6é en funcién de un angulo o fuera de Bragg y

fue graficada en la figura 4.7. Debido a la gran cantidad de datos que deben
medirse para el trazado de la figura. 4.7, la muestra fue iluminada con la fuente de

luz blanca después de cada medicion para los distintos 6 a fin de mantener
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condiciones comparables en el desarrollo. Estos datos se compararon con la
expresion teodrica de 7(9) con los parametros “v=pi/2" y de a=0.9 mrad obtenidos.
A partir de estos parametros se calculd la convolucion, que se representa en la
figura. 4.9, mostrando un maximo “n(0)=1" con un ancho completo en la mitad del
maximo (FWHM)x1.2mrad. Como se mencion0 anteriormente, se midid en una
instalacion auxiliar donde se le proporcioné la rotacién necesaria y las rotaciones

mecanicas de las que carece nuestra cAmara de vacio (anexo C).

n

& (mrad)

Figura 4.9 Ajuste tedrico de la eficiencia de difraccion en funcién del angulo de
Bragg, para A=633 nm usando los parametros de la curva teérica de la figura 4.6.
FWHM=1.2 mrad (Jerez, Oliveira y Frejlich 2009)

Las cualidades técnicas del holograma fijado como filtro de Bragg fueron
evaluadas directamente mediante el filtrado de algunas longitudes de onda,
seleccionadas desde una fuente de luz blanca situada lejos de la rejilla, a fin de

garantizar una iluminacion con un grado razonable de baja divergencia angular. La
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mono-cromaticidad de la luz difractada fue medida con un mini-espectrémetro de
alta resolucion del modelo de HR400 del Ocean Pacific, y los espectros
correspondientes se muestran en la figura 4.10, donde los nameros junto a cada
linea espectral son los valores estimados de FWHM. No obstante la limitacion que
impone el espectrometro, cuya resolucién es de 1.5 nm para esta longitud de
onda, el FWHM medido es 1.6 nm para el laser con A=633 nm.

1800
5 10 1.95nm
E 2.18nm 1.60nm
£
g
< 600
J\ JA %

0
507 527 547 567 587 607 627 647

2. (hm)

Figura 4.10 Luz difractada desde una fuente de luz blanca, usando la rejilla fijada.
Los numeros representan los FWHM de las tres diferentes longitudes mostradas.
(Jerez, Oliveira y Frejlich 2009)

La longitud de onda y las condiciones angulares de difraccion de Bragg no
coinciden, pero estan relacionadas de manera tal que el desajuste angular

corresponde a 2=0.1 nm y puede ser calculado a partir de la ecuacion de

selectividad, siendo A9=0.3mrad con =633 nm , K=17.3 um™ y ne=2.2.
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Esta FWHM =0.3 es aproximadamente cuatro veces menor que el valor calculado
a partir de los datos de eficacia real en la figura de difraccién 4.8, sin embargo,
deberiamos considerar que la incertidumbre es bastante grande, debido al hecho
de que el valor medido est4 demasiado cerca del limite de resolucion de nuestro

instrumento.

Se observa también que los espectros de la figura. 4.9 se hacen mas pequefios y
mas amplios al disminuir las longitudes de onda. El menor tamafio se debe al
hecho de que estamos utilizando una fuente de luz incandescente blanca con
contenidos mas altos de infrarrojos y ultravioleta inferior. EI aumento de la A), por
otro lado, es una consecuencia de la ecuacion de selectividad, demostrando asi
gue para un g constante el ancho de 515 nm es 45% mayor que la de 630 nm; sin
embargo, para una explicacion mas cuantitativa la respuesta del espectrometro

debe ser tenida en cuenta.

4.4 CONCLUSIONES

El presente documento proporciona soporte experimental adicional para los
desarrollos tedricos sobre fijacion de holograma en LINbO3:Fe y al mismo tiempo,
de manera inequivoca, demuestra el buen rendimiento y la reproducibilidad de

nuestra configuracion experimental.

Aungque también se han obtenido rejillas fijas de difraccion alta sin técnicas de
auto-estabilizado, el uso de esta técnica garantiza los primeros resultados exitosos
y reproducibles. El alto grado de reproducibilidad nos permitié llevar a cabo
sucesivos experimentos con aumento de los tiempos de grabacion como se

deduce de los datos mostrados en la figura 4.6.

