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ABSTRACT

In this work important contributions to the �eld and to the self stabilized holographic

record in litium niobate were achieved and to the dynamic formation and hologram evo-

lution study during di�erent �xing stages. Other important contributions in this work

refer to more e�cient technique development and/or simpler ones to hologram �xing. On

terms of self stabilized record our work allowed the use of these techniques to obtain some

holograms with high e�ciency di�ractions and in a reproducible form. The self stabilized

holographic record in litium niobate had already been used before. The new point here

is the detailed study about the process dynamic which allowed a better understanding

of the technique possibilities and limitations including the detailed study of the e�ect of

the oxidation degree (thus the relation [Fe3+]/[Fe2+]) of the material about the stabiliza-

tion system behaviour. According to the referred studies above which permitted a better

understanding of the process, it was possible to develop the oxidated crystals �xing tech-

nique which permitted to get �xed nets with high di�ractions e�cience with predictable

values according to the crystals properties and in a reproducible form. The self stabilized

record was applied sucessfully to the �xing technique (recording and compensation) for

the �rst time to high temperature in a so much simpler form than the classical one which

permitted to obtain excellent results even using reduced samples to which the classical

process has not worked satisfactionally. Parallel to this, we showed (theoric and exper-

imentally) the associated problems to the di�raction e�cience in thick holograms. We

showed the use of an auxiliar bin (frequently used) for this kind of measure results in

considerable errors and to this case we propose a so much simpler form of achieving this

measure.
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RESUMO

Neste trabalho foram realizadas contribui�c~oes importantes na �area de registro holo-

gr�a�co auto-estabilizado em niobato de l��tio (LiNbO3:Fe) e do estudo da dinâmica da

forma�c~ao e evolu�c~ao dos hologramas durante as diferentes etapas da �xa�c~ao. Outras

contribui�c~oes importantes neste trabalho referem-se ao desenvolvimento de t�ecnicas mais

e�cientes e/ou mais simples para a �xa�c~ao de hologramas. Em termos de registro auto-

estabilizado, nosso trabalho permitiu o uso dessas t�ecnicas para obtermos hologramas com

alta e�ciência de difra�c~ao e de forma reprodut��vel. O registro hologr�a�co auto-estabilizado

em niobato de l��tio j�a tinha sido utilizado anteriormente. A novidade aqui reside no estudo

detalhado da dinâmica do processo, que permitiu uma melhor compreens~ao das possibili-

dades e limita�c~oes da t�ecnica, incluindo o estudo detalhado do efeito do grau de oxida�c~ao

(isto �e, da rela�c~ao [Fe3+]/[Fe2+]) do material sobre o comportamento do sistema de estabi-

liza�c~ao. Em fun�c~ao dos estudos acima referidos que permitiram uma melhor compreens~ao

dos processos, foi poss��vel desenvolver uma t�ecnica de �xa�c~ao para cristais oxidados que

permitiu obter redes �xas com alta e�ciência de difra�c~ao, com valores previz��veis em

fun�c~ao das propriedades do cristal e de forma reprodut��vel. O registro auto-estabilizado

foi aplicado com sucesso, pela primeira vez, �a t�ecnica de �xa�c~ao (registro e compensa�c~ao)

a alta temperatura, de forma muito mais simples do que a t�ecnica cl�assica, e que permi-

tiu obter excelentes resultados mesmo com amostras reduzidas, para as quais o processo

cl�assico n~ao funciona satisfatoriamente. Paralelamente mostramos te�orica e experimental-

mente os problemas associados �a medida da e�ciência de difra�c~ao em hologramas espessos.

Mostramos que o uso de um feixe auxiliar (freq�uentemente utilizado) para este tipo de

medida leva a erros consider�aveis e para este caso propomos uma forma muito simples de

realizar essa medida.
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S (quadra-

dos), para registro auto estabilizado e �2 = 10. . . . . . . . . . . . . . . . . 31

3.9 Montagem Experimental . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 32

3.10 Espectro de absor�c~ao na regi~ao do vis��vel das amostras estudadas. . . . . . 33

3.11 Espectro de absor�c~ao na regi~ao do infra vermelho para duas das amostras

estudadas. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 34

xii



3.12 Registro auto-estabilizado em uma amostra reduzida de LiNbO3:Fe com � �
� e �2 � 1 (I0R = 141:1W=m2 e I0S = 116W=m2). A evolu�c~ao de I
S

e I2
S durante o processo de registro s~ao mostrados ambos em unidades

arbitr�arias. No �nal do processo � = 1 foi medido. . . . . . . . . . . . . . . 35

3.13 Registro auto-estabilizado em uma amostra oxidada de LiNbO3:Fe com �2 �
1 (I0R = 113:5W=m2 e I0S = 108:1W=m2). A evolu�c~ao de I
S e I2
S durante

o processo de registro s~ao mostrados ambos em unidades arbitr�arias. No

�nal do processo foi qualitativamente veri�cado que tinhamos � = 1. . . . . 36

3.14 Registro auto-estabilizado em uma amostra oxidada de LiNbO3:Fe com �2 �
12 (I0R = 243:2W=m2 e I0S = 20:3W=m2). A evolu�c~ao de I
S e I2
S durante

o processo de registro s~ao mostrados ambos em unidades arbitr�arias. No

�nal do processo foi qualitativamente veri�cado que tinhamos � = 1. . . . . 36

3.15 Montagem Experimental . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 37

3.16 Registro hologr�a�co em regime de n~ao estabiliza�c~ao para uma amostra ox-

idada de LiNbO3:Fe com �2 � 1 (I0R = 97:3W=m2 e I0S = 89:2W=m2). A

evolu�c~ao dos sinais I
S e I2
S durante o processo de registro s~ao mostrados

ambos em unidades arbitr�arias. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 38

3.17 Simula�c~ao da evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao (�) da fase ' e do primeiro
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Cap��tulo 1

Introdu�c~ao

O cristais fotorrefrativos s~ao materiais fotocondutores e eletro-�opticos. Sob determi-

nadas condi�c~oes podemos gravar um holograma de fase no volume desses materiais. O

holograma �e gerado pela combina�c~ao dos efeitos da fotocondutividade e do efeito eletro-

�optico. Com luz de determinado comprimento de onda, el�etrons s~ao excitados, pela luz, de

centros doadores para a banda de condu�c~ao, onde se difundem ou s~ao arrastados por a�c~ao

de um campo el�etrico externo. Ap�os m�ultiplas excita�c~oes e recombina�c~oes h�a a forma�c~ao

de uma modula�c~ao de carga que d�a origem a um campo el�etrico que modula o ��ndice de

refra�c~ao do material via o efeito eletro-�optico. O holograma gravado dessa maneira pode

ser apagado quando a amostra for submetida a luz uniforme. Ap�os o apagamento do

holograma a amostra pode ser utilizada novamente para um novo registro, ou seja, esses

materiais s~ao revers��veis. Uma das vantagens da reversibilidade est�a no fato de podermos

utilizar apenas uma amostra para v�arios experimentos diferentes. No entanto em certas

aplica�c~oes a reversibilidade passa a ser um efeito indesejado. Para contornar o efeito inde-

sejado da reversibilidade Amodei e Staebler em 1971 [1] descobrem o processo de �xa�c~ao

de redes em LiNbO3:Fe. Entretanto a descri�c~ao completa da forma�c~ao do holograma e

da �xa�c~ao do mesmo ocorreu ap�os um trabalho de Kukhtarev em 1979 [2]. Utilizando

o modelo de Kukhtarev, Carrascosa et. al publicaram em 1990 [3] um modelo para a

�xa�c~ao de hologramas em cristais fotorrefrativos em especial para o cristal LiNbO3:Fe.

Nesse trabalho, Carrascosa et. al descrevem, de forma te�orica, a �xa�c~ao dos hologramas

de duas formas diferentes. A primeira �e a �xa�c~ao do holograma ap�os a escrita do mesmo

a temperatura ambiente. A segunda �e o processo de escrita e compensa�c~ao simultânea
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do holograma a alta temperatura. Yariv et al [4] publicaram em 1996 um estudo sobre

o processo de �xa�c~ao de hologramas em LiNbO3:Fe para diferentes estados de oxida�c~ao.

Por�em, nesse trabalho, os autores n~ao mencionaram o efeito do estado de oxida�c~ao das

amostras de LiNbO3:Fe no processo de revela�c~ao da rede �xada, ou seja, a inuência do

estado de oxida�c~ao das amostras no valor �nal da e�ciência de difra�c~ao da rede �xa. Em

1998 K. Buse et. al [5] utilizaram um cristal de niobato de l��tio com dupla dopagem,

LiNbO3:Fe:Mn, para obter uma rede �xa a temperatura ambiente. A diferen�ca b�asica

entre o procedimento descrito por esses autores e o descrito neste trabalho est�a no fato

de conseguirmos valores altos para a e�ciência de difra�c~ao da rede �xa. Com o cristal

com dupla dopagem conseguiu-se 32% de e�ciência de difra�c~ao para a rede �xa. Neste

trabalho mostramos que �e poss��vel obter redes �xadas com e�ciência de difra�c~ao de 100%.

O efeito do estado de oxida�c~ao das amostras no processo de revela�c~ao da rede �xada

s�o foi estudado em 2000 por Eva M de Miguel et. al. Al�em do papel fundamental que o

estado de oxida�c~ao desempenha no processo de �xa�c~ao de hologramas em LiNbO3:Fe, ele

tamb�em produz efeitos interessantes no processo de registro da rede eletrônica. Um desses

efeitos �e o acoplamento de fase durante o registro da rede eletrônica. Esse acoplamento

produz hologramas inclinados, impossibilitando que se grave redes com 100% de e�ciência

de difra�c~ao [6, 7], entretanto esse efeito pode ser corrigido rodando a amostra de modo

a encontrar a condi�c~ao de Bragg. Mostramos que somente em determinadas condi�c~oes

�e que podemos gravar redes eletrônicas altamente e�cientes.Veri�camos teoricamente e

experimentalmente que a condi�c~ao para a grava�c~ao de redes eletrônicas altamente e�-

cientes �e aquela em que o registro da rede �e auto-estabilizado. Nessa condi�c~ao podemos

gravar redes com valores altos para a modula�c~ao de ��ndice de refra�c~ao para amostras

com quaisquer estados de oxida�c~ao [7]. Outro efeito do estado de oxida�c~ao das amostras

de LiNbO3:Fe �e a possibilidade de conseguirmos redes �xas mais e�cientes. Eva M. de

Miguel et. al [8] mostraram que amostras oxidadas produzem redes mais e�cientes que

as amostras reduzidas. Os autores, neste trabalho, tamb�em mencionaram que durante o

apagamento da rede eletrônica, ou seja, durante o processo de revela�c~ao da rede �xada,

a rede eletrônica se desloca em rela�c~ao a rede �xa e que esse deslocamento �e maior em

amostras oxidadas, e de fundamental importância no valor �nal da e�ciência de difra�c~ao

da rede �xa. Utilizando a t�ecnica do registro auto-estabilizado medimos pela primeira
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vez a evolu�c~ao do deslocamento da rede eletrônica durante o processo de revela�c~ao da

rede �xada em LiNbO3:Fe [9]. Veri�camos que o deslocamento �e maior para amostras ox-

idadas, como tinham previsto Eva M. de Miguel et. al [8]. Como um dos objetivos desse

trabalho desenvolvemos uma t�ecnica muito simples para obter redes �xada em LiNbO3:Fe

altamente e�cientes. A t�ecnica consiste em gravarmos uma rede eletrônica a temperatura

ambiente com luz de polariza�c~ao ordin�aria e fazer a leitura da rede �xada com luz de

polariza�c~ao extraordin�aria [10]. Atrav�es de um estudo amplo sobre o processo de registro

auto-estabilziado em LiNbO3:Fe [7] utilizamos essa t�ecnica para o processo de escrita e

�xa�c~ao de hologramas a alta temperatura. Utilizando essa t�ecnica conseguimos obter

uma rede �xa com cerca de 25% de e�ciência de difra�c~ao para uma amostra reduzida.

Tal amostra se mostrou pouco e�ciente (3% de e�ciência de difra�c~ao) para o processo de

�xa�c~ao em três etapas, ou seja, escrita a temperatura ambiente, �xa�c~ao a alta temper-

atura (120�C a 180�C) e revela�c~ao a temperatura ambiente.

Este trabalho esta dividido da seguinte forma: No cap��tulo 2 descreveremos a forma�c~ao

do holograma em cristais fotorrefrativos em especial no cristal LiNbO3:Fe. Utilizaremos

o modelo de Kukhtarev para a descri�c~ao da forma�c~ao do holograma. O processo de

registro auto-estabilizado, assim como a inuência do estado de oxida�c~ao das amostras

no processo de registro auto-estabilizado ser~ao descritos no cap��tulo 3. Veremos que a

o estado de oxida�c~ao modi�ca totalmente o processo de registro auto-estabilizado. No

cap��tulo 4 estudaremos o efeito do estado de polariza�c~ao dos feixes de escrita no pro-

cesso de registro hologr�a�co em LiNbO3:Fe. Veremos que quando o registro �e feito com

luz de polariza�c~ao ordin�aria e utilizando amostras oxidadas o tempo de escrita da rede

pode durar horas, �cando evidente a necessidade da utiliza�c~ao do t�ecnica do registro

auto-estabilizado. No cap��tulo 5 estudaremos todas as etapas do processo de �xa�c~ao de

hologramas em LiNbO3:Fe. Estudaremos o processo de �xa�c~ao de duas maneiras distintas.

A primeira consiste em �xar a rede em três etapas: escrita do holograma a temperatura

ambiente, compensa�c~ao da rede a alta temperatura e revela�c~ao da rede a temperatura

ambiente. A segunda �e baseada na escrita e compensa�c~ao simultânea do holograma a alta

temperatura. Finalmente no cap��tulo 6 discutiremos os resultados obtidos neste trabalho.
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Cap��tulo 2

Registro Hologr�a�co em LiNbO3:Fe

2.1 Introdu�c~ao

O efeito fotorrefrativo �e o termo usado para descrever a varia�c~ao de ��ndice de refra�c~ao

causada pela a�c~ao da luz em alguns materiais fotocondutores e eletro-�opticos. Os mate-

riais que apresentam esse efeito s~ao chamados "fotorrefrativos".

O processo de registro hoogr�a�co em cristais fotorrefrativos est�a baseado na gera�c~ao

e recombina�c~ao de portadores de cargas. O modelo mais utilizado para descrever esse

fenômeno �e o chamado de Transporte de Bandas [2].

Quando incidimos sobre os cristais fotorrefrativos um padr~ao luz de determinado com-

primento de onda, excitamos de centros doadores portadores de cargas para a banda de

condu�c~ao (el�etrons) e/ou para a banda de valência (buracos). Na banda de condu�c~ao

e/ou valência eles se difundem e/ou s~ao arrastados por a�c~ao de um campo externo. Ap�os

m�ultiplas excita�c~oes ocorrem recombina�c~oes em centros aceitadores, e dessa maneira h�a

ac�umulo de cargas de um sinal nas regi~oes escuras do cristal e de sinal contr�ario nas re-

gi~oes iluminadas, causando dessa forma uma modula�c~ao espacial de cargas no volume do

material. Devido a essa modula�c~ao de cargas, aparece um campo el�etrico que modula o

��ndice de refra�c~ao via efeito eletro-�optico, surgindo assim um holograma de fase no vol-

ume do material. Os materiais fotorrefrativos, que permitem gravar um holograma dessa

maneira, s~ao revers��veis, ou seja, podemos gravar e apagar quantas vezes for necess�ario

sem haver qualquer dano ao cristal. As �guras (2.1) e (2.2) representam a forma�c~ao do

hologramas em cristais fotorefrativos.
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Figura 2.1: Processos de excita�c~ao e recombina�c~ao de portadorem cristais fotorrefrativos.