El buen rendimiento se debe, sin duda, a la utilizacion de grabacion holografica

auto-estabilizada, la cual permite largos tiempos de grabacion con minima
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perturbacion. También cabe sefalar la importancia de utilizar las fibras Opticas
mono-modo como guia y para el filtrado espacial, ya que minimiza la distorsion del
frente de onda. Estas fibras también permiten desacoplar mecanicamente la
camara de grabacion (que aqui se coloca sobre una capa de espuma de
poliuretano gruesa) desde el laser, que es una fuente de vibracion debido a su

sistema de enfriamiento con agua corriente.

Ademas de la alta eficiencia de difraccion (100%) lograda aqui, otro logro
relevante es el hecho de que somos capaces de grabar con gran modulacion el
indice de refraccion, hasta el limite permitido por el dopaje de la muestra dopaje
de Fe y el grado de oxidaciéon. Seleccionando adecuadamente el espesor de la

muestra y su naturaleza, puede obtenerse cualquier eficiencia de difraccion.

La buena calidad de la rendija fija se caracteriza tanto en términos selectivos de
angulo como de longitud de onda, y se hace hincapié en el papel del haz de
prueba. De hecho, el experimento nos muestra que el espectro angular del haz de
prueba debe tenerse en cuenta para caracterizar con precision rejillas gruesas y
de periodo corto como la utilizada. De lo contrario pueden producirse resultados
errobneos, como fue el caso de la eficiencia de difraccion de 75% medida
directamente, que resulté ser 100% tras el procesamiento de datos adecuado
(Jerez, Oliveira y Frejlich 2009).
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5 MECANISMOS DE REGISTRO OPTICO EN CRISTALES
TITANOSELENITAS SIN DOPAR

En este capitulo se describen los experimentos realizados utilizando la técnica
registro y borrado de rejillas hologréficas, la cual es usada desde hace mucho
tiempo (Frejlich y Clair 1977).Esta técnica permite determinar el tiempo de
relajacion ts, el cual estad relacionado en forma directa con la conductividad.
También puede indicar si uno o0 mas de un centro estan involucrados en el
proceso de grabacion (Carrascosa y Aguello-Lopez 1988) y permite determinar la
presencia y el alcance de la competencia de los transportadores de carga. Esta
técnica ha sido y sigue siendo usada en gran medida para el estudio de medios de

registro de hologramas de volumen.

El registro holografico (y el borrado) a diferentes temperaturas permite poner en
evidencia los diferentes mecanismos de grabacién que predominan en distintos
rangos de temperatura y ademas calcular las energias de activacion
caracteristicas. Ya han sido reportados varios experimentos, por ejemplo en el
BSO (Arizmendi 1989), Bi;,TiO1, (BTO) (McCahon, y otros 1989), BaTiOs3,
(Korneev, y otros 2001) la mayoria de ellos relacionados con el fijado de
hologramas. Sin embargo, la grabacién holografica a una temperatura
sensiblemente diferente de la temperatura ambiente, impone severas limitaciones
técnicas, debido a las perturbaciones que sufre el frente de onda, derivadas de los
gradientes de temperatura y la conveccion del aire. En la presente investigacion se
utiliza la grabacion holografica a temperaturas mayores que la temperatura
ambiente para caracterizar nominalmente una muestra del cristal fotorrefractivo,
titano-selenita sin dopar, BTO. Nuestros resultados actuales muestran, de manera
definitiva, que en este material se presentan una rejilla rapida (fotosensible) y una
rejilla lenta (no fotosensible), siendo la primera grabada por la accion de la luz,
mientras que la segunda es una compensacion de la carga espacial de la rejilla

fotosensible rapida. Esta Ultima rejilla es responsable del fijado del holograma a
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temperaturas mas altas que la temperatura ambiente y su naturaleza no
fotosensible indica que se debe a iones, mas probablemente protones (H*). La
relajacion de la rejilla idnica se caracteriza por una energia de activacion de 0.85
eV en todo el rango de 40 a 120 ° C de temperatura. La energia de activacion de
0,87 eV para la relajacion del holograma en la oscuridad de la rejilla electrénica
rapida, que creemos es en realidad un proceso de compensacion debido a los

iones.

5.1 Arreglo experimental

Para el andlisis experimental que se expondra en este capitulo, se utilizé un cristal
tipo selenita, llamado comunmente como BTO (Bi12TiO;2), conocido también como
oxido de titanio y bismuto o titano-selenita. En la tabla 5.1 se muestran algunas de

las propiedades mas importantes del BTO.

Tabla 5.1 Principales propiedades fisicas del BTO (Jerez, Oliveira y Frejlich 2011)

Propiedad Descripcion
Grupo de simetria 23
Densidad 9.01 [gricm?]
Absorcion optica (o) 11.65 cm™ para A=514.5
indice de refraccion ~0.00863 0.0199
n= Iz + 1z + 2.46
Actividad Optica 6.3 [grados/mm] A=514.5
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El cristal fue cortado a lo largo del eje cristalografico [110], que es el plano en el
que incide la luz. Las dimensiones del cristal son 7x6x2.1 mm?. La cara de entrada

(110) corresponde a un area de 7x6 mm?. Ver figura (5.1).

A
A
foo1] | 2.05mm 2/
7.0 mm
v
6.02 mm
—> > [110]

Figura 5.1Geometria del cristal BTO utilizado (Jerez, Oliveira y Frejlich 2011)
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Figura 5.2 Arreglo experimental para el fijado BTO (Jerez,
Oliveira y Frejlich 2011)
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Figura 5.3 Representacion de la polarizacion de los haces (Jerez, Oliveira y
Frejlich 2011)

Siguiendo esta geometria, el cristal es colocado en un soporte de latén, conectado
a un sistema eléctrico controlador e indicador de temperatura, marca COEL
HW4200, luego es puesto en una camara de vacio para eliminar las
perturbaciones ambientales. Usamos un laser de argon, Innova 90 ionpure Plasma
Tube, fabricado por Coherent, sintonizado en la longitud de onda A=514.5 nm, la
luz es llevada hasta la cdmara de vacio por una fibras 6pticas mono-modo que
tienen a la salida una potencia de 12mW/cm? dentro de la camara de vacio, como

se describe en el capitulo anterior. Ver figura 5.2.

Los haces se polarizan en paralelo de tal manera que la transmision y los haces
difractados también sean polarizados aproximadamente en paralelo a la salida del

cristal. El arreglo experimental es representado en la Figura 5.3
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5.2 Grabacion holograficay borrado con iluminacion

La grabacion se llevo a cabo a una temperatura fija durante 1 min a fin de registrar
s6lo el holograma rapido (presumiblemente electronico). Después de eso, la
muestra se mantuvo en la oscuridad a la misma temperatura durante 15 minutos
(para temperaturas mas altas), o a 30 minutos (para temperaturas mas bajas),
con el fin de permitir la construccion de la rejilla de compensacion. Luego el haz de
referencias es incidido y se mantiene asi con el fin de medir la evolucion de la
difraccion y la luz transmitida en virtud de la iluminacion, como se ilustra en la
figura 5.5, donde la disminucion réapida del haz transmitido y de los haces
difractados se debe al pronunciado efecto fotosensible del cristal. Estos haces se

toman en cuenta para el calculo de la eficiencia de difraccion:

Pd

M = 505 pe

(138)

Donde Pd es la difraccion y Pt es la potencia del haz transmitido. La figura 5.5
muestra también la evolucién de la ecuacién (138). Esta ultima ecuacion nos
permite calcular la eficiencia de difraccion sin tener en cuenta la absorcion masiva
de luz y reflejos de las interfaces. La evolucion de la curva de eficiencia de
difraccion fue ajustada con dos exponenciales:

Nn « |ae”/# — be /rs|? + d (139)

Con el fin de calcular los tiempos de respuesta de la rejilla rapida ( t¢) y de la lenta
(ts), d representa el ruido de fondo. Anteriores desarrollos tedéricos indican que t¢
es dependiente soélo de la rejilla rapida (probablemente electronica), mientras que
1s es funcion del acoplamiento eléctrico entre las rejillas lenta y rapida. Sin
embargo, la dependencia de la temperatura de ts estd relacionada con la

conductividad de los portadores de carga lenta (posiblemente iones en este caso),
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de manera que la energia de activacion resulta ser un mecanismo adecuado para

caracterizar la evolucion de la rejilla lenta.