Figura 2.2: Processo de Registro de Hologramas

�E interessante notar que o campo el�etrico formado devido as cargas fotogeradas �e de-

fasado em rela�c~ao ao padr~ao de luz incidente sobre o material fotorrefrativo. Essa difere�ca

de fase �e chamada de fase hologr�a�ca (�) [11]. Materiais como Bi12TiO20, Bi12GeO20 e

Bi12SiO20 apresentam uma fase hologr�a�ca de �=2, na ausência de campo externo. Es-

sa defesagem �e a condi�c~ao natural do holograma na ausência de campo externo para as
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silenitas. Essa diferen�ca de fase imp~oe caracter��sticas interessante ao processo de registro

hologr�a�co, tal como a transferência de energia entre os feixes de registro. Quando apli-

camos campo el�etrico externo nesses materiais a fase hologr�a�ca deixa de ser �=2, podendo

tomar qualquer valor de acordo com o campo externo. Nesse trabalho utilizaremos como

material fotorrefrativo um cristal de LiNbO3:Fe. Para cristais como o LiNbO3:Fe a fase

hologr�a�ca �ca determinada pelo estado de oxida�c~ao da amostra. Para cristais reduzidos,

ou seja, amostras com grande quantidade de centros doadores Fe2+, a fase �e � = 0 ou

�. Para amostras com grande quantidade centros aceitadores Fe3+, amostras oxidadas,

a fase pode variar tomando os valores 0 < � < �=2. Al�em de desempenhar um papel

importante no registro hologr�a�co [7], o estado de oxida�c~ao tem importância fundamental

no processo de �xa�c~ao de hologramas, como veremos mais adiante. Veremos que amostras

oxidadas apresentam redes �xadas mais e�cientes que as amostras reduzidas [8, 9].

2.2 O cristal de LiNbO3:Fe

O cristal LiNOb3 �e um material fotovoltaico, pertencente a grupo de simetria 3m

[12]. Nesse material, diferentemente de outros cristais fotorrefrativos, como as silenitas

(BTO por exemplos) podemos gerar uma fotocorrente mesmo sem a aplica�c~ao de um

campo externo. Os portadores de cargas responsav�eis pela corrente tem uma dire�c~ao de

movimento privilegiada [13]. Em cristais n~ao dopados pequenos tra�cos de impurezas s~ao

responsav�eis pela presen�ca de centros doadores e aceitadores, que d~ao origem ao holograma

[14]. O cristal LiNbO3 nominalmente puro apresenta efeito fotorrefrativo muito fraco, e

para aumentar o efeito nesse cristal h�a a necessidade da dopagem. O dopante mais

e�ciente �e o oxido de ferro [11]. O oxido de Ferro introduzido no cristal LiNbO3 �e que

faz o papel de doador-aceitador por meio de uma troca de valência entre Fe+2 e Fe+3.

Nesse material, Fe+2 atua como os centros doadores e Fe+3 s~ao centros aceitadores.

A presen�ca do ferro como dopante em LiNbO3 �e o que o torna muito e�ciente para o

registro hologr�a�co. Em outros materiais, como Bi12TiO20, a dopagem n~ao traz nenhuma

vantagem, pelo contr�ario, a presen�ca de dopantes pode introduzir buracos, o que �e muito

ruim para a forma�c~ao do holograma, por motivos �obvios. Os cristais fotorrefrativos s~ao

utilizados, entre outras coisas, para o estudo de vibra�c~oes [15], onde se utiliza um cristal
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do tipo silenitas (BTO por exemplo). Um parâmetro importante no processo de registro

hologr�a�co �e a condutividade. A condutividade em materiais fotorrefrativos �e composta de

duas contribui�c~oes. Uma contribui�c~ao �e devida a presen�ca da luz (fotocondutividade) e a

outra contribui�c~ao �e devido a excita�c~ao t�ermica dos portadores de carga na ausência de luz,

essa excita�c~ao t�ermica determina a condutividade no escuro. Em materiais fotorrefrativos

a fotocondutividade �e respons�avel pelo tempo de forma�c~ao do holograma, ou seja, quanto

mais fotocondutor mais r�apido �e a forma�c~ao do holograma. A condutividade no escuro

determina o tempo de vida dos hologramas na ausência de luz. Uma condutividade

no escuro extremamente baixa (10�8 - 10�19)(
cm)�1) [14] em LiNbO3:Fe �e um fator

que diferencia esse cristal de outros cristais fotorrefrativos, como BTO por exemplo. A

fotocondutividade e a condutividade no escuro no cristal LiNbO3:Fe �cam determinadas

pelo estado de oxida�c~ao desse material, ou seja, amostras reduzidas s~ao mais r�apidas,

para uma mesma intensidade de luz, que as amostras oxidadas. Em alguns materiais

fotorrefrativos e fotovoltaicos como BaTiO3 um holograma no escuro tem curta dura�c~ao,

da ordem de poucos segundos. J�a em cristais como o LiNbO3:Fe um holograma, no escuro,

pode durar meses ou anos dependo do estado de oxida�c~ao desse material. O fato do cristal

LiNbO3:Fe possuir baixa condutividade no escuro e tamb�em permitir gravar redes com

100% de e�ciência de difra�c~ao �e que o torna interessante no processo de armazenamento de

informa�c~oes. Em outros materiais como Bi12TiO20, por exemplo, nas melhores condi�c~oes

de registro conseguimos apenas 16% de e�ciência de difra�c~ao [16]. Entretanto a informa�c~ao

armazenada na forma de uma modula�c~ao de ��ndice pode ser destru��da (apagada) quando

submetida a presen�ca de luz. Outra caracter��stica importante do cristal LiNbO3:Fe �e

permitir que a informa�c~ao gravada seja �xada no volume do material. Essa rede �xa pode

ser submetida a luz sem sofrer qualquer dano. Tal procedimento ser�a discutido com mais

detalhes adiante.

2.2.1 Tensor Eletro-�Optico para o cristal LiNbO3:Fe

O cristal LiNbO3:Fe, como j�a dissemos, �e um material eletro-�optico, ou seja, quando

esse cristal �e submetido a presen�ca de um campo externo h�a uma mudan�ca no ��ndice

de refra�c~ao desse material. Devido a presen�ca de um campo externo, para determinadas

dire�c~oes de propaga�c~ao a luz "ver�a" varia�c~oes de ��ndice de refra�c~ao diferente. O tensor
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eletro-�otipco desse material �e dado por [12]

rij =

2
6666666666666664

0 �r22 r13

0 r22 r13

0 0 r33

0 r51 0

r51 0 0

�r22 0 0

3
7777777777777775

(2.1)

A equa�c~ao para o elipsoide de ��ndice �e dada por

(n�20 � r22E2 + r13E3)x
2
1 + (n�20 + r22E2 + r13E3)x

2
2 + (n�2e + r33E3)x

2
3 (2.2)

�2r22E1x1x2 + 2r51E2x2x3 + 2r51E1x3x1 = 1

onde E1, E2 e E3 s~ao as componentes do campo el�etrico nas dire�c~oes x1, x2 e x3, n0

e ne s~ao os ��ndice de refra�c~ao ordin�ario e extraordin�ario respectivamente. Para a nossa

con�gura�c~ao o campo el�etrico �e paralelo ao eixo x3, como mostrado na �gura (2.3),

Figura 2.3: Con�gura�c~ao do cristal de niobato de l��tio utilizado

dessa forma a equa�c~ao para o elipsoide de ��ndice �ca

(n�20 + r13E3)x
2
1 + (n�20 + r13E3)x

2
2 + (n�2e + r33E3)x

2
3 = 1 (2.3)

A varia�c~ao de ��ndice de refra�c~ao devida a presen�ca do campo el�etrico �e dada por [12]

�(n1) = �n
3
0r13E3

2
(2.4)

�(n2) = �n
3
0r13E3

2
(2.5)
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�(n3) = �n
3
er33E3

2
(2.6)

Para o nosso caso em que o registro hologr�a�co �e feito na ausência de campo el�etrico

externo o campo que produz a varia�c~ao de ��ndice �e o campo devido as cargas fotogeradas.

Para LiNbO3:Fe os respectivos coe�cientes eletro-�opticos s~ao r13 = 9:6pm=V e r33 =

30:9pm=V [12]. �E interessante notarmos que para o mesmo campo a modula�c~ao de ��ndice

"vista" pela luz na dire�c~ao (33) �e cerca de 3 vezes maior que a modula�c~ao "vista" pela

luz na dire�c~ao (13). Considerando esse fato realizamos um estudo sobre o a inuência do

estado de polariza�c~ao dos feixes de escrita no processo de registro hologr�a�co e tamb�em,

no processo de �xa�c~ao de hologramas em LiNbO3:Fe.

2.2.2 Dopantes em LiNbO3

Em cristais fotorrefrativos os dopantes desempenham um papel fundamental no proces-

so de registro hologr�a�co. Em materiais fotorrefrativos tipo silenitas (BTO por exemplo),

a presen�ca de dopantes prejudica a forma�c~ao do holograma. �E poss��vel que esses dopantes

favore�cam a forma�c~ao de buracos que �e prejudicial a forma�c~ao do holograma [17]. Em

silenitas e outros materiais a condutividade no escuro �e determinada pela presen�ca de

buracos. A condutividade no escuro determina o tempo de armazenamento do holograma

registrado no volume do material. Dessa maneira uma grande condutividade no escuro �e

um inconveniente para o tempo de vida dos hologramas armazenados nesses materiais.

Em materiais como LiNbO3 a dopagem �e fundamental para o processo de forma�c~ao

do holograma. O dopante mais e�ciente neste material �e o ferro. Outras impurezas intro-

duzidas no cristal LiNbO3 bastante estudada s~ao o Cu e Mn [18, 19, 20]. Karsten Buse et

al [5] utilizou o cristal LiNbO3 dopando com Fe e Mn para obter uma rede �xa no volume

do material.

Uma impureza muito importante no processo de �xa�c~ao de hologramas em cristais

LiNbO3 �e o hidrogênio. O hidrogênio �e encontrado em uma grande variedade de ma-

teriais sob a forma de H+, OH�, H2, CH4 e outras entidades iônicas e moleculares. O

hidrogênio pode estar presente como impureza indesej�avel no in��cio do processo qu��mico

ou introduzido sem inten�c~ao durante o processo de crescimento. Pode tamb�em ser intro-

duzido atrav�es de um processo de dopagem programada. A quantidade de hidrogênio e o
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seu papel em diferentes materiais depende do material e de suas propriedades. Em com-

ponentes �oxidos, o hidrogênio �e mais comum ser encontrado na forma de ��on molecular

OH� [21].

Em LiNbO3, hidrogênio tem sido encontrado na forma de ��on molecular OH�, e sua

importância tem sido estudada devido a relevância tecnol�ogica desse material. Algu-

mas aplica�c~oes importante do LiNbO3 s~ao baseadas nas propriedade do ��on OH�, tal a

fabrica�c~ao de �ltro de Bragg [22].

2.2.3 O ferro como dopante em LiNbO3

O ferro como dopante em LiNbO3 desempenha uma papel fundamental para o efeito

fotorrefrativo. O ferro neste cristal aparece como Fe2+ e Fe3+. O papel de cada esp�ecie

no efeito fotorrefrativo �e bem determinado, o Fe2+ atua como doador de el�etrons e o

Fe3+ como aceitador de el�etrons. O Fe2+ �e facilmente excitado atrav�es da absor�c~ao de

radia�c~ao de determinada energia. O el�etron foto-excitado vai at�e a banda de condu�c~ao e

por algum mecanismo (difus~ao por exemplo) se difunde pela banda at�e ser capturado por

um aceitador Fe3+.

As concentra�c~oes de Fe2+ e Fe3+ podem ser controladas por um processo de tratamento

t�ermico a alta temperatura em atmosferas oxidantes ou redutoras. Durante o tratamento

de redu�c~ao aumenta-se a concentra�c~ao de Fe2+ e diminui a concentra�c~ao de Fe3+. O estado

de redu�c~ao determina a absor�c~ao da amostra na regi~ao vis��vel. O estado de oxida�c~ao dos

cristais LiNbO3:Fe tem um papel importante no processo de �xa�c~ao de hologramas [8, 7].

O estado de oxida�c~ao das amostras �e determinado pela rela�c~ao entre as quantidade Fe2+

e Fe3+. Veri�cou-se que para uma amostra fortemente oxidada h�a um deslocamento da

rede eletrônica em rela�c~ao a rede iônica durante o processo de revela�c~ao com luz uniforme

da rede �xada em LiNbO3:Fe a temperatura ambiente [9].

2.2.4 Dopagem com hidrogênio

O hidrogênio est�a presente no crescimento de cristais de LiNbO3 nominalmente puro

em atmosfera de ar, na maior parte na forma de ions OH�, em concentra�c~oes entre 1024

a 1025 m�3. O modo mais f�acil de determinar a concentra�c~ao de OH� �e medindo a

banda de absor�c~ao associada a vibra�c~ao do ��on OH�. A quantidade de hidrogênio �ca
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determinada pela semente (que da origem ao cristal) e/ou pelo processo de crescimento.

O cristal LiNbO3 �e crescido pelo m�etodo Czochralski em atmosfera de ar. O ar sempre

cont�em um certo grau de umidade rica em OH� que s~ao incorporados na rede [23]. O

crescimento dos cristais tamb�em �e realizado em diferentes atmosferas contendo diferentes

concentra�c~oes de OH�. Exemplos t��picos s~ao atmosferas ricas em vapor de �agua que

produzem concentra�c~oes da ordem de 1026 m�3 e em atmosferas de oxigênio puro que

produzem concentra�c~oes acima de 1024 m�3.

Hidrogênio tamb�em pode ser introduzido na rede ap�os o crescimento do cristal atrav�es

de um tratamento t�ermico em atmosfera de hidrogênio ou atmosfera rica em vapor d'agua

sob press~ao entre 1� 30 bar e temperaturas acima de 400oC [17� 20]. Nas temperaturas

ao redor de 700oC uma concentra�c~ao homogênea de OH� �e atingida em poucas horas.

Usualmente, a atmosfera de vapor d'agua �e a mais utilizada porque produz amostras

transparentes (amostras oxidadas). Tratamento t�ermico em hidrogênio puro e em mistura

de hidrogênio produz cristais fortemente reduzidos, exibindo coe�ciente de absor�c~ao na

regi~ao do vis��vel entre 50 e 200 cm�1. Uma r�apida reoxida�c~ao da amostra perto de 900oC

faz com que a amostra torne-se transparente novamente, podendo ocorrer de modo geral

alguma perda de hidrogênio. Por outro lado, hidrogênio pode ser removido da rede do

LiNbO3 por um tratamento t�ermico �a v�acuo a temperatura de 400oC [19; 20]. O hidrogênio

aparentemente sai da rede na forma de mol�eculas de H2O, e conseq�uentemente uma forte

redu�c~ao �e tamb�em produzida. O cristal pode ser depois oxidado por tratamento em

atmosfera de oxigênio puro em temperatura de 900oC, tendo especial cuidado em evitar

vapor de �agua e tra�cos de OH�.

Uma outra forma de introduzir hidrogênio em LiNbO3 consiste em submergir a amostra

em �acido quente (150� 400oC). Esse �acido �e rico em pr�oton livres que tendem a entrar

na rede enquanto o ion Li+ sai da rede em processo chamado proton-exchange. A troca

ocorre em uma camada �na de alguns micros de espessura produzindo guias de ondas

[21].
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2.3 Forma�c~ao do Holograma em LiNbO3:Fe

A forma�c~ao do holograma est�a baseada no movimento de portadores de cargas no

volume do material. A seguir descreveremos as poss��veis causas do movimento dos porta-

dores de carga pelo volume do material e tamb�em o modelo que descreve a forma�c~ao do

holograma em cristais fotorrefrativos, em especial no cristal LiNbO3:Fe.