P, (10°W) & n(%)

0 50 100 150 200 250

Time (s)

Figura 5.4 Haces difractados y transmitidos y eficiencia de difraccion medida a
110°C (Jerez, Oliveira y Frejlich 2011)

El tw ha demostrado ser fuertemente dependiente de la iluminacion
(aproximadamente inversamente proporcional a la irradiacion de iluminacién)
como corresponde a un holograma fotosensible (probablemente de base
electronica). En cambio, el ts ha demostrado ser poco sensible a la iluminacion, lo

que indica su naturaleza no fotosensible (probablemente de base idnica).

De hecho, ts se midié con la radiacion de luz utilizada y con aproximadamente la
mitad de la radiacion y su variacion fue menor del 10% a 110°C y menos de 9% a
80°C, lo que demuestra el caracter no fotosensible de la rejilla de compensacién
lenta. Por lo tanto 1s se puede utilizar para calcular la energia de activacion

caracteristica, a traves de la curva de Arrhenius, mientras que tr no.
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Por lo tanto, medimos ts bajo iluminacion continua, a diferentes temperaturas con
el fin de trazar la curva de Arrhenius para la rejilla lenta como se muestra en la
figura 5.6, lo que nos condujo a una energia de activacion caracteristica de

E,=0.85+0.05 eV con un factor pre-exponencial de frecuencia 1/T0 ~ 1.2 « 10° Hz.
S

13
11 Eé:0_8i5 eV .. ... ______________ - /’/
: g : b O
1!1:U=1._2 x 10" Hz /,,/
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~ i
= a -
£ T b ............ o @/ .....................................................
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3 5 : :
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1000/T (K

Figura 5.5 Tiempo de respuesta exponencial computado para el holograma lento,
con iluminacion 515.5 nm, como una funcién del inverso de la temperatura
absoluta (en el rango de 40 a 120°C), mostrando una curva de Arrhenius con una
energia de activaciéon de 0.85+0.05 eV y un factor de frecuencia de 1.2x10° Hz.
(Jerez, Oliveira y Frejlich 2011)
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5.3 Compensacion en la oscuridad

El holograma rapido se registré por un tiempo corto para evitar la formacion del
holograma lento (alrededor de un minuto ha demostrado ser lo suficientemente
bueno), utilizando la misma configuracibn que ya se menciond, a diferentes
temperaturas (30-70°C) y su compensacion en la oscuridad se midi6 mandando
pulsos cortos de 10 ms.

La constante de tiempo tgq fue calculada a partir del ajuste de datos con

Ia = ae tra + d (140)

Se encontr6 una dependencia con la temperatura, que dio lugar a una buena
curva de Arrhenius, como se muestra en la figura 5.7, con una energia de
activacion E, = 0.87+£0.02 eV y factor de frecuencia
1/ o ~2+10% Hz (141)
Trad
Es probable que la relajacion del holograma electronico en la oscuridad sea so6lo la
acumulacion de la compensacion de la rejilla ibnica de relajacion que se informoé

en la seccidén anterior, y es por eso que ambos procesos muestran energias de

activacion similares.
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Figura 5.6 Curva de Arrhenius para las constantes de tiempo exponencial de la
evolucion de la rejilla rapida (Jerez, Oliveira y Frejlich 2011)

5.4 Borrado del holograma rapido

También hemos medido la eliminacién real (no so6lo de compensacion) del
holograma rapido. Para esto, hacemos en primer lugar un registro del holograma
rapido a temperatura ambiente 20° C (TA) por un corto tiempo (para evitar una
compensacion de la rejilla lenta), utilizando siempre haces de grabacion de A =
514.5 nm; después de parar la grabacién de los haces iluminamos el cristal
utilizando un LED inconexo de luz 2 = 1200 nm (hv= 1,03 eV) (LED1200-03 de
Roithner Lasertechnike, Austria) con una irradiacién estimada de 1 mW/cm? en la

superficie de entrada del cristal.
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Figura 5.7 Borrado del holograma rapido bajo luz IR A=1200nm (o) (Jerez, Oliveira

y Frejlich 2011)

La energia foténica de la iluminacion IR aqui es ligeramente mayor que el 1 eV de

la energia entre el nivel de Fermi desde la parte superior de la banda de valencia.

Durante la iluminacion con IR (1200 nm) se midio la eficiencia de difraccion n del
holograma en el cristal con pulsos cortos (10 ms) de uno de los haces de (514.5
nm) de grabacién (que fue fuertemente atenuado) y se observd una curva de
borrado tal como se muestra en la figura 5.8. El efecto de los pulsos cortos (514.5
nm) de borrado se tuvo en cuenta en la realizacion de un ensayo en blanco en las

mismas condiciones pero sin la iluminacion del IR, como también se muestra en la

figura 5.8.
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Los datos fueron ajustados con:

2

n= |ae_t/fb (142)
Los datos del experimento con iluminacion IR fueron ajustados con:
_t/ _t/ 2
n= |ae ™ + he” /*h (143)

Donde el parametro t, fue sustituido a partir del experimento en blanco. De esta
manera t, caracteriza el efecto de la iluminacion IR en el holograma rapido se
descubre 1, = 3.54 min. Después de la iluminacion IR para dos o tres tiempos
mayores gue 1, no se detectaron ni el holograma fotosensible ni el holograma fijo,

lo que demuestra que la eliminacion real (y no s6lo de compensacion) habia

ocurrido.

5.5 Grabado del Holograma en BTO

La grabacion holografica también se llevé a cabo a 120°C durante un tiempo lo
suficientemente largo para permitir la acumulacion de una rejilla de contrafase

ibnica para compensar la electronica.

Después de una compensacion completa, la configuracion se deja enfriar a
temperatura ambiente y después, se borra la reja electrénica con uno de los haces

grabacion de 514.5 nm de longitud de onda.

La eficiencia de difraccion de la rejilla fijada dio como resultado n =~ 0.002 (sin
corregir la divergencia angular del haz de sonda) utilizando rayo laser de A =

633nm en una instalacion auxiliar (anexo C). Este valor no es muy diferente de los
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valores (n = 0.001) reportados por Arizmendi 2005, aunque para Bi;2SiO, (BSO),

sin la aplicacion externa del campo eléctrico, como es nuestro caso.

5.6 Discusién

El registro de las rejillas fijas en los materiales fotorrefractivos se ha reportado
desde hace mucho tiempo para LiNbO3 (Breer, y otros 1998), (Amodei y Staebler
1971), (Vormann, y otros 1981), (Oliveira, Frejlich y Carrascosa 2005), para
selenitas (Arizmendi 1989), (McCahon, y otros 1989), (Arizmendi, Lopez-Barrera y
Carrascosa 2005), y para otros materiales (Korneev, y otros 2001), (Tomita 1999).
Para el caso particular de selenitas, algunos investigadores (Arizmendi 1989)
creen gue los iones positivos H* no fotosensibles son responsables de la fijacion
para el caso de LiNbOs. Otros investigadores que trabajan a temperatura ambiente
(Herriau y Huignard 1986), (Delboulbe, y otros 1989), (Bashaw, y otros 1990) han
demostrado la presencia de una compensacion de larga duracion de la rejilla que,
a su juicio, sin mas pruebas, es debido a los huecos. Delboulbe y otros midieron
las energias de activacion para la descomposicion en la oscuridad de los
hologramas fijados (se supone que es debido a los agujeros) resultando 0.56 y
1.1 eV (que se cree esta por encima de la banda de valencia) en el rango de -15 a
5°Cyde5a30°C, respectivamente, para el BSO.

Se sabe, (Pencheva y Stepanov 1982) que la fotoconductividad en selenitas sin
dopar se debe principalmente a los electrones, mientras que la conductividad en la

oscuridad (por lo menos a temperatura ambiente) es debida a los agujeros.

La naturaleza del holograma fotosensible rapido fue confirmada en este trabajo, lo
gue indica que es probable que sea debido a los electrones. La contrafase de la

rejilla lenta es responsable de la acumulacion de una compensacion de la rejilla.
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La rejilla fija final demostré ser de naturaleza no fotosensible, produciendo una
curva de Arrhenius buena, incluso cuando se relaja bajo la iluminacion. Esta rejilla
probablemente es de naturaleza iénica, posiblemente H*, debido a su naturaleza
no fotosensible y al pico de absorcion 6ptico en A = 2900 nm que se muestra en la
figura. 5, muy cerca del pico de absorcion 2 = 2,906 nm que ya se ha informado
[34] para el BSO y también cerca del pico reportado de LINbO3 A = 2.870 nm [36,
45], que todos los autores creen que surge de la iones OH- que estan asociados
con H' y de los que se espera se incorporaran a partir del vapor de agua de la

atmoésfera durante el crecimiento cristalino.