2.3.1 Corrente de Arraste

O movimento dos portadores de cargas resultante da intera�c~ao coulombiana de um

campo el�etrico externo com os portadores de cargas �e conhecido como corrente de arraste.

Essa densidade de corrente �e de�nida da seguinte forma;

~Jdrift = � ~E (2.7)

� = q�n (2.8)

onde � �e a condutividade do meio, ~E o campo el�etrico, q a carga eletrônica, � a mobilidade

e n a densidade de carga livre (el�etrons na banda de condu�c~ao e buracos na banda de

valência). O campo ~E consiste de dois termos, o campo el�etrico externo e o campo el�etrico

devido as cargas fotogeradas.

2.3.2 Corrente de Difus~ao

Em decorrência da gera�c~ao e concentra�c~ao de cargas no local iluminado, aparece uma

corrente regida pela difus~ao das cargas na banda de condu�c~ao, a corrente de difus~ao �e

de�nida como

~Jdif = �qDrn (2.9)

D =
�kBT

q
(2.10)

onde D �e o coe�ciente de difus~ao, T a temperatura e kB a constante de Boltzman. Os

sinais � correspondem a condutividade por el�etrons (�) ou por buracos (+).

2.3.3 Corrente Fotovoltaica

Em alguns materiais como LiNbO3:Fe, podemos gerar uma fotocorrente mesmo sem

a aplica�c~ao de uma campo externo. Segundo Glass et al.[24] essa corrente se deve a
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uma assimetria na rede cristalina. Os portadores de cargas (el�etrons ou buracos) que

s~ao excitados de posi�c~oes assim�etricas, podem ser for�cadas pelos �atomos vizinhos, a se

moverem para certa dire�c~ao [11, 13]. A densidade de corrente gerada �e dada por

Jph = �ijkEjE
�

j (2.11)

onde Ej �e a componente do campo el�etrico da luz incidente sobre o cristal e �ijk �e o tensor

fotovoltaico [11]. Para hologramas registrados em cristais eletro-�opticos que possuem

efeito fotovoltaico a densidade de corrente mostrada na equa�c~ao (2.11) �ca

Jph = �ph�I (2.12)

onde �ph, � e I s~ao a constante fotovoltaica, o coe�ciente de absor�c~ao e a intensidade da

luz, respectivamente. No registro de hologramas em LiNbO3:Fe a corrente fotovoltaica

domina em rela�c~ao ao corrente de difus~ao e a de arraste.

2.3.4 Modelo de Transporte de Bandas

O processo de registro hologr�a�co �e descrito pelo modelo de transporte de bandas [2]. O

modelo considera que portadores de cargas, el�etrons ou buracos, s~ao excitados de centros

doadores ou centros aceitadores para a banda de condu�c~ao ou banda de valência. Os

portadores de cargas negativas (el�etrons) v~ao para a banda de condu�c~ao e os portadores

de cargas positivas (buracos) para a banda de valência. Esses portadores de cargas,

ap�os m�ultiplas excita�c~oes e recombina�c~oes, acabam acumulando-se nas regi~oes escuras do

cristal. A conseq�uente separa�c~ao de cargas resulta em um campo el�etrico que modula o

��ndice de refra�c~ao do cristal via efeito eletro-�optico.

As equa�c~oes que descrevem a forma�c~ao de hologramas em cristais fotorrefrativos s~ao

[25]
@n

@t
=

@N+
D

@t
+

1

q
r � ~J; (2.13)

@N+
D

@t
= (ND �N+

D )(sI + �)� RN
+
Dn; (2.14)

~J = ~Jdif + ~Jdrift + ~Jph (2.15)

e

~r � ("0� ~E) = q(N+
D �NA � n): (2.16)

13



A equa�c~ao da continuidade para os el�etrons m�oveis na banda de condu�c~ao �e descrita

pela equa�c~ao (2.13), onde n representa a densidade de el�etrons livres na banda de con-

du�c~ao, N+
D a densidade de doadores ionizados e ~J a densidade de corrente. Para o cristal

utilizado neste trabalho os centros doadores e aceitadores s~ao respectivamente Fe2+ e

Fe3+. O primeiro termo dessa equa�c~ao descreve a taxa de gera�c~ao e recombina�c~ao dos

el�etrons, e est�a representado pela equa�c~ao (2.14), o segundo termo descreve a densidade

de corrente gerada pela fotoexcita�c~ao. A densidade de corrente �e composta pela corrente

de difus~ao, arraste e pela corrente devido ao efeito fotovoltaico. Para cristais como o

LiNbO3:Fe o campo fotovoltaico �e maior que os campos de difus~ao e o campos comu-

mente aplicados externamente. A densidade de corrente fotovoltaica ilustrada na equa�c~ao

(2.12) pode ser escrita da seguinte forma

Jph = �phsI(ND �N+
D) (2.17)

onde s �e a se�c~ao e�caz de choque para a fotoexcita�c~ao.

A equa�c~ao (2.14) �e a equa�c~ao da continuidade para os doadores ionizados, onde ND

�e a densidade total de doadores, s �e se�c~ao e�caz de choque para a fotoexcita�c~ao, I �e a

intensidade da luz no cristal, � a taxa com que os el�etrons s~ao excitados termicamente e

R a constante de recombina�c~ao. Os doadores ionizados s~ao im�oveis e por isso a equa�c~ao

(2.14) n~ao cont�em um termo correspondente �a densidade de corrente. A equa�c~ao de

Gauss para o sistema �e dada pela equa�c~ao (2.16), onde "0, � e NA s~ao a permeabilidade do

v�acuo, a constante diel�etrica do material e a densidade de centros negativos n~ao fotoativos,

respectivamente. O termo NA aparece para manter a neutralidade el�etrica do mateiral no

equilibr��o, quando NA = N+
D .

Atrav�es da solu�c~ao das equa�c~oes (2.13), (2.14), (2.15) e (2.16) podemos determinar

o valor do campo el�etrico que modula o ��ndice de refra�c~ao do material. Elas formam

um sistema de equa�c~oes n~ao lineares. Esse conjunto de equa�c~oes s�o pode ser resolvido

analiticamente atrav�es de um processo de lineariza�c~ao, tal processo �e conhecido como

aproxima�c~ao do primeiro harmônico espacial [2].

Quando incidimos, sobre um cristal fotorrefrativo um padr~ao de luz

I(x) = I0[1+ j m j cos(Kx)] (2.18)
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onde I0 �e a intensidade incidente sobre o cristal, j m j a visibilidade das franjas e K sendo

dado por

K =
2�

�
; (2.19)

onde � �e o per��odo do padr~ao luminoso, excitamos el�etrons para a banda de condu�c~ao, e

um holograma de fase no volume aparece.

A aproxima�c~ao do primeiro harmônico espacial, mencionada acima, �e v�alida quando

temos um padr~ao de luz sobre o cristal com pequena visibilidade, ou seja j m j� 1. Na

aproxima�c~ao do primeiro harmônico espacial, podemos escrever as vari�aveis dinâmicas,

N+
D , n e E da seguinte forma [26]

Q(x; t) = Q0 +
1

2
[Q1(t) exp(iKx) + c:c]; (2.20)

onde Q0 representa a parte estacion�aria e Q1 a amplitude da parte modulada e c:c o

complexo conjugado. Utilizando a equa�c~ao (2.20) para N+
D , n e E, temos

n(x; t) = n0 +
1

2
[n1(t) exp(iKx) + c:c]; (2.21)

N+
D (x; t) = N0

D +
1

2
[N1

D(t) exp(iKx) + c:c]; (2.22)

E(x; t) = E0 +
1

2
[Esc(t) exp(iKx) + c:c]; (2.23)

onde E0 representa o campo externo aplicado e Esc a amplitude do campo gerado pelas

cargas. Substituindo as equa�c~oes (2.21, 2.22, 2.23), no conjunto de equa�c~oes (2.13, 2.14,

2.15, 2.16) e considerando que o tempo de recombina�c~ao (�) dos el�etrons �e muito menor

que o tempo de registro (�sc) [26], e considerando apenas termos de primeira ordem,

ausência de campo externo aplicado e que sI0 � �, podemos escrever a equa�c~ao para

a varia�c~ao temporal do campo el�etrico que modula o ��ndice de refra�c~ao do material da

seguinte forma

@Esc(t)

@t
= �m(Eph + iED) + Esc(t)(1 +K2l2s � iKlph

N+
D

ND
)

�M(1 +K2L2
D)

(2.24)

ou

�sc
@Esc(t)

@t
+ Esc(t) = �mEe� ; (2.25)

onde

Ee� =
Eph + iED

1 +K2l2s � iKlph
N+
D

ND

; (2.26)
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e

�sc = �M
1 +K2L2

D

1 +K2l2s � iKlph
N+
D

ND

; (2.27)

onde LD, ls, ED e �M s~ao o comprimento de difus~ao dos el�etrons, o comprimento de

blindagem de Debye, o campo de difus~ao e o tempo de relaxa�c~ao diel�etrica respectiva-

mente, sendo de�nidos como

LD =
p
D� � = (RN

+
D )
�1; (2.28)

K2l2s =
ED

Eq
= K2 �"0kBT

q2Ne�
; (2.29)

ED = K
kBT

q
; (2.30)

�M =
�"0
qn0�

; (2.31)

n0 =
sI0(ND �N+

D)

rN
+
D

(2.32)

e

Klph =
Eph

Eq

(2.33)

Eq =
qNe�

K�"
(2.34)

onde T a temperatura, q a carga do portador e kB a constante de Boltzmann. A equa�c~ao

(2.34) �e o campo de satura�c~ao e Ne� a densidade efetiva de centros. A equa�c~ao (2.27)

determina o tempo de escrita e apagamento do holograma. �E interessante notarmos

que o tempo de relaxa�c~ao �M esta ligado a condutividade do material. Para o cristal,

LiNbO3:Fe, utilizado neste trabalho �e f�acil mostrar que a condutividade do material �e

diretamente proporcional a rela�c~ao [Fe2+]=[Fe3+], ou seja, para uma mesma intensidade

de luz amostras oxidadas s~ao mais lentas do que as amostras reduzidas. Esse fato �cara

evidente quando estudarmos o processo de registro auto-estabilizado.

No estado estacion�ario, a amplitude do campo que modula o ��ndice de refra�c~ao pode

ser escrita na forma

Esc = �m (Eph + iED)

1 +K2l2s � iKlph
NA
ND

: (2.35)

A equa�c~ao (2.24) descreve a evolu�c~ao temporal do campo el�etrico que modula o ��ndice

de refra�c~ao do material, para um padr~ao de luz estacion�ario. Podemos ver atrav�es da

equa�c~ao (2.25) que a evolu�c~ao do holograma (escrita e apagamento) tamb�em depende
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fortemente do estado de oxida�c~ao da amostra. Podemos notar que para amostras reduzidas

tanto a escrita como o pagamento seguem uma lei exponencial. Para amostras oxidadas

h�a durante a escrita um deslocamento do holograma. Como podemos notar, o efeito

do estado de oxida�c~ao �e fundamental na cin�etica da forma�c~ao do holograma. J�a em

outros materiais como o Bi12TiO20 a cin�etica �ca determinada entre outras coisas pela

forte absor�c~ao que esse material apresenta [27]. Para amostras reduzidas a evolu�c~ao do

holograma �e dada por

Esc(t) = mEph(1� e�t=�M ) (2.36)

Para amostras oxidadas a evolu�c~ao do holograma pode ser escrita da seguinte forma

Esc = mEe� [1� e�(!R+i!I)t] (2.37)

onde

Ee� =
Eph + iED

1 +K2l2s � iKlph
N+
D

ND

; (2.38)

!R =
1

�M

1 +K2l2s
1 +K2L2

D

(2.39)

!I = � 1

�M

Klph
(1 +K2L2

D)
2

(2.40)

2.4 E�ciência de Difra�c~ao

Um dos parâmetros mais importantes no estudos dos cristais fotorrefrativos �e a e�-

ciência de difra�c~ao. A e�ciência de difra�c~ao mede a quantidade de luz que uma rede �e

capaz de difratar. Atrav�es da medida da e�ciência de difra�c~ao podemos caracterizar o

cristal fotorrefrativo [28, 27]. Estudaremos a e�ciência de difra�c~ao durante a forma�c~ao

do holograma na presen�ca da auto-difra�c~ao e tamb�em a e�ciência de difra�c~ao para holo-

gramas �xos. Para os hologramas �xos, que estudaremos mais adiante, a e�ciência de

difra�c~ao ser�a pela rela�c~ao determinada atrav�es da teoria das ondas acopladas de Kogelnik

[29].

2.4.1 Auto-Difra�c~ao

Durante a forma�c~ao do holograma h�a a intera�c~ao dos feixes de luz que s~ao utilizados

para a gerar o holograma com o holograma que est�a sendo gravado, a esse fenômeno damos
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o nome de auto-difra�c~ao. A auto-difra�c~ao tamb�em �e respons�avel pelo "entortamento" do

holograma [6]. Esse entortamento do holograma deve-se a dependência que a fase da

onda tem com a espessura do material, ou seja, durante a forma�c~ao do holograma a fase

da onda n~ao �e constante no volume do material. Esse entormamento do holograma �e

respons�avel por um deslocamento da condi�c~ao de Bragg. Esse deslocamento da condi�c~ao

de Bragg di�culta a medida real da e�ciência de difra�c~ao. O efeito da auto-difra�c~ao �e

mais pronunciado em cristais nos quais podemos gravar hologramas altamente e�ciente e

tamb�em em cristais espessos. Para determinados cristais e para determinadas condi�c~oes

experimentais o efeito da auto-difra�c~ao pode ser minimizado. Neste trabalho utilizamos o

cristal LiNbO3:Fe para o registro do holograma e �xa�c~ao do mesmo. Neste material o uso

do registro auto-estabilizado e a utiliza�c~ao dos feixes de escrita com mesma intensidade

minimiza o efeito da auto-difra�c~ao. A e�ciência de difra�c~ao na presen�ca de auto-difra�c~ao

(ver apêndice A) �ca determinada pela seguinte rela�c~ao [2]

� =
2�2

1 + �2

cosh(�d=2)� cos(d=2)

�2e��d=2 + e�d=2
(2.41)

onde

� =
2�n3re�
� cos �

=fEsc=mg (2.42)

 =
2�n3re�
� cos �

<fEsc=mg (2.43)

tan� =
�


(2.44)

onde d �e a espessura do cristal (na dire�c~ao z), � o ângulo de incidência dentro do material,

n o ��ndice de refra�c~ao, re� o coe�ciente eletro-�optico, <fEscg e =fEscg representam as

partes real e imagin�aria do campo Esc, �
2 = IR(0)=IS(0) com IR(0) e IS(0) sendo as

intensidades dos feixes de escrita e � a fase hologr�a�ca, ou seja, a diferen�ca de fase entre o

holograma e o padr~ao de luz. A fase da onda durante a escrita do holograma na presen�ca

da auto-difra�c~ao pode ser escrita da seguinte forma [30]

tan' =
sin d

2
1��2

1+�2

�
cosh �d

2
� cos d

2

�
+ sinh �d

2

(2.45)

onde ' �e a diferen�ca de fase entre os feixes transmitido e difratado ao longo da mesma

dire�c~ao.
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2.4.2 E�ciência de difra�c~ao para hologramas �xos

A rela�c~ao que determina a e�ciência de difra�c~ao dos hologramas �xos pode ser facil-

mente demostrada (ver apêndice (A) atrav�es da teoria das ondas acopladas de Kogelnik

[29]. A e�ciência de difra�c~ao pode ser escrita, para os cristais fotorrefrativos, da seguinte

forma

� = sin2[
�n3re�:jEscjd

2�cos�
] (2.46)

onde n, re�:, jEscj, �, � e d s~ao o ��ndice de refra�c~ao do material, elemento do tensor eletro-