Los experimentos preliminares sobre algunas muestras dopadas de BTO
(vanadio, por ej.), han demostrado rejillas lentas fotosensibles, posiblemente
debido a los agujeros, a pesar de que todos ellos presentan el mismo pico de 2900

nm reportado para BTO no dopado.

Esto significa que a pesar de que los H* parecen estar siempre presentes en la
mayoria de las selenitas (dopadas o sin dopar), no es sencillo que los H *

predominen sobre los agujeros en estos materiales.
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Figura 5.8 Espectro de absorcion del cristal de BTO, en la region del infrarrojo.
(Jerez, Oliveira y Frejlich 2011)

Los resultados experimentales obtenidos en esta investigacion indican que la
eliminaciéon en la oscuridad del holograma fotosensible rapido, por lo menos a
temperatura superior a TA, no es en realidad un proceso de borrado, sino una
compensacion por los portadores de carga idnica, el mismo proceso que conduce
a la acumulacién de una rejilla fija. Esta hipétesis se ve reforzada por la similitud
de las energias de activacion medidas (0,87 y 0,85 eV) para la rejilla en la
oscuridad y la rejilla fija bajo iluminacion. La diferencia de 16 veces entre los
correspondientes factores de frecuencia se explica perfectamente por la
incertidumbre de las correspondientes energias de activacion en los datos de

ajuste.

La energia de activacion de 0.87 eV medida aqui para la relajacion de la rejilla de

base electrénica rapida en la oscuridad se encuentra cerca de los valores 0,85 y
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0,83 eV gque se han informado de BTO sin dopar (J. Frejlich, R. Montenegro, y
otros 2007) (Montenegro, y otros 2009) e incluso de vanadio (0,89 eV) y el BTO
dopado con plomo (0.80 eV), aproximadamente en el mismo rango de
temperatura. Otros investigadores han reportado (Miranova, y otros 2003) un valor
mas alto (alrededor de 1 eV) con técnicas eléctricas de corriente alterna, pero en
un rango de temperaturas mucho mas alto. El valor presente, 0,85-0,87 eV, es
claramente diferente de los 1,1 eV medidos por Delboulbe y del 1,44 eV valor
reportado por Arizmendi y otros, pero para el BSO y para una temperatura a un
rango mucho mas alto (160-220°C). Es posible que la mayoria de estas
diferencias (siempre suponiendo que se trata de iones H*) dependan mas de los
diferentes intervalos de temperatura explorados que de la diferente naturaleza

(BSO y BTO) de los materiales involucrados.

También hemos demostrado aqui que, a pesar de que los agujeros no participan
en el proceso de grabacion éptica en BTO sin dopar, es posible excitarlos
selectivamente con el fin de producir una eliminacion real del holograma rapido de
base electrénica, iluminando de manera uniforme la muestra con una luz
incoherente de 1200 nm la cual tiene una energia fotdnica (1.03 eV) que esta muy
cerca de la brecha de energia que separa la banda de valencia a partir del nivel de
Fermi (1.0 eV), donde se supone que la modulacién de espacio-carga de base
electronica lleva a que se produzca el holograma rapido. En resumen, la grabacién
Optica es muy probablemente, debida a los electrones en el nivel de Fermi (2,2 eV
por debajo de la banda de conduccién y 1 eV por encima de la banda de valencia),
mientras que el borrado en la oscuridad parece ser en realidad un proceso de
compensacion eléctrica debido a H*, predominando sobre los agujeros, Yy
probablemente en movimiento por saltos (al menos en BTO sin dopar) segun lo
indicado por la dependencia de la frecuencia de la medicion de la conductividad en
la oscuridad, como aparece en (J. Frejlich, R. Montenegro, y otros 2007), una

caracteristica tipica de salto.
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5.7 Conclusiones

En conclusion hemos confirmado que la grabacion holografica en BTO se debe a
los electrones con una rejilla complementariamente positiva y lenta que presenta
a una temperatura mayor a la temperatura ambiente. Demostramos que esta rejilla
lenta no es debido a los agujeros y es de caracter no fotosensible. Esta rejilla
complementaria es responsable del fijado del holograma en BTO. Asi mismo es
posible que los agujeros también estén participando en el proceso de grabacion

hologréafica pero en una escala muy reducida.

Estos agujeros pueden llegar a ser evidentes a temperaturas mas bajas solamente
cuando la movilidad de los iones se reduce considerablemente, y también en las
muestras dopadas cuando la participacion de los electrones en el proceso de
grabacion se reduce por el dopaje, como es el caso descrito en el BTO dopado-V
[31] y BTO Pb-dopado (Santos, Carvalho y Frejlich 2007). Igualmente hemos
demostrado que los agujeros pueden ser selectivamente foto-excitados utilizando

fotones de energia adecuada.

Hay que tener en cuenta que la mayoria de los investigadores que han medido la
conductividad en la oscuridad (y la energia activacion asociada), a temperaturas
mayores que la ambiental, pudo ser debido a los iones H* y no necesariamente a
los agujeros, segun el material en cuestiéon y la temperatura del proceso. Es
posible que las caracteristicas reportadas aqui para BTO sin dopar puedan ser
comunes, con pequefas diferencias, a otros selenitas sin dopar, asi nuestros
resultados con los obtenidos por otros investigadores pueden contribuir a construir

una visibn mas precisa sobre los mecanismos de registro en estos materiales
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6 Conclusiones

El presente trabajo muestra la importancia fundamental que el registro auto-
estabilizado tiene en la grabacién de hologramas en materiales fotorrefractivos y
en especial en un material como el Niobato de Litio, donde el registro puede durar
horas dependiendo de las condiciones experimentales. Vimos que para la muestra
estudiada conseguimos la saturacion y que el tiempo de registro es de alrededor
de 120 minutos. En estas condiciones es posible que el patron de franjas se

mantenga fijo y ajeno a perturbaciones externas durante el registro del Holograma.

Mostramos que solo con el uso de un sistema de fibras 6pticas, camara de vacio y
auto-estabilizacion es posible obtener hologramas del 100% de eficiencia de

difraccion.

Mostramos un holograma fijo con r=1 realizando el registro con luz polarizada
extraordinaria, en un arreglo experimental muy compacto y versatil, que permite el

registro y la compensacion simultanea.

En el proceso de registro, verificamos experimentalmente el modelo de Sturman,
para el registro y compensacion simultanea. Teniendo un excelente ajuste y

aportando resultados importantes en el registro holografico.

Se coloco en evidencia la importancia de tener en cuenta la divergencia del haz de
prueba, a la hora de calcular la eficiencia de difraccion.

Conseguimos gravar un holograma en BTO, sin la aplicacion de un campo

eléctrico externo, y colocamos en evidencias los centros responsables del fijado.

Mostramos como el método de borrado hologréafico, es un excelente método, para
determinar la energia de activacion de las rejillas responsables del fijado

Hologréfico.
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Anexos
Anexo A. Maxima visibilidad del patron de interferencia

La méaxima visibilidad en las franjas de interferencia se presenta cuando la
diferencia de camino 6ptico (DCO) es cero. Para encontrar la maxima visibilidad,

se construyo un Mach-Zehnder, como se ve en la Fig.8.1.

|:|OM3 N oM4 D%

FO2

=

OM

N
A

14

Figura A.1 Interferémetro Mach-Zehnder (Jerez, Oliveira y Frejlich 2011)

Para ajustar la DCO, se desplazaba el objetivo de microscopio OM1, de forma
paralela al haz, hasta obtener la maxima Visibilidad, m=0.80, la visibilidad fue
calculada con la siguiente ecuacion 32.

Imax_lmin

m =X __min (71)

max+I min
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Para obtener las intensidades méaximas y minimas, se hacia desplazar el PZT, Lo
que producia un desplazamiento lateral de las franjas de interferencia, que
incidian en el foto-detector, este desplazamiento armonico del patron de
interferencia era medido en el osciloscopio, del patron sinusoidal de intensidad
observado se median, las intensidades maximas y minimas. Con la cual se
calculaba la visibilidad. Se ajustan los caminos hasta obtener la maxima
visibilidad.
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Anexo B. Teoria de Ondas Acopladas