�optico, o m�odulo do campo el�etrico que modula o ��ndice de refra�c~ao, o comprimento de

onda, o ângulo de incidência dentro do material e a espessura da rede, respectivamente.
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Cap��tulo 3

Registro Estabilizado

3.1 Introdu�c~ao

O registro hologr�a�co em cristais fotorrefrativos est�a sujeito as perturba�c~oes provo-

cadas pelo ambiente e/ou pelas condi�c~oes experimentais. Em certos materiais fotor-

refrativos, como Bi12TiO20 a aplica�c~ao de campo externo �e de fundamental importância

para o aumento da e�ciência de difra�c~ao, entretanto a aplica�c~ao de campo externo pode

perturbar a forma�c~ao do holograma [31]. Como j�a mencionado antes, o cristal utilizado

neste trabalho �e o LiNbO3:Fe. O registro hologr�a�co neste material �e fortemente in-

uenciado pelo seu estado de oxida�c~ao. Com esse material podemos facilmente gravar

hologramas com 100% de e�ciência de difra�c~ao, por�em o registro de tal rede, dependendo

do estado de oxida�c~ao �e lento. Para amostras oxidadas o tempo de escrita at�e 100% de

e�ciência de difra�c~ao �e mais lento que para amostras reduzidas, para a mesma intensi-

dade de luz e pode demorar de minutos a horas. Dessa forma �e necess�ario que o registro

do holograma seja isento de qualquer perturba�c~ao de modo que o processo de grava�c~ao

seja e�ciente. Para isso devemos gravar o holograma utilizando a t�ecnica do registro

auto-estabilizado. Essa t�ecnica al�em de minimizar os efeitos das perturba�c~oes devido ao

sistema, tamb�em possibilita o registro de uma rede com 100% de e�ciência de difra�c~ao

para qualquer condi�c~ao experimental. Faremos neste trabalho uma diferen�ca entre o reg-

istro estabilizado e o registro auto-estabilizado. Registro estabilizado �e aquele em que

utilizamos alguma referência externa para �xar o padr~ao de franjas na face de entrada do

material. Nessa condi�c~ao n~ao h�a qualquer rela�c~ao entre o sinal que est�a sendo utilizado
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para estabilizar as franjas com o holograma que esta sendo gravado. J�a o registro auto-

estabilizado consiste em utilizar o pr�oprio holograma como referência para estabilizar o

padr~ao de franjas. Veremos que o processo de registro auto-estabilizado �e fortemente

dependente do estado de oxida�c~ao das amostras. Registro auto-estabilizado em amostras

reduzidas produz um holograma est�atico, j�a em amostras oxidadas h�a a forma�c~ao de um

holograma em movimento.

O registro auto-estabilizado consiste em um sistema opto-eletrônico de retro-alimenta�c~ao.

Modulando a fase de um dos feixes de escrita produzimos sinais harmônicos que depen-

dem da freq�uência de modula�c~ao e da fase entre os feixes transmitido e difratado na

sa��da do cristal. Veremos mais adiante que o sinal de segundo harmônico, produzido pela

modula�c~ao na fase �e diretamente proporcional entre outras coisas ao coseno da fase '

entre os feixes transmitido e difratado na sa��da do cristal. A condi�c~ao natural de registro

hologr�a�co para o cristal LiNbO3:Fe �e ' = �=2 para amostras reduzidas. Nessa condi�c~ao

temos o sinal de segundo harmônico igual a zero, ent~ao podemos utilizar esse sinal como

sinal de erro. Ent~ao para qualquer deslocamento dessa condi�c~ao de ' = �=2 o sistema

ir�a corrigir esse deslocamento de modo a manter a fase ' em �=2. Mantendo a fase '

em �=2 haver�a a forma�c~ao de holograma est�atico. J�a em amostras oxidadas a fase ' n~ao

�e nem �=2 nem constante durante o registro [7]. Dessa forma, para manter o padr~ao

�xo, o sistema obrigar�a a fase ' a ser sempre �=2. Por�em, como essa n~ao �e a condi�c~ao

natural de registro para as amostras oxidadas, o holograma se posiciona em rela�c~ao ao

padr~ao de franjas em uma posi�c~ao diferente daquela que seria se a amostra fosse reduzida.

Devido a isso, o holograma �e escrito em posi�c~oes diferentes de forma que um holograma

em movimento aparece. Os hologramas em movimento s~ao muito �uteis na caracteriza�c~ao

dos cristais fotorrefrativos [27, 32]. O registro auto-estabilizado, como veremos a seguir,

mostrou-se mais e�ciente para se obter redes com 100% de e�ciência de difra�c~ao em rela�c~ao

ao registro n~ao auto-estabilizado. Veremos que o registro auto-estabilizado minimiza os

efeitos de acoplamento de fase e amplitude, permitindo que gravemos uma rede com al-

ta e�ciência de difra�c~ao em LiNbO3:Fe. Pelo fato do registro n~ao auto-estabilizado n~ao

evitar os efeitos de acoplamento de fase e amplitude n~ao permite gravar um holograma

altamente e�ciente. Registro auto-estabilizado mostrou-se tamb�em muito e�ciente no pro-

cesso de escrita e �xa�c~ao simultânea de hologramas em LiNbO3:Fe a alta temperatura.
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Tal procedimento ser�a descrito mais adiante onde falaremos do processo de �xa�c~ao de

hologramas em LiNbO3:Fe.

3.2 Modula�c~ao de Fase

O registro hologr�a�co auto-estabilizado em cristais fotorrefrativos �e baseado na t�ecnica

da modula�c~ao de fase [33]. Quando incidimos em um cristal fotorrefrativo um padr~ao de

luz da forma

I(x) = I0[1+ j m j cos(Kx)]; (3.1)

onde m �e a visibilidade das franjas e I0 a intensidade total incidente sobre o cristal e

K a freq�uência espacial da rede (holograma), damos origem a um holograma de fase no

volume do material [26]. A intensidade de luz na dire�c~ao dos feixes pode ser escrita na

forma [34]

IS = I0S(1� �) + I0R� � 2
q
I0SI

0
R

q
�(1� �) cos' (3.2)

onde ' �e a diferen�ca de fase entre os feixes transmitido e difratado na sa��da do cristal. Os

sinais (�) est~ao relacionados ao sentido da troca de energia entre os feixes de escrita. O

sinal (+) determina que o ganho �e positivo e o sinal (�) indica ganho negativo. A escolha

do sentido da troca de energia, ou seja, o sinal do ganho, �e importante para a estabili-

dade do processo de registro hologr�a�co sem realimenta�c~ao em cristais fotorrefrativos na

presen�ca de campo externo [31].

A t�ecnica de modula�c~ao de fase consiste em modularmos um dos feixes de escrita da

seguinte forma [33]

'! '+  d sin(
t) (3.3)

onde  d �e a amplitude da oscila�c~ao de freq�uência 
 provocada pelo modulador de fase.

Substituindo a equa�c~ao (3.3) na equa�c~ao (3.2) temos

IS = I0S(1� �) + I0R� � 2
q
I0SI

0
R

q
�(1� �)cos['+  d sin(
t)] (3.4)

onde o termo cos['+  d sin(
t)] pode ser escrito na forma

cos['+  d sin(
t)] = cos'[J0( d) + 2
1X
n=1

J2n( d) cos(2
t)]� (3.5)

� sin'[2
1X
n=0

J2n+1( d) sin[(2n+ 1)
t)]];
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sendo os termos J0( d), J2n( d) e J2n+1( d) as fun�c~oes de Bessel. Com isso, a equa�c~ao

(3.4) pode ser escrita em termos dos harmônicos em 
 de tal forma que

IS = IdcS + 2I
S sin
t+ 2I2
S cos 2
t + 2I3
S cos 3
t + ::: (3.6)

As amplitudes para o primeiro e segundo harmônicos s~ao dadas por

I
S = 4J1( d)
q
I0SI

0
R

q
�(1� �) sin' (3.7)

I2
S = 4J2( d)
q
I0SI

0
R

q
�(1� �) cos' (3.8)

Como podemos notar pelas equa�c~oes (3.7) e (3.8) as amplitude s~ao proporcionais �a

raiz da e�ciência de difra�c~ao. Com ampli�cadores lock-in's sintonizados em (
) e (2
),

podemos medir o valor de (�). Atrav�es das equa�c~oes (3.7) e (3.8) podemos tamb�em

determinar a fase entre os feixes difratado e transmitido. A fase pode ser escrita como

tan' =
J2( d)

J1( d)

I
S
I2
S

: (3.9)

A medida da fase �e um elemento importante na caracteriza�c~ao dos cristais fotor-

refrativos [30, 35, 9]. �E interessante notarmos pelas equa�c~oes (3.7) e (3.8) que o primeiro

e o segundo harmônicos s~ao proporcionais ao sin' e ao cos', (' diferen�ca de fase entre

os feixes difratado e transmitido), respectivamente. Fazendo uso dessa informa�c~ao uti-

lizaremos o sinal de segundo harmônico com sinal de erro em um sistema eletrônico de

retroalimenta�c~ao para a estabiliza�c~ao do processo de registro hologr�a�co. O sistema de

estabiliza�c~ao ser�a descrito a seguir.

3.3 Sistema de Estabiliza�c~ao Hologr�a�co

O processo de registro hologr�a�co requer uma montagem experimental o mais estav�el

poss��vel, ou seja, com a menor perturba�c~ao externa poss��vel. Mudan�cas no caminho

�optico dos feixes,(por exemplo expans~ao t�ermica dos componentes �opticos) podem afetar

fortememte o processo de registro hologr�a�co. O registro estabilizado �e importante pois

permite obtermos dados mais est�aveis e de maneira reprodut��vel. Frejlich [36] têm uti-

lizado o sistema de estabiliza�c~ao para obter hologramas em movimento. A t�ecnica dos

hologramas em movimento utilizando o sistema de estabiliza�c~ao tem se mostrado muito
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�util para a caracteriza�c~ao de cristais fotorrefrativos [32]. Nesse trabalho estaremos uti-

lizando o cristal LiNbO3:Fe para fazer o registro hologr�a�co e posteriormente a �xa�c~ao

do holograma registrado. Nesse cristal �e muito f�acil conseguir uma e�ciência de difra�c~ao

de 100% utilizando o processo de registro estabilizado [37].

O sistema de estabiliza�c~ao �e baseado na t�ecnica da modula�c~ao de fase. A fase de

um dos feixes �e modulada com uma freq�uência 
 (muito maior que o inverso tempo de

resposta do material ) e amplitude  d. Como j�a foi visto anteriormente essa modula�c~ao

produz termos harmônicos em 
 dados por

I
S = 4J1( d)
q
I0SI

0
R

q
�(1� �) sin' (3.10)

I2
S = 4J2( d)
q
I0SI

0
R

q
�(1� �) cos' (3.11)

onde a fase ' est�a relacionada �a fase hologr�a�ca, na ausência de auto-difra�c~ao, por

' = �� �

2
(3.12)

Na presen�ca de auto-difra�c~ao a fase ' �e dada pela equa�c~ao (2.45).

Para materiais n~ao fotovoltaico na ausência de campo el�etrico externo a fase hologr�a�ca

�e � = �=2 e consequentemente ' = 0 ou (' = �) [30]. Isso signi�ca que no equil��brio temos

I
S = 0 e podemos utilizar I
S como sinal de erro para operar o sistema de estabiliza�c~ao

de modo a manter o sistema hologr�a�co sempre �xo em ' = 0. O diagrama de blocos

mostrado na �gura (3.1) representa o sistema de establiza�c~ao.

Figura 3.1: Diagrama de blocos mostrando o sistema de estabiliza�c~ao.

O fotodetector D transforma o sinal IS na sa��da, em um sinal el�etrico. As amplitudes
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dos sinais de primeiro e segundo harmônicos s~ao dadas por

V 

S = K


d I


S (3.13)

V 2

S = K


2dI
2

S (3.14)

onde K

d e K2


2d s~ao a resposta do detector para as freq�uência 
 e 2
 respectivamente.

Um ampli�cador lock � in LA sintonizado em 
 produz um sinal de corre�c~ao dado por

VC = A
V 

S (3.15)

onde A
 �e a ampli�ca�c~ao. Este sinal alimenta uma fonte de alta tens~ao HV que produz

um sinal el�etrico

Vf = K0VC (3.16)

onde K0 �e a ampli�ca�c~ao da fonte HV . O sinal Vf atua sobre um modulador de fase PM

que produz uma fase de corre�c~ao 'f

'f = K0
PMVf = A sin' (3.17)

A = 4K0
PMK0K



d J1( d)

q
I0RI

0
S

q
�(1� �) (3.18)

onde K0
PM �e a reposta do modulador de fase para 
 = 0. A fase de corre�c~ao �e injetada na

montagem hologr�a�ca de modo a corrigir todas as perturba�c~oes, fazendo dessa forma que

o padr~ao de franjas permane�ca �xo durante todo o processo de registro. Para materiais

fotovoltaicos, que ser~ao utilizados nesse trabalho, a fase hologr�a�ca �, como j�a dissemos

depende do estado de oxida�c~ao da amostra e podendo dessa maneira variar. Para amostras

fortemente reduzidas temos � = 0 ou � e para amostras oxidadas pode variar, 0 < � <

�=2.

A �gura (3.2) ilustra o resultado da opera�c~ao do sistema de estabiliza�c~ao. Os dados

da �gura (3.2) foram obtidos durante o registro hologr�a�co em um cristal de Bi12TiO20,

ap�os alguns segundos de registro livre, acionamos o sistema de estabiliza�c~ao. Fica claro

pela �gura a importância do sistema de estabiliza�c~ao para o registro hologr�a�co. O

registro em LiNbO3:Fe �e lento em rela�c~ao a outros materiais fotorrefrativos. Devido a

esse fato quaisquer perturba�c~oes sobre o sistema pode fazer com que o holograma n~ao

25



Figura 3.2: Registro Hologr�a�co-N~ao Estabilizado e Estabilizado

seja muito e�ciente. Esse comportamento indesejado, assim como o entortamento do

holograma devido ao acoplamento de fase, pode ser evitado utilizando o processo de

registro estabilizado.

3.3.1 Mistura de ondas

Na presen�ca de auto-difra�c~ao (mistura de ondas) h�a em geral, acoplamento de ampli-

tude e/ou fase entre os feixes de interferência. Neste caso a express~ao para a e�ciência de

difra�c~ao da rede registrada �e [2, 30]

�(d) =
2�2

1 + �2

cosh �d
2
� cos d

2

�2e�
�d

2 + e
�d

2

(3.19)

onde

� =
2�n3re�
� cos �

=fEe�g (3.20)

 =
2�n3re�
� cos �

<fEe�g (3.21)

e

tan� =
�


(3.22)

onde d �e a espessura do cristal (na dire�c~ao z), � o ângulo de incidência dentro do material,

<fEe�g e =fEe�g representam as partes real e imagin�aria de Ee� , �
2 = IR(0)=IS(0) com

IR(0) e IS(0) as intensidades dos feixes de escrita e � a fase hologr�a�ca, ou seja, a diferen�ca

de fase entre o holograma e o padr~ao de luz.
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Para o caso de amostras reduzidas �e poss��vel assumir que Klph
N+
D

ND
� 1 e neste caso

temos !I � !R e dessa forma a equa�c~ao (2.26) simpli�ca para

Ee� � Eph (3.23)

Nesta situa�c~ao � � 0 e portanto a fase hologr�a�ca, diferen�ca de fase entre o holograma e

o padr~ao de franjas, �ca sendo � � 0 ou � (holograma local). Considerando esse fato e a

equa�c~ao (3.23) temos para a e�ciência de difra�c~ao

�(d) =
4�2

(1 + �2)2
sin2(d=4) (3.24)

A equa�c~ao (3.24) �e a um resultado conhecido [2, 30] para um holograma fora da condi�c~ao

de Bragg (holograma inclinado). Essa equa�c~ao nos mostra que � < 1 exceto para �2 = 1.

Para �2 = 1 temos um holograma na condi�c~ao de Bragg e dessa forma podemos ter � = 1.

Para amostras oxidadas a equa�c~ao (2.26) �ca

Ee� � Eph

1 + iKlph
N+
D

ND

1 + (Klph
N+
D

ND
)2

(3.25)

e

tan� � Klph
N+
D

ND

(3.26)

A fase hologr�a�ca neste caso depende fortemente do estado de oxida�c~ao da amostra.

Uma simula�c~ao da equa�c~ao (3.24) como fun�c~ao de 2�d � p�2 + 2d=2 para uma rede

local (� = � ou � = 0) �e mostrada na �gura (3.3) para diferentes valores de �2. Aqui �

�e a constante de acoplamento [29] e 2�d �e a medida da evolu�c~ao da modula�c~ao de ��ndice

de refra�c~ao no volume da amostra. Esta �gura mostra que � = 1 �e atingida somente

para �2 = 1, ou seja, somente neste caso n~ao h�a holograma inclinado. Na �gura (3.4)

mostramos a evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao durante a escrita para amostras oxidadas

para o registro n~ao auto-estabilizado.

Uma vis~ao mais geral �e mostrada na �gura (3.5) onde gra�camos � como fun�c~ao de

2�d e � para �2 = 1 e �2 = 10 , curvas (a) e (b) respectivamente. Estas �guras con�rmam

que �e poss��vel atingir � = 100% quando � = 0; � somente para �2 = 1, mas tamb�em �e

poss��vel mostrar que sempre h�a um par (2�d; �) que permite atingir � = 1 para qualquer

�2.
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Figura 3.3: E�ciência de difra�c~ao como fun�c~ao de 2�d para registro n~ao auto-estabilizado

em amostras reduzidas de LiNbO3:Fe (� = 0, � = �) para �2 = 1; 2 e 10.

Figura 3.4: E�ciência de difra�c~ao como fun�c~ao de 2�d para registro n~ao auto-estabilizado

em amostras oxidadas de LiNbO3:Fe (� 6= 0) para � = 2:8rad (�g. a), � = 2:5rad (�g.

b) e com �2 = 1; 2 e 10.

3.4 Registro Auto-Estabilizado

Como j�a dissemos antes, o registro auto-estabilizado �e fundamental para o registro

hologr�a�co em materiais fotorrefrativos, pois permite obter hologramas e�cientes e de

forma reprodut��vel. Nesta parte do trabalho mostraremos simula�c~oes te�oricas e resultados

experimentais sobre o registro auto-estabilizado em amostras de LiNbO3:Fe reduzidas e

oxidadas. Substituindo as equa�c~oes (2.41) para � e (2.45) para ' e rearranjando os termos

temos que

I
S = 4J1( d)I
0
S(0)

�2 sin d
2

�2e�
�d

2 + e
�d

2

(3.27)
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Figura 3.5: E�ciência de difra�c~ao como fun�c~ao de 2�d e � para �2 = 1 curva (a) e para

�2 = 10 curva(b).

I2
S = 4J2( d)I
0
S(0)

�2

1 + �2
�2e�

�d

2 � e
�d

2 + (1� �2) cos d
2

�2e�
�d

2 + e
�d

2

(3.28)

Em geral I2
S n~ao �e zero, exceto para pontos singulares e dessa maneira ' e conseq�uente-

mente � podem ter qualquer valor. Para o caso particular de amostra reduzida (� � 0)

I2
S �e mostrado na �gura (3.6) como fun�c~ao de 2�d para �2 = 1; 2 e 10. Podemos ver que

Figura 3.6: Segundo harmônico I2
S como fun�c~ao de 2�d para �2 = 1; 2 e 10

para �2 = 1 sempre temos I2
S = 0. Isto signi�ca que para amostras reduzidas e �2 = 1

podemos usar o sinal I2
S como sinal de erro para operar o sistema de estabiliza�c~ao, como

descrito anteriormente e na referência [32]. Entretanto I2
S pode ser utilizado como sinal

de erro em qualquer condi�c~ao, incluindo �2 6= 1 e para LiNbO3:Fe com qualquer grau de

oxida�c~ao, ou seja, qualquer valor de �. Para enterdermos esta possibilidade realizamos a

condi�c~ao I2
S = 0, que signi�ca ' = �=2 na equa�c~ao (3.8) e que susbstitu��da na equa�c~ao

29



(2.45) produz a seguinte rela�c~ao

1� �2

1 + �2

 
cosh

�d

2
� cos

d

2

!
+ sinh

�d

2
= 0 (3.29)

substituindo a condi�c~ao da equa�c~ao (3.29) na equa�c~ao (2.41) temos

�(d) =
�2

1� �2
1� e�d

�2 + e�d
para �2 6= 1 (3.30)

�(d) = sin2
d

4
para �2 = 1 (3.31)

as equa�c~oes (3.30) e (3.31) descrevem a evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao durante o registro

auto-estabilizado, como fun�c~ao de �d, onde a rela�c~ao entre �d, d e 2�d �e �xado pela

rela�c~ao impl��cita (3.29). A equa�c~ao (3.31) �e o resultado conhecido para um holograma

uniforme [29], enquanto a equa�c~ao (3.30) �e a express~ao para uma rede n~ao uniforme,

devido ao termo n~ao nulo de � que �e respons�avel pelo acoplamento de amplitude. Uma

ilustra�c~ao mais geral da evolu�c~ao de �, � e I
S como fun�c~ao de 2�d durante o processo de

registro auto-estabilizado �e mostrado nas �guras (3.7) e (3.8). Ambas �guras mostram

um resultado �obvio que pode ser diretamente deduzido da equa�c~ao (3.7): sabendo que ' �e

�xada em �=2 temos I
S = 0 para o caso � = 0 ou 1 e o m�aximo (em valor absoluto) ocorre

para � = 0:5. Podemos notar pela �gura (3.7) que durante todo o processo de registro

auto-estabilizado (com �2 � 1) a fase � permanece praticamente constante (� �). Isso

garante que o padr~ao de franjas permane�ca �xo (em uma posi�c~ao �xa no espa�co) durante

o registro.

Figura 3.7: Evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao � (c��rculos), � (triângulos) e I
S (quadra-

dos), para registro auto estabilizado e �2 = 1:1.
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Figura 3.8: Evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao � (c��rculos), � (triângulos) e I
S (quadra-

dos), para registro auto estabilizado e �2 = 10.

Na �gura (3.8) mostramos que para �2 6= 1, � n~ao �e zero nem tampouco � e nem �e

constante durante o processo de registro e portanto � n~ao �e o valor de equil��brio para

a amostra. Neste caso, devido a tal diferen�ca de fase, entre o valor de equil��brio e o de

auto-estabiliza�c~ao, um holograma em movimento �e gerado como descrito em detalhes na

referência [32].

3.5 Experimentos

Montagem Hologr�a�ca

Para o registro hologr�a�co em LiNbO3 desenvolvemos uma montagem experimental.

A montagem �e composta por um conjunto de espelhos planos (M1,M2 eM3), colimadoras,

�ltros espaciais, objetivas, lâminas de retardo (�
2
e �

4
), divisor polarizante de feixes (PBS),

um espelho acoplado a um atuador pizoel�etrico (PZT) e uma fonte Laser. O divisor de

feixes formado pelo PBS e as lâminas de retardo facilitam o ajuste das intensidades

relativas dos feixes, diminuindo os riscos de desalinhamento da montagem. Um esquema

da montagem �e mostrada na �gura (3.9). Uma caracter��stica importante dessa montagem

�e a facilidade com que podemos escolher a freq�uência espacial. A geometria escolhida para

a montagem representada na �gura (3.9) facilita a mudan�ca do ângulo entre os feixes,

deixando sempre a diferen�ca de caminho �optico nula a cada vez que um novo ângulo �e

escolhido. Com uma rota�c~ao nos espelhos M2 e M3 podemos mudar o ângulo entre os
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Figura 3.9: Montagem Experimental

feixes e dessa forma podemos escolher a freq�uência espacial. O ajuste da diferen�ca de

caminho �optico zero pode ser feita facilmente agindo apenas sobre a posi�c~ao do (PZT).

A modula�c~ao de fase utilizando o (PZT) com movimento normal ao feixe de luz evita a

produ�c~ao de modula�c~ao de amplitude que atrapalha a opera�c~ao do sistema de medida e

do sistema de estabiliza�c~ao.

3.5.1 Amostras-Prepara�c~ao das amostras

Neste trabalho utilizamos amostras com diferentes estados de oxida�c~ao. A oxida�c~ao

das amostras foi obtida atrav�es de um tratamento t�ermico a alta temperatura. A amostra

(LNb1) mais oxidada foi tratada termicamente a 950oC em atmosfera de oxigênio durante

2 horas. J�a a amostra mais reduzida (LNb3) foi tratada a v�acuo e a 750oC durante

10 horas. A concentra�c~ao de Fe2+ foi determinada atrav�es da medida do coe�ciente

de absor�c~ao em � = 477nm conforme [38]. A concentra�c~ao de ��on OH� tamb�em foi

determinada atrav�es da posi�c~ao pico de absor�c~ao em � = 2875nm [38].
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3.5.2 Caracteriza�c~ao das Amostras

Para determinarmos as concentra�c~oes dos centros Fe2+ e Fe3+ das amostras medimos

o coe�ciente de absor�c~ao na regi~ao do vis��vel. A concentra�c~ao dos ��ons Fe2+ foi medida

em � = 477nm conforme [38]. A concentra�c~ao dos ��ons Fe3+ (centros aceitadores) foi

determinada atrav�es da rela�c~ao

[Fe3+] = [Fe]� [Fe2+] (3.32)

onde [Fe] �e a concentra�c~ao total de ferro presente no material. A amostras estudadas neste

trabalho possuem 0:1mol% de Fe2O3. Essa quantidade molar de ferro representa uma

concentra�c~ao de ferro total [Fe] = 1; 89� 1025m�3. Na �gura (3.10) est~ao representados

os espectros de absor�c~ao na regi~ao do vis��vel para as amostras estudadas.

Figura 3.10: Espectro de absor�c~ao na regi~ao do vis��vel das amostras estudadas.

O coe�ciente de absor�c~ao �e de�nido da seguinte forma

� = (ND �N+
D )s (3.33)

onde ND, N
+
D e s s~ao, respectivamente, a concentra�c~ao total de centros, a concentra�c~ao

de centros aceitadores e a se�c~ao de choque para fotoexcita�c~ao. Para o cristal LiNbO3:Fe

podemos escrever o coe�ciente de absor�c~ao da seguinte forma

� = ([Fe]� [Fe3+])s � = [Fe2+]s (3.34)

Fica claro pela rela�c~ao 3.34 que conhecendo o valor do coe�ciente de absor�c~ao e a se�c~ao

de choque para fotoexcita�c~ao podemos determinar o valor da concentra�c~ao de centros
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Fe2+. Para a se�c~ao de choque temos o seguinte valor determinado por Kurz et. al [38]:

s = 4:63� 10�22m2.

A concentra�c~ao de ��ons OH� foi determinada atrav�es da medida do coe�ciente de

absor�c~ao, na regi~ao do infra-vermelho, para � = 2870nm [23]. Da mesma forma que antes

temos para a concentra�c~ao de ions OH�

[OH�] =
�

�
(3.35)

onde � �e a se�c~ao de choque para excita�c~ao do ion OH�. O valor de � utilizado neste

trabalho (� = 9:4� 10�24m2) �e o determinado por M�uller et. al [39] utilizando a t�ecnica

de �xa�c~ao de hologramas. A posi�c~ao do pico �e fortemente dependente da dopagem e do

m�etodo de crescimento [21]. Em LiNbO3:Fe a banda em � = 2870nm �e fortemente polar-

izada perpendicularmente ao eixo c do material [40]. Na �gura (3.11) temos representados

os espectros de absor�c~ao na regi~ao do infra-vermelho para as amostras utilizadas.

Figura 3.11: Espectro de absor�c~ao na regi~ao do infra vermelho para duas das amostras

estudadas.

Na tabela (5.3.2) mostramos os resultados obtidos para as concentra�c~oes [Fe2+], [OH�]

e a rela�c~ao [Fe2+]=[Fe3+] que determina o estado de oxida�c~ao da amostra.

Amostra [Fe2+](m�3) [Fe2+]=[Fe3+] [OH�](m�3)

LNb1 3:70� 1022 0:0021 3:4� 1024

LNb2 7:15� 1022 0:0037 2:2� 1025

LNb3 2:42� 1023 0:0130 3:2� 1022

Tabela(5.3.2)-Concentra�c~oes dos dopantes nas amostras estudadas .

34



3.5.3 Resultados-Registro auto-estabilizado

Os hologramas foram registrados em cristais LiNbO3:Fe, em amostras reduzidas e ox-

idadas. A amostra reduzida possui 0:85mm de espessura. J�a a amostra oxidada tem

1:5mm. A rela�c~ao [Fe2+]=[Fe3+] < 0:003 para a amostra oxidada, tem um valor de

Klph[Fe
3+]=[Fe] = 2:4 que foi medido pela diferen�ca de fase como ser�a descrito mais

adiante. O registro foi sempre realizado com K = 10(�m)�1 usando polariza�c~ao ex-

traordin�aria de um feixe de laser com comprimento de onda � = 514:5nm e utilizando a

t�ecnica de registro auto-estabilizado. A e�ciência de difra�c~ao aqui reportada foi sempre

medida usando-se um dos feixes de registro, como descrito detalhadamente na referência

[41]. O registro auto-estabilizado at�e 100% em amostra reduzidas para �2 > 1 j�a foi

reportada antes [37]. O mesmo resultado, para a presente amostra reduzida, foi obtida

aqui para �2 = 1 como mostrada na �gura (3.12), onde a condi�c~ao para � = 1 no �nal do

processo foi indicado pela evolu�c~ao de I
 e foi independentemente veri�cado pela medida

direta da e�ciência de difra�c~ao. Registros auto-estabilizados para uma amostra oxidada

Figura 3.12: Registro auto-estabilizado em uma amostra reduzida de LiNbO3:Fe com � � �

e �2 � 1 (I0R = 141:1W=m2 e I0S = 116W=m2). A evolu�c~ao de I
S e I2
S durante o processo

de registro s~ao mostrados ambos em unidades arbitr�arias. No �nal do processo � = 1 foi

medido.

para �2 � 1 e para �2 � 12 s~ao mostrados nas �guras (3.13) e (3.14) respectivamente.

Em ambas �guras podemos notar que atingimos � = 1. Isto est�a de acordo com a teoria,

que mostra o aumento do tempo de registro com o aumento de �2 e com o grau de oxi-

da�c~ao. O segundo pico mostrado na �gura (3.14) n~ao �e acidental mas uma caracter��stica
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Figura 3.13: Registro auto-estabilizado em uma amostra oxidada de LiNbO3:Fe com �2 � 1

(I0R = 113:5W=m2 e I0S = 108:1W=m2). A evolu�c~ao de I
S e I2
S durante o processo de

registro s~ao mostrados ambos em unidades arbitr�arias. No �nal do processo foi qualitati-

vamente veri�cado que tinhamos � = 1.

Figura 3.14: Registro auto-estabilizado em uma amostra oxidada de LiNbO3:Fe com

�2 � 12 (I0R = 243:2W=m2 e I0S = 20:3W=m2). A evolu�c~ao de I
S e I2
S durante o

processo de registro s~ao mostrados ambos em unidades arbitr�arias. No �nal do processo

foi qualitativamente veri�cado que tinhamos � = 1.

que aparentemente n~ao �e poss��vel explicar com a teoria desenvolvida neste trabalho.

As redes gravadas utilizando a t�ecnica do registro auto-estabilizado, e para qualquer

�2, mostraram-se estar na condi�c~ao de Bragg no �nal do registro. Isso foi veri�cado ex-

perimentalmente atrav�es da medida da e�ciência de difra�c~ao no �nal do processo. Esse

fato tamb�em esta de acordo com a teoria desenvolvida aqui.

A estabiliza�c~ao, como j�a foi dito, pode ser operada utilizando uma referência externa
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de modo a fazer com que o padr~ao de franjas permane�ca �xo em uma posi�c~ao no espa�co.

Nessa situa�c~ao a fase ' entre os feixes transmitido e difratado na sa��da do cristal podem

ter qualquer valor. Para veri�carmos essa situa�c~ao gravamos um holograma no regime

n~ao auto-estabilizado (referência externa) utilizamos a montagem experimental mostrada

na �gura (3.15). Na �gura temos representado os feixes de escrita I0R e I0S. Ao lado do

Figura 3.15: Montagem Experimental

cristal foi colado uma pequena lâmina de vidro (G) de modo a reetir parte do feixe I0S.

Parte do feixe I0S reetido interfere com o feixe I0R transmitido e dessa maneira produz

um padr~ao de franjas. Com uma objetiva ampliamos uma das franjas (franja clara) e

utilizamos esse sinal como sinal de erro para operar o sistema de estabiliza�c~ao, uma vez

que a fase do feixe na dire�c~ao R �e modulada pelo espelho PZT e temos termos harmônicos

em 
; com ampli�cadores "lock-in" sintonizados em 
 ou 2
 podemos operar o sistema

de estabiliza�c~ao. A escolha do sinal de erro, neste caso, �e arbitr�aria uma vez que esse

sinal n~ao tem nenhuma rela�c~ao com o holograma que est�a sendo gravado. Obviamente �e

interessante utilizar o sinal de primeiro harmônico pois esse sinal �e mais intenso. Na �gura

(3.16) mostramos a evolu�c~ao do holograma para o registro n~ao estabilizado. Vemos que

no �nal do processo o sinal de primeiro harmônico passa por zero. Nesse ponto medimos a
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e�ciência de difra�c~ao e veri�camos que n~ao era 100% e sim cerca de 85%. Na �gura (3.16)

ISG representa o sinal de erro devido a interferência entre os feixes transmitido e reetido

pela lâmina (G). As condi�c~oes experimentais s~ao as mesmas que aquelas utilizadas para o

registro auto-estabilizado, ou seja, �2 � 1 e K = 10�m. A �gura (3.16) mostra que o sinal

Figura 3.16: Registro hologr�a�co em regime de n~ao estabiliza�c~ao para uma amostra oxida-

da de LiNbO3:Fe com �2 � 1 (I0R = 97:3W=m2 e I0S = 89:2W=m2). A evolu�c~ao dos sinais

I
S e I2
S durante o processo de registro s~ao mostrados ambos em unidades arbitr�arias.

de primeiro harmônico passa pelo zero (I
 = 0), mas isto n~ao signi�ca necessariamente

que � = 0 ou � = 1. De fato em regime de n~ao estabiliza�c~ao ' n~ao �e �xa e sim est�a livre

para variar podendo atingir ' = 0; � o que provavelmente aconteceu neste caso. Para ex-

plicar esse efeito mostramos na �gura (3.17) uma simula�c~ao das equa�c~oes (3.19,2.45,3.27)

para � = 2:8. Nesta �gura vemos que ' = � �e atingida quando I
 = 0 mas esta claro que

nesta condi�c~ao � 6= 1. Para a mesma amostra oxidada e mesma condi�c~ao experimental,

em regime de n~ao estabiliza�c~ao, mas com �2 = 12 foi imposs��vel gravarmos um holograma.

3.6 Discuss~oes e Conclus~oes

Nesta parte do trabalho mostramos a importância do sistema de auto-estabiliza�c~ao

para o registro de hologramas em volume em cristais fotorrefrativos e em especial no cristal

LiNbO3:Fe. Vimos que o sistema auto-estabilizado n~ao s�o minimiza as perturba�c~oes sobre

o sistema mas sobretudo permite gravar redes em LiNbO3:Fe com 100% de e�ciência de

difra�c~ao. Mostramos que para qualquer estado de oxida�c~ao das amostras de LiNbO3:Fe

e qualquer condi�c~ao experimental, �2 6= 1 por exemplo, podemos obter redes altamente
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Figura 3.17: Simula�c~ao da evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao (�) da fase ' e do primeiro

harmônico (I
) para o registro em regime de n~ao estabiliza�c~ao para uma amostra oxida.

e�cientes utilizando o registro auto-estabilizado. Nas �guras (3.12), (3.13) e (3.14) vemos

a evolu�c~ao do sinal I
 que representa a evolu�c~ao do holograma. Em todas as �guras

notamos que o sinal de primeiro harmônico tende a zero no �nal do registro, indicando

que neste ponto temos e�ciência de difra�c~ao 100%. Podemos notar ainda que para a

amostra reduzida, �gura (3.12), o tempo de escrita �e menor que para a amostra oxidada,

�gura (3.13), para a mesma intensidade dos feixes de escrita. Isso mostra que para uma

mesma intensidade de luz amostras com estados de oxida�c~ao diferentes possuem tempos

de escrita diferentes, ou seja, amostras reduzidas s~ao mais r�apidas que amostras oxidadas.

�E interessante salientarmos que o registro hologr�a�co auto-estabilizado �e de fundamental

importância em amostras de LiNbO3:Fe sobretudo nas oxidadas, uma vez que o registro em

tais amostras �e lento. Na �gura (3.14) vemos a evolu�c~ao do holograma durante o registro

auto-estabilizado para uma amostra oxidada e com �2 = 12. �E interessante notarmos

que mesmo com �2 6= 1 temos no �nal do processo e�ciência de difra�c~ao 100%. J�a na

�gura (3.16) mostramos a evolu�c~ao do sinal de primeiro harmônico durante o registro n~ao

auto-estabilizado. Vemos que o sinal de erro permanece em zero durante todo o registro

e que o sinal de primeiro harmônico passa pelo zero, por�em neste caso, n~ao signi�ca

termos 100% de e�ciência de difra�c~ao. No �nal do processo medimos 85% de e�ciência

de difra�c~ao. No caso de registro n~ao auto-estabilizado a fase entre os feixes difratado e

transmitido na sa��da do cristal pode assumir qualquer valor inclusive zero, isto explica

o fato de n~ao termos necessariamente 100% de e�ciência de difra�c~ao quando o sinal de

39



primeiro harmônico passa por zero. Na �gura (3.17) temos uma simula�c~ao te�orica que

mostra esse comportamento durante o registro n~ao auto-estabilizado.
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Cap��tulo 4

Efeito da polariza�c~ao no registro do

holograma em LiNbO3:Fe

4.1 Introdu�c~ao

O registro hologr�a�co em materiais fotorrefrativos depende essencialmente da combi-

na�c~ao do efeito da condutividade e principalmente do efeito eletro-�optico apresentados

por esses materiais. Em cristais fotorrefrativos, como j�a vimos, na presen�ca de um cam-

po el�etrico esses materiais sofrem uma mudan�ca no ��ndice de refra�c~ao. Nas silenitas,

(por exemplo, Bi12(Ti,Ge,Si)O20), a mudan�ca no ��ndice de refra�c~ao percebida pela luz ao

atravessar esses cristais �e a mesma em qualquer dire�c~ao de propaga�c~ao. Podemos dizer em

outras palavras que os elementos do tensor eletro-�optico que caracteriza a modula�c~ao de

��ndice s~ao todos iguais. Para outros tipos de materiais fotorrefrativos, como LiNbO3:Fe,

que �e utilizado neste trabalho, isso n~ao ocorre pois os elementos do tensor eletro-�optico

n~ao s~ao todos iguais, como vimos no cap��tulo (2) na se�c~ao (2.2.1). Para a con�gura�c~ao

utilizada neste trabalho o coe�ciente eletro-�optico na dire�c~ao extraordin�aria (r33) �e cerca

de três vezes maior que aquele da dire�c~ao ordin�aria (r13). Devido a isso �ca evidente que

para dire�c~oes diferentes de propaga�c~ao a luz percebera modula�c~oes diferentes de ��ndice de

refra�c~ao. Conhecendo esse fato estudaremos o efeito do estado de polariza�c~ao no registro

hologr�a�co em LiNbO3.
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4.1.1 Escrita do Holograma

A forma�c~ao de hologramas em cristais fotorrefrativos consiste na excita�c~ao, pela luz,

de portadores de cargas de centros doadores e recombina�c~ao em centros aceitadores. Ap�os

esse processo de excita�c~ao e recombina�c~ao aparece no volume do material uma modula�c~ao

espacial de cargas que por sua vez gera uma campo el�etrico que modula o ��ndice de

refra�c~ao do material via o efeito eletro-�optico. A cin�etica de registro da rede eletrônica

em LiNbO3:Fe �e descrita pela equa�c~ao (2.24) mostrada no cap��tulo (2). Para os materiais

fotorrefrativos a modula�c~ao de ��ndice de refra�c~ao, como dita anteriormente, �e produzida

pela presen�ca de um campo el�etrico, Esc, no volume do material. A modula�c~ao �e de�nida

da seguinte forma

�n =
1

2
n3re� jEscj (4.1)

onde n �e��ndice de refra�c~ao, re� o coe�ciente eletro-�optico e Esc o campo el�etrico no volume

do material. Para o cristal LiNbO3:Fe temos [12]: n13 = 2:33, n33 = 2:25, r13 = 9:6pm=V

e r33 = 30:9pm=V para os respectivos ��ndices de refra�c~ao e coe�cientes eletro-�opticos.

4.1.2 Experimento

Para o estudo da inuência do estado de polariza�c~ao dos feixes de registro do holograma

em LiNbO3:Fe utilizamos o processo de registro auto-estabilizado e a montagem hologra�-

ca mostrada na �gura (5.3). Na �gura (5.3) temos representados ampli�cadores "lock-in"

Figura 4.1: Montagem experimental utilizada para o registro auto-estabilzado em cristais

LiNbO3:Fe.

que utilizamos para a detec�c~ao dos sinais de primeiro(
) e segundo (2
) harmônicos, uma
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fonte de alta tens~ao (HV) e um conjunto de lentes colimadoras e �ltros espaciais. A fase

�e modulada por um espelho pizoel�etrico (PZT) que tamb�em �e utilizado para a corre�c~ao

das perturba�c~oes ambientais e do pr�oprio registro.

4.1.3 Resultados

Os hologramas foram registrados em cristais LiNbO3:Fe, em amostras com diferentes

estados de oxida�c~ao. O grau de oxida�c~ao das amostras �e determinado pela rela�c~ao entre os

centros doadores e aceitadores. A amostra oxidada (LNb1) possui 1:5mm de espessura j�a a

amostra reduzida (LNb2) tem 1:0mm. Para as amostras temos as repectivas rela�c~oes cen-

tro doador/aceitador: (LNb1) [Fe2+]=[Fe3+] = 0:0021, (LNb2) [Fe2+]=[Fe3+] = 0:0037 e

(751-8) [Fe2+]=[Fe3+] > 0:1. O registro foi sempre realizado com K = 10(�m)�1 usando

polariza�c~ao ordin�aria para os feixes de escrita, comprimento de onda � = 514:5nm e uti-

lizando a t�ecnica de registro auto-estabilizado. A evolu�c~ao do sinal de primeiro harmônico

que descreve a forma�c~ao do holograma para as amostras (LNb3) e (751-8) s~ao mostradas

nas �guras (4.2) e (4.3). Para as amostras LNb1 e LNb2 a evolu�c~ao do holograma durante

Figura 4.2: Evolu�c~ao do primeiro harmônico I
 durante a escrita do holograma em

LiNbO3:Fe utilizando o registro auto-estabilizado e polariza�c~ao ordin�aria e extraordin�aria

para os feixes de escrita.

a escrita utilizando a t�ecnica do registro auto-estabilizado e luz com polariza�c~ao ordin�aria

para os feixes �e mostrada na �gura (4.4). Na �gura (4.4) a linha cont��nua representa o

ajuste com a curva (3.7) com � dada pela equa�c~ao (2.41) para � = 0 que �e a condi�c~ao de

registro auto-estabilizado para materiais fotovoltaicos, que �e o caso do cristal LiNbO3:Fe.
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Figura 4.3: Evolu�c~ao do primeiro harmônico I
 durante a escrita do holograma, em

LiNbO3:Fe, com polariza�c~ao ordin�aria para os feixes de escrita, registro auto-estabilizado

e leitura do holograma gravado com polariza�c~ao extraordin�aria.

Figura 4.4: Evolu�c~ao do primeiro harmônico I
 durante a escrita do holograma, em

LiNbO3:Fe, com polariza�c~ao ordin�aria para os feixes de escrita, registro auto-estabilizado

com as amostras LNb1 e LNb2.

No �nal do processo a e�ciência de difra�c~ao foi medida utilizando os mesmos feixes de

escrita, (t�ecnica descrita no apêndice B), e os valores obtidos para cada amostra foram

respectivamente,�LNb1 = 68% e �LNb2 = 73%. Com esses valores podemos calcular o valor

do campo efetivo para cada amostra obtendo respectivamente [Ee� ]
LNb1 � 17kV=cm e

[Ee� ]
LNb2 � 26kV=cm.
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4.1.4 Discuss~ao

Na �gura (4.2) vemos a evolu�c~ao do sinal de primeiro harmônico, para a amostra

(LNb3), durante a escrita do holograma em regime auto-estabilizado. Fica claro pela

�gura que quando a escrita do holograma �e realizada com luz de polariza�c~ao extraordin�aria

a escrita �e mais r�apida que aquela com luz de polariza�c~ao ordin�aria, obviamente para a

mesma intensidade de luz. O mesmo acontece com amostras reduzidas como mostra na

�gura (4.3). Na �gura (4.3) temos os sinais de primeiro harmônico, de forma simultânea,

para escrita com luz ordin�aria e leitura com luz extraordin�aria. Pela �gura (4.3) �ca claro

que quando fazemos a leitura do holograma com luz extraordin�aria a modula�c~ao de ��ndice

"vista" pela luz �e maior que aquela "vista" pela luz com polariza�c~ao ordin�aria. No ponto

A e C temos � = 1. J�a no ponto B a e�ciência de difra�c~ao �e zero por�em isso n~ao indica que

a modula�c~ao de ��ndice de refra�c~ao tamb�em seja zero. Isso tamb�em �ca evidente quando

analisamos a equa�c~ao (A.35) que mostra que a e�ciência de difra�c~ao varia entre zero e

� = 1 dependendo do valor da modula�c~ao de ��ndice. Na �gura (4.4) temos representados

a evolu�c~ao do sinal de primeiro harmônico durante a escrita de hologramas em LiNbO3:Fe

para as amostras LNb1 e LNb2 com luz de polariza�c~ao ordin�aria. Vemos que o ajuste dos

dados experimentais com a equa�c~ao (3.10) e com � dada pela equa�c~ao (2.41) concordam

muito bem. �E interessante notarmos que neste caso o sinal de primeiro harmônico n~ao �e

zero. Com essas duas amostras n~ao foi poss��vel gravar uma rede com 100% de e�ciência

de difra�c~ao. Acreditamos que isso se deve ao efeito de satura�c~ao dos centros (Fe2+). �E

f�acil mostrar que o campo efetivo, na satura�c~ao, �e dado por

Ee� � Eq (4.2)

onde Eq �e o m�aximo campo poss��vel. Com os dados da tabela (5.3.2) e com o aux��lio da

equa�c~ao (2.29) podemos calcular os valores para o campo Eq. Os valores obtidos para as

amostras LNb1 e LNb2 foram respectivamente: ELNb1
q � 20kV=cm e ELNb2

q � 40kV=cm.

O campo efetivo calculado a partir da e�ciência de difra�c~ao na satura�c~ao para as mesmas

amostras foram respectivamente: ELNb1
e� � 17kV=cm e ELNb2

e� � 26kV=cm. Como o campo

de satura�c~ao para a amostra LNb1 �e pr�oximo do campo efetivo, isso mostra o por que

dessa amostra gravar uma rede menos e�ciente que a amostra LNb2.
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4.1.5 Conclus~oes

Nesta parte do trabalho conclu��mos que o estado de polariza�c~ao dos feixes de registro

tem grande importância no processo de forma�c~ao de hologramas em LiNbO3:Fe. Vimos

que quando utilizamos polariza�c~ao extraordin�aria para a escrita do holograma atingimos

mais r�apido uma e�ciencia de difra�c~ao 100% do que aquela a escrita com polariza�c~ao

ordin�aria, para a mesma intensidade de luz. Constatamos que quando fazemos a leitura

do holograma, que foi gravado com luz de polariza�c~ao ordin�aria, com luz de polariza�c~ao

extraordin�aria a modula�c~ao de ��ndice de refra�c~ao vista pela luz �e da ordem de 3 vezes

maior que a modula�c~ao vista com luz ordin�aria. Usaremos esse fato para obter redes

�xadas em LiNbO3:Fe altamente e�ciente. O processo de �xa�c~ao de tais hologramas ser�a

descrito no pr�oximo cap��tulo.
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Cap��tulo 5

Fixa�c~ao de Hologramas em

LiNbO3:Fe

5.1 Introdu�c~ao

O armazenamento de informa�c~oes em materiais fotorrefrativos na forma de uma modu-

la�c~ao de ��ndice de refra�c~ao �e de grande interesse para a fabrica�c~ao de componentes �opticos

difrativos [11]. R M�uller et al. [22] utilizou um cristal de LibNO3:Fe para a fabrica�c~ao de

um �ltro de Bragg. Heune et al. [42] armazenou cerca 1.7MB, (530 hologramas), de infor-

ma�c~oes em um cristal de LibNO3:Fe. O grande obst�aculo na fabrica�c~ao de componentes

�optico est�a no processo de leitura. Durante a ilumina�c~ao do componente ocorre a de-

strui�c~ao do mesmo, ou seja, apagamos a rede gravada. Isso acontece porque a modula�c~ao

de ��ndice de refra�c~ao originalmente gravada pode ser apagada durante uma leitura. Essa

modula�c~ao �e devida a uma modula�c~ao de cargas no volume do material. Como j�a foi dito

antes, essas cargas s~ao sens��veis a luz, ou seja, podem ser excitadas. Nesse processo o ma-

terial �e iluminado com luz uniforme de mesmo comprimento de onda que foi utilizado para

o registro. A luz uniforme redistribui as cargas no volume do material, causando dessa

forma o apagamento da informa�c~ao. Essa informa�c~ao pode ser armazenada e lida sem

sofrer nenhum dano pela presen�ca luz de qualquer comprimento de onda. Essa t�ecnica �e

conhecida como a �xa�c~ao de hologramas. A t�ecnica consiste em gravarmos um holograma

(rede eletrônica) a temperatura ambiente ou a temperatura elevada [1, 3, 43], de modo

que ��ons de cargas positivas presentes no material possam compensar a rede eletrônica.
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Ap�os a compensa�c~ao o holograma �e iluminado com luz uniforme, essa luz uniforme re-

distribui os el�etrons pelo volume do material, �cando dessa forma uma rede de cargas

positivas que n~ao �e sens��vel a presen�ca da luz. Neste cap��tulo estudaremos o processo

de �xa�c~ao de hologramas em LiNbO3:Fe de duas formas distintas. A primeira consiste

fazer o registro da rede eletrônica utilizando o registro hologr�a�co auto-estabilizado, a

temperatura ambiente, e �xa�c~ao a alta temperatura fora da montagem hologr�a�ca. Na

segunda maneira utilizaremos a t�ecnica do registro auto-estabilizado para registrar e �xar

simultaneamente o holograma a alta temperatura. Usaremos a t�ecnica do registro holo-

gr�a�co auto-estabilizado j�a que essa t�ecnica se mostrou muito e�ciente para minimizar as

perturba�c~oes provocadas pelo ambiente e pelo pr�oprio sistema de registro e tamb�em para

obter redes com grande e�ciência de difra�c~ao.

5.2 Modelo para a �xa�c~ao de hologramas em LiNbO3:Fe

A �xa�c~ao de hologramas em cristais fotorrefrativos �e baseado na compensa�c~ao de

el�etrons por ��ons positivos. �E aceito que os portadores de cargas positivas que compensam

a rede eletrônica s~ao ��ons H+ [11]. Esses ��ons "s~ao colocados" em LibNO3:Fe durante ou

ap�os o crescimento do cristal [21]. Podemos descrever o processo de �xa�c~ao da seguinte

maneira: Um holograma (rede de el�etrons) �e registrado a temperatua ambiente ou a

temperatura elevada. Ap�os o registro �a temperatura ambiente o cristal �e aquecido a

uma temperatura entre 120� 180oC, nessa temperatura os ��ons H+ presente no material

tornam-se mov�eis e se difundem pelo material. Nesse momento a rede formada pelos

el�etrons �e compensada pelos ��ons. Ap�os a compensa�c~ao o cristal �e mantido a temperatura

ambiente, nessa tamperatura os ��ons s~ao imov�eis. Nesse est�agio n~ao temos luz difratada,

ou seja, n~ao h�a holograma devido a compensa�c~ao total feita pelos ��ons positivos. Ap�os

a compensa�c~ao o cristal �e iluminado com luz uniforme. Como os el�etrons s~ao sensiv�eis

a luz eles s~ao distribu��dos uniformemente pelo volume do material (apagamento da rede

eletrônica), como os ��ons n~ao s~ao fotoativos teremos no �nal do processo uma modula�c~ao

de cargas n~ao sens��vel a luz, ou seja, a rede poder�a ser lida, com qualquer comprimento de

onda, sem ser destruida. A �gura (5.2) representa o processo de �xa�c~ao. O modelo descrito

aqui �e proposto por Sturman et al [43]. O modelo considera que o transporte de el�etrons
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Figura 5.1: Processo de Fixa�c~ao de Hologramas-a) Padr~ao de intensidade que gera o

holograma, b) Densidade de carga fotogerada (el�etrons), c) Compensa�c~ao dos el�etrons

pelos ��ons a alta temperatura, d) Rede de ��ons devido ao apagamento da rede eletrônica

com luz uniforme.

e ��ons s~ao gerados devido a presen�ca da luz e excitados termicamente, respectivamente.

As variav�eis dinâmicas s~ao, a densidade de el�etrons ne fotogerados, a densidade de ��ons

H e a densidade de armadilhas N+
D . O conjunto de equa�c~oes (2.13-2.16) pode ser escrito

da seguinte forma para o caso de termos transporte de ��ons

@ne
@t

=
@N+

D

@t
+

1

q
r � ~Je; (5.1)

@N+
D

@t
= (ND �N+

D )(sI + �)� RN
+
Dne; (5.2)

Je = q�eneE + qDe
@ne
@x

+ �sI0(ND �N+
D) (5.3)

@H

@t
= �1

q

@Ji
@x

; (5.4)

Ji = q�iHE � qDi
@H

@x
(5.5)
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e

~r � ("0� ~E) = q(N+
D �NA +H �H0 � ne): (5.6)

onde �i e Di s~ao a mobilidade e o coe�ciente de difus~ao dos ��ons respectivamente. Usando

o mesmo argumento que antes, podemos escrever as variav�eis dinâmicas das seguinte

forma

ne(x; t) = ne0 +
1

2
[ne1(t) exp(�iKx) + c:c]; (5.7)

N+
D(x; t) = N+

D0 +
1

2
[N+

D1(t) exp(�iKx) + c:c]; (5.8)

H(x; t) = H0 +
1

2
[H1(t) exp(�iKx) + c:c]; (5.9)

E(x; t) = E0 +
1

2
[Esc(t) exp(�iKx) + c:c]; (5.10)

Utilizando o conjunto de equa�c~oes (5.1-5.6) e as equa�c~oes (5.7-5.10) podemos escrever

as variav�eis dinâmicas da seguinte forma

@N+
D1(t)

@t
+ ~e(1 + �e)N

+
D1(t) + ~eH1(t) = F (5.11)

@H1(t)

@t
+ h(1 + �h)H1(t) + hN

+
D1(t) = 0 (5.12)

com

~e =
1

� eM

1

1 +K2L2D
(5.13)

h =
1

�hM
(5.14)

�e =
ED

Eq

� i
Eph

Eq

NA

Nt

phe
e

(5.15)

�h =
ED

Eq

Nt

H0
(5.16)

F = �im
2
Nt

ph
e

Eph + iED

Eq
(5.17)

onde ED, Eph e Eq s~ao respectivamente, o campo de difus~ao, campo fotovoltaico e o campo

de satura�c~ao. A densidade efetiva de centros fotoativos �e representada por Nt e NA �e a

densidade de centros aceitadores, � eM e �hh s~ao os tempos de relaxamento diel�etrico, phe �e

inverso do tempo de relaxamento diel�etrico que est�a relacionado com a luz. O padr~ao de

luz que da origen a rede eletrônica esta representado pela visibilidade m.

A evolu�c~ao temporal do campo pode ser determinado da seguinte forma

Esc(t) = �iEq
N+
D1(t) +H1(t)

Nt

(5.18)

50



com N+
D1(t) e H1(t) s~ao solu�c~oes das equa�c~oes (5.38) e (5.39).

5.2.1 Escrita a temperatura ambiente e �xa�c~ao a alta temper-

atura

O processo de �xa�c~ao que descrevemos nesta se�c~ao consiste em gravarmos uma rede

(holograma) a temperatura ambiente e aquecimento posterior a alta temperatura. Ap�os o

registro da rede a temperatura ambiente a amostra �e aquecida (at�e 150oC por exemplo) e

durante esse aquecimento ions positivos H+ presentes no material se difundem. Durante

a difus~ao desses ions ocorre a compensa�c~ao da rede eletrônica inicialmente gravada. Na

�gura (5.2) vemos uma representa�c~ao da evolu�c~ao do campo total no volume do material

durante o processo de compensa�c~ao da rede eletrônica a alta temperatura. Na �gura E0
1(0)

representa a amplitude da rede eletrônica inicialmente gravada a temperatura ambiente.

O instante de tempo t1 �e o in��cio do processo de compensa�c~ao da rede eletrônica. Vale

notar que, neste procedimento, o processo de compensa�c~ao ocorre no escuro, ou seja,

na ausência de luz. Descreveremos mais adiante o processo de escrita e compensa�c~ao

simultânea. Resolvendo o conjunto de equa�c~oes diferenciais (5.38,5.39) com F=0 temos

Figura 5.2: Evolu�c~ao do campo total no volume do material durante a compensa�c~ao da

rede eletrônica a alta temperatura.

as equa�c~oes que descrevem a evolu�c~ao da rede eletrônica e iônica durante o processo de

compensa�c~ao a alta temperatuara. As equa�c~oes s~ao dadas por

N+
D1(t) =

N0
D1

�2 � �1
[(�2 � e) exp(��1t)� (�1 � e) exp(��2t)] (5.19)
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H1(t) =
hN

0
D1

�2 � �1
[exp(��1t)� exp(��2t)] (5.20)

onde

�1;2 =
�[e + h(1 + �h)]�

q
[e � h(1 + �h)]2 + 4eh

2
(5.21)

Nas equa�c~oes (5.19) e (5.20) N0
D1 representa a amplitude da rede eletrônica inicialmente

gravada a temperatura ambiente.

5.3 Processo de Revela�c~ao da rede �xada

Um dos processos mais importante da �xa�c~ao de hologramas em LiNbO3:Fe �e o pro-

cesso de apagamento da rede eletrônica. O processo de apagamento, revela�c~ao da rede

�xa, �e que determina qual o valor �nal da e�ciência de difra�c~ao da rede iônica (rede �xa).

Nesta se�c~ao descreveremos o processo de apagamento da rede eletrônica utilizando luz

uniforme. Veremos tamb�em que durante o apagamento da rede eletrônica h�a um deslo-

camento dessa rede em rela�c~ao a rede �xa. Atrav�es da medida da fase da onda durante o

apagamento da rede eletrônica con�rmamos que para amostras oxidadas o deslocamento

da rede eletrônica �e maior que para as amostras reduzidas [9]. O apagamento da rede

eletrônica �e feito incidindo sobre a amostra luz uniforme incoerente. O apagamento da

rede eletrônica utilizando luz coerente (luz laser) produz redes parasitas que di�cultam a

medida da e�ciência de difra�c~ao. Aguilar et. al [44] prop~oem uma maneira de apagar a

rede eletrônica utilizando um padr~ao de franjas. A t�ecnica proposta pelo autores consiste

em gravarmos uma rede eletrônica em contra fase a rede eletrônica inicialmente gravada.

Dessa forma ter��amos a revela�c~ao por completo da rede �xada, ou seja, revelar��amos 100%

da rede �xada. Tal procedimento experimental n~ao �e uma tarefa simples mesmo utilizan-

do a t�ecnica do registro auto-estabilizado. Neste trabalho utilizamos essa t�ecnica para o

apagamento de uma rede eletrônica na ausência de uma rede iônica. Tal procedimento

esta descrito no apêndice C. Resultados mostram que a t�ecnica proposta na referência

[44] para o apagamento de uma rede eletrônica pura (sem rede iônica), �e mais e�ciente

quando utilizamos amostras reduzidas. Em amostras oxidadas h�a, como j�a dito antes,

a forma�c~ao de hologramas em movimento, e isso di�culta a grava�c~ao de uma outra rede

em contra fase com a primeira gravada. Con�rmaremos que o valor �nal da e�ciência
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de difra�c~ao da rede �xa tamb�em esta determinado pelo estado de oxida�c~ao da amostra

[8, 10].

5.3.1 Apagamento com Luz Uniforme

Para analisarmos o processo de apagamento da rede eletrônica com luz uniforme deve-

mos estudar o comportamento da rede eletrônica na presen�ca de uma outra rede �xa. A

equa�c~ao diferencial para a evolu�c~ao temporal do campo el�etrico que descreve a forma�c~ao

da rede da eletrônica �e dada por [8]

�sc
@Ee(t)

@t
+ Ee(t) = mEe� (5.22)

com

�sc = �M
1 +K2L2

D

1 +K2l2s � iKlph
N+

D

ND

(5.23)

Ee� =
Eph + iED

1� iKlph
N+

D

ND

e Klph =
Eph

Eq
(5.24)

onde m �e a visibilidade do padr~ao de franjas, Ee(t) a amplitude do campo de carga gerado

pela luz, Eq �e o campo de satura�c~ao, �M �e tempo de relaxamento de Maxwell, Eph e ED

s~ao respectivamente o campo fotovoltaico e o campo de difus~ao, N+
D �e a concentra�c~ao

de centro aceitador e ND a concentra�c~ao total de centros. Os parâmetros ls e LD s~ao

o comprimento de Debye e o comprimento de difus~ao, respectivamente. Na presen�ca de

uma rede �xa a equa�c~ao (5.22) �ca [8]

�sc
@Ee(t)

@t
+ Ee(t) + �Eh = �mEe� (5.25)

com
1

�
= 1� iKlph

N+
D

ND
(5.26)

onde Eh �e o campo produzido pela rede �xa. Para o cristal LiNbO3:Fe, que �e utilizado

neste trabalho, temos que K2L2
D � 1 e K2l2s � 1.

Para o apagamento com luz uniforme devemos fazer m = 0 na equa�c~ao (5.25) com

isso a solu�c~ao geral da equa�c~ao (5.25) �ca

Ee(t) = Ce�t=�sc � �Eh (5.27)
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onde C �e uma constante determinada pela condi�c~ao de contorno. Tal condi�c~ao nos diz que

no ��nico do processo de revela�c~ao h�a uma rede eletrônica com amplitude E0e que dever�a

ser apagada. Utilizando essa condi�c~ao a solu�c~ao da equa�c~ao (5.25) torna-se

Ee(t) = E0
ee
�t=�sc � �Eh[1� e�t=�sc ] (5.28)

O campo total dentro do volume do material �e dado pelo campo gerado pela luz e pelo

campo gerado pela rede �xa, ou seja

ET (t) = Ee(t) + Eh (5.29)

Finalmente a equa�c~ao que descreve a evolu�c~ao do campo total dentro do volume do ma-

terial �e

ET (t) = E0
ee
�t=�sc � �Eh[1� e�t=�sc ] + Eh (5.30)

Para o caso em que a compensa�c~ao da rede eletrônica �e total, ou seja, E0e=-Eh, a equa�c~ao

(5.30) �ca

ET (t) = Eh(1� �)[1� e�t=�sc ] (5.31)

�E interessante notarmos que na equa�c~ao (5.31) o termo �sc possui uma parte real e

outra imagin�aria. Isso mostra que durante o processo de apagamento da rede eletrônica h�a

um deslocamento dessa rede em rela�c~ao a rede �xa. Esse deslocamento pode ser calculado

da seguinte forma [8, 9]

�(t) = arctan

"=fET (t)g
<fET (t)g

#
(5.32)

O deslocamento da rede eletrônica �e maior dependendo do estado de oxida�c~ao da amostra

[8, 9]. O estado de oxida�c~ao da amostra est�a representado na equa�c~ao (5.23) pela grandeza

Klph
N+

D

ND
. Para amostras reduzidas temos que Klph

N+

D

ND
� 1 e para amostras oxidadas temos

Klph
N+

D

ND
� 1. Em outras, palavras podemos dizer que uma amostra �e reduzida quando a

quantidade de Fe2+ � Fe3+ e oxidada quando Fe2+� Fe3+. Para o cristal LiNbO3:Fe a

quantidade Fe2+ �e o centro doador e Fe3+ o centro aceitador. Da equa�c~ao (5.31) podemos

determinar a rela�c~ao entre o campo total e o campo produzido pela rede �xa, ou seja,

o quanto da rede �xa podemos produzir no �nal do processo de apagamento com luz

uniforme. A raz~ao �e dada por [8, 10]

F =
ET

Eh
=

�M!Iq
1 + � 2M!

2
I

(5.33)
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Pela equa�c~ao (5.33) �ca claro que para amostras fortemente oxidadas podemos ter um

campo total predominantemente de ��ons.

5.3.2 Experimentos

Em nosso experimento sobre �xa�c~ao gravamos uma rede eletrônica, a temperatura am-

biente, com um per��odo de � � 0:63�m, com um laser de comprimento de onda 514:5nm,

com intensidade total de I0S + I0R = 162W=m2 e �2 = I0S=I
0
R � 1, usando a t�ecnica do

registro auto-estabilizado, como descrito anteriormente e na referência [32, 7] e esque-

maticamente mostrado na �gura (5.3). As caracter��sticas das amostras de LiNbO3:Fe

Figura 5.3: Montagem experimental para o registro auto-estabilizado usando o sinal de

segundo harmônico como sinal de erro para operar o sistema de retroalimenta�c~ao. M:

espelhos, PZT: espelho pizoel�etrico, PBS: divisor polarizante de feixes, LA: ampli�cador

Lock-in, HV: Fonte de alta tens~ao e OSC: Oscilador.

utilizadas no processo de �xa�c~ao s~ao mostradas na tabela (5.3.2).

Amostra [Fe2+]/[Fe3+] [H+] (cm�3) d (mm)

LNb1 0:002 6� 1017 1:5

LNb2 0:0037 2:7� 1019 1:0

Tabela 5.3.2-Caracter��sticas das amostras.

Para estudarmos a e�ciência de difra�c~ao para redes �xas utilizamos as amostras LNb1

e LNb2. Para cada amostra foi registrada, a temperatura ambiente, uma rede eletrônica,
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utilizando o registro auto-estabilizado e polariza�c~ao ordin�aria. A redes eletrônicas gravadas

inicialmente tinham cerca de 68% e 73% de e�ciência de difra�c~ao respectivamente para

as amostras LNb1 e LNb2. A necessidade do registro ser feito com polariza�c~ao ordin�aria

decorre do fato de podermos gravar uma rede que, quando "vista" pela luz de polariza�c~ao

extraordin�aria produza alta e�ciência de difra�c~ao. Ap�os o registro a temperatura ambiente

as amostras foram aquecidas durante 20 minutos a 150oC, nessas condi�c~oes veri�camos

que ocorreu a compensa�c~ao total da rede eletrônica pelos ��ons presentes no volume do

material. Ocorrida a compensa�c~ao e �xa�c~ao a alta temperatura a amostra, ap�os atingir a

temperatura ambiente, foi submetida a luz branca, para que houvesse o apagamento da

rede eletrônica de forma a restar somente a rede �xa. Al�em da redistribui�c~ao dos el�etrons

uniformemente no volume do material, durante a revela�c~ao tamb�em h�a um deslocamento

relativo entre as duas redes eletrônica e iônica [8, 9]. A evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao

durante o processo de revela�c~ao s~ao mostradas nas �guras (5.4) e (5.5).

Figura 5.4: Evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao durante o processo de revela�c~ao com luz

branca, para amostra LNb2.

Nas �guras (5.4) e (5.5) a curva cont��nua representa ajuste feito com a equa�c~ao (A.35) e

com ET
sc dado por (5.31). Os dados para a e�ciência de difra�c~ao com luz extraordin�aria

foram obtidos da seguinte forma: Com um experimento preliminar medimos o valor da

e�ciência de difra�c~ao com luz ordin�aria e ap�os rodar o plano de polariza�c~ao da luz com

aux��lio de uma lâmina de retardo (�=2), mediamos o valor da e�ciência de difra�c~ao para

luz extraordin�aria e com esses valores calculamos a seguinte rela�c~ao, que chamaremos de
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Figura 5.5: Evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao durante o processo de revela�c~ao com luz

branca, para a amostra LNb1.

f ,

f =
arcsin

p
�ext:

arcsin
p
�ord:

=
(�d)ext:
(�d)ord:

= 3:115 (5.34)

Com o valor de f calculado dessa maneira transformamos os dados da e�ciência de difra�c~ao

com luz ordin�aria para luz extraordin�aria da seguinte forma

�ext: = sin2(f arcsin
p
�ord) (5.35)

Ap�os o �nal do processo de revela�c~ao com luz, medimos a e�ciência de difra�c~ao com luz

extraordin�aria com o cristal nas mesmas condi�c~oes. Os valores obtidos para as amostras

(LNB1 e LNb2), foram respectivamente, �ext = 81:3% e �ext = 88%. A diferen�ca entre os

valores medidos e os valores convertidos ser~ao discutidos mais adiante.

5.3.3 Medida da evolu�c~ao da diferen�ca de fase entre as redes

O valor �nal da e�ciência de difra�c~ao da rede �xa depende fortemente de quanto a rede

eletrônica se deslocou da rede iônica. Esse deslocamento �e maior para amostras oxidadas

como j�a t��nhamos dito antes. Para estudarmos a evolu�c~ao da diferen�ca de fase entre as

redes, gravamos uma eletrônica com 50% de e�ciência de difra�c~ao na amostra oxidada e

ap�os o processo de �xa�c~ao, que ocorreu a 150oC durante 35 minutos, medimos a diferen�ca

de fase entre as ondas difratada e transmitida durante o processo de apagamento com luz
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uniforme. A diferen�ca de fase entre as ondas foi medida utilizando a t�ecnica da modula�c~ao

de fase [30]. A diferen�ca de fase entre as ondas �e dada por

tan' =
J2( d)

J1( d)

I


I2

(5.36)

onde  d �e a amplitude da modula�c~ao provocada em um dos feixes, I
 e I2
 s~ao os

respectivos primeiro e segundo harmônicos em 
. A medida de fase em hologra�a �e

uma tarefa um pouco complicada devido �as pertuba�c~oes do ambiente. Para minimizar

esse problema as medidas foram feitas estabilizando o padr~ao de franjas. Essa t�ecnica

difere do processo de registro auto-estabilizado. Quando o registro �e auto-estabilizado

impomos um valor �xo a diferen�ca de fase entre os feixes difratado e transmitido. Essa

diferen�ca de fase depende do material e tamb�em das condi�c~oes experimentais. Quando

estabilizamos o padr~ao de franjas em rela�c~ao a uma referência externa a fase na sa��da s�o

depende das caracter��sticas do material que esta sendo estudado. J�a quando utilizamos

a t�ecnica do registro auto-estabilizado a fase na sa��da tem um valor �xo. A fase ' foi

medida mediante pulsos de luz sobre a amostra durante o apagamento com luz uniforme.

Os pulsos eram r�apidos o su�cientes para que n~ao desse tempo de se formar uma nova

rede eletrônica no material, uma vez que a medida era feita com os mesmos feixes de

escrita da rede eletrônica. A estabiliza�c~ao das franjas foi realizada tomando como sinal de

erro o sinal obtido atrav�es da interferência do feixe transmitido com o feixe reetido por

uma lâmina de vidro colada ao lado do cristal. Tal processo de estabiliza�c~ao �e idêntico

ao descrito anteriormente. Atrav�es da medida do primeiro (I
) e do segundo harmônicos

I2
 e com aux��lio de ampli�cadores lock-in sintonizados em 
 e 2
 medimos a diferen�ca

de fase na sa��da. A diferen�ca de fase entre as redes esta relacionada a fase ' na sa��da da

seguinte forma [30]

� = arctan

"
1

tan'

#
(5.37)

Podemos usar a equa�c~ao (5.37) pois estamos em ausência de auto-difra�c~ao, ou seja, n~ao

h�a intera�c~ao das redes com a luz que est�a sendo usada tanto para apagar como para

medir a diferen�ca de fase. O efeito da auto-difra�c~ao �e importante durante o processo de

registro da rede eletrônica pois esse efeito provoca acoplamento de fase e dessa forma um

entortamento do holograma [45].
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5.3.4 Montagem hologr�a�ca

A medida da diferen�ca de fase entre as redes foi realizada com aux��lio da montagem

mostrada na �gura (5.6).

Figura 5.6: Montagem experimental para a medida da fase entre as redes.

Na �gura (5.6) temos representado as fontes de luz branca respons�aveis pelo apagamento

da rede eletrônica. O sinal de erro utilizado para a estabilizad�c~ao das franjas foi obtido da

interferência entre os feixes I tR, transmitido e IrS reetido pela lâmina de vidro mostrada

na �gura. Os ampli�cadores lock-in est~ao representados por 1
 e 2
, e os detectores por

D1 e D2.

5.3.5 Experimento

A medida do deslocamento da rede eletrônica em rela�c~ao a rede �xa foi feito como

descrito anteriormente e utilizando a montagem hologr�a�ca mostrada na �gura (5.6). A

evolu�c~ao do deslocamento durante o processo de revela�c~ao com luz branca (uniforme) �e

mostrado na �gura (5.7). �E interessante notarmos pela �gura que apesar de utilizarmos

a t�ecnica de estabiliza�c~ao das franjas ainda h�a uma dispers~ao dos dados. A medida do

deslocamento �e feita utilizando os feixes de escrita da rede, dessa forma devemos incidir

os feixes o tempo su�ciente para fazer a medida. Isso �e necess�ario pois h�a possibilidade de

escrevermos uma nova rede eletrônica e dessa maneira estariamos medindo uma diferen�ca

de fase ' diferente daquela que representa o deslocamento relativo entre as redes. O fato de

a amostra oxidada ter uma photocondutividade baixa facilita a medida do deslocamento.

Para uma amostra reduzida, na qual o deslocamento �e menor, torna-se mais complexa
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Figura 5.7: Evolu�c~ao da fase entre as redes eletrônica e �xa durante o processo de apaga-

mento da rede eletrônica com luz uniforme para uma amostra oxidada.

a medida, pois mesmo com baixa intensidade de luz ainda podemos gerar uma rede

durante a medida do deslocamento. Isso ocorre porque a photocondutividade �e alta em

amostras reduzidas. A linha cont��nua mostrada na �gura (5.7) �e o ajuste feito com a

equa�c~ao te�orica (5.32). Os parâmetros que melhor se ajustam aos dados experimentais

s~ao: KlphN
+
D=ND = 2:37 e �M = 62:5min. Na �gura (5.8) mostramos a evolu�c~ao das

redes eletrônica e iônica durante o processo de apagamento da rede eletrônica. Vemos que

para a amostras oxidadas o deslocamento entre as redes �e maior e isso esta fortemente

ligado a rede �nal �xada.

Figura 5.8: Evolu�c~ao da fase entre as redes eletrônica e �xa durante o processo de apaga-

mento da rede eletrônica com luz uniforme para amostras oxidada e reduzidas .
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5.4 Escrita e �xa�c~ao a alta temperatura

O processo de �xa�c~ao de hologramas em LiNbO3:Fe descrito anteriormente �e baseado

em três etapas. A primeira consiste em gravarmos uma rede eletrônica a temperatura

ambiente, a segunda �e o processo de �xa�c~ao a alta temperatura e na etapa �nal ocorre o

processo de revela�c~ao da rede �xada. Nesta parte do trabalho descreveremos o processo de

escrita e �xa�c~ao simultânea da rede eletrônica a alta temperatura, ou seja, a cada el�etrons

que excitamos pela a�c~ao da luz h�a um ��on excitado t�ermicamente de modo que ocorra a

compensa�c~ao entre as redes de forma simultânea. A diferen�ca entre o processo descrito

anteriormente e o processo que descreveremos nesta parte do trabalho, decorre do fato

que podemos obter redes altamente e�cientes independentemente do estado de oxida�c~ao

da amostra. Vimos que utilizando o processo em três etapas somente conseguimos redes

altamente e�ciente com amostras oxidadas. J�a com o processo de escrita e �xa�c~ao alta

temperatura conseguimos redes altamente e�cientes tanto para amostras oxidadas quan-

to para amostras reduzidas. Para veri�carmos essa a�rma�c~ao utilizamos uma amostra

reduzida de LiNbO3:Fe para o processo de escrita e �xa�c~ao simultânea. Tal amostra se

mostrou pouco e�ciente quando �xada utilizando o processo em três etapas. A principal

vantagem desse processo est�a no fato de podermos esgotar todos os centros respons�aveis

pela forma�c~ao do holograma, e dessa maneira produzir uma rede �nal (�xa) bastante

e�ciente.

5.4.1 Equa�c~oes para o processo de escrita e �xa�c~ao simultânea

Para estudarmos o processo de escrita e �xa�c~ao simultânea utilizaremos o sistema de

equa�c~ao diferenciais dado pelas equa�c~oes (5.1-5.6) e (5.7-5.10). Para essa situa�c~ao temos

as equa�c~oes
@N+

D1(t)

@t
+ ~e(1 + �e)N

+
D1(t) + ~eH1(t) = F (5.38)

@H1(t)

@t
+ h(1 + �h)H1(t) + hN

+
D1(t) = 0 (5.39)

Vale salientar que a dependência com o padr~ao de luz est�a dada pelo termo F no con-

junto de equa�c~oes. Os parâmetros que aparecem nas equa�c~oes acima j�a foram descritos

anteriormente. Para o processo de escrita e �xa�c~ao simultânea utilizaremos a t�ecnica do
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registro auto-estabilizado, uma vez que essa t�ecnica se mostrou muito e�ciente no reg-

istro hologr�a�co. Nas condi�c~oes do registro auto-estabilizado devemos fazer a seguinte

substitui