Para determinar la capacidad de difraccion que tiene un holograma, se usa la

teoria de ondas acopladas (Kogelnik 1969). Seguidamente se presentan las

ecuaciones de las ondas acopladas y consecuentemente la ecuacion para la

eficiencia de difraccion. Para dos haces monocromaticos y coherentes R(x) (haz

de referencia incidente) y S(x) (haz difractado), propagandose a lo largo de la

direccidn x, incidiendo sobre un holograma de volumen:
€ =¢€o+ e cos(K.7+ ¢p,),
0 =09+ 0y cos(K.7+ ¢4),

Las ecuaciones que acoplan Ry S son:

oR _
cos(e)g +aR =ik_S,

aS ,
cos(@)a—z +aS=ik_R,

Con
1 /wAn . .
ki = —(—e“”” + iAae‘¢A> )
2\ ¢
1/ wAn . )
k_ = —(—e“¢P + iAae“"’A),
2\ c
donde
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(8.7)



co
Aa = ucoy

_2\/6_0

Con los valores de las intensidades a la entrada del cristal tenemos la siguiente

(8.8)

solucion para la eficiencia de difraccion para una red de fase pura:

. (nAnd) 8.9)
= sin , .
1 Acos6
Y una rejilla de absorcién:
— sink? mTAad 8.10
n= s (20059)' (810)
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Anexo C. Medida de la selectividad angular

o

Laser He-Ne Detector 2

&
Detector 1

Figura C.2 Arreglo experimental medida de la selectividad angular (Jerez, Oliveira yj
Frejlich 2011)

Para medir la eficiencia de difraccion se utilizo un laser de Helio-Nedn, de 633 nm
de longitud de onda. La eficiencia de difraccion se calculo usando la relacion entre
los haces difractado y el trasmitido, mediditos respectivamente con los detectores

1y 2. Utilizando la definicion de eficiencia de difraccion

Iq
Iy + 1

n(8) = (9.1)
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Anexo D. Medida del poder rotatorio

Detector

Analizador Q

(0011
1

BTO

Figura D.3 Arreglo experimental para medir la actividad 6ptica (Jerez, Oliveira y
Frejlich 2011)

Para medir el poder rotatorio, utilizamos un polarizador y un analizar, Incidimos el
haz con una polarizacion ordinaria y con los analizadores medidos el angulo que

roto de la polarizacion.
Difraccién anisotrépica

El poder rotatorio se debe ser tener en cuenta, a la hora de hacer el registro
holografico, ya que de las polarizaciones de los haces de registro, en la entrada
del cristal, depende la relacion entre las polarizaciones entre el haz difractado y el

haz transmitido a la salida del cristal..
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Para obtener polarizaciones paralelas a la salida del cristal debemos se eligen
polarizaciones que tengan polarizaciones verticales o horizontales en la mitad del

cristal (Ver figura D.2).

Pd
[010]
t
v . [110]
R [100]

Figura D.4 Representacion de la polarizacion de los haces transmitidos t y los
difractados en el cristal BTO, a la salida del cristal tenemos polarizaciones
paralelas de los haces transmitido y difractado (Jerez, Oliveira y Frejlich 2011).

Este tipo de orientacién, hace que los haces a la salida no se acoplen, y la
intensidad resultante sea la suma de las dos intensidades ortogonales. Esta
eleccion es un muy util. Porque, con un polarizador podemos eliminar el haz
transmitido y analizar la evolucion del haz difractado, en tiempo real. O usar un
divisor de haz polarizado, para separar los haces transmitido y difractado, y medir

la eficiencia de difraccion en un solo haz.

Otra de las formas es tener polarizaciones paralelas a la salida del cristal.
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Para obtener polarizaciones paralelas a la salida del cristal debemos se eligen
polarizaciones que tengan una polarizacion de 45° con la horizontal en la mitad del

cristal.

Pd
[010]
t
4 > [110]
R [100]

Figura D.5 Representacion de la polarizacién de los haces transmitidos t y los
difractados en el cristal BTO, a la salida del cristal tenemos polarizaciones
perpendiculares de los haces transmitido y difractado. (Jerez, Oliveira y Frejlich

2011)

En este caso existe acople entre los dos haces, y la diferencia de fase entre los
dos haces es cero. En esta investigacion usamos esta configuracion, para obtener

una mayor eficiencia en la difraccion.

En el capitulo 5 del Libro del profesor Jaime Frejlich, Fotorrefractive materials, se

encuentra una descripcion mas detallada sobre el proceso de difracciéon

anisotropico.
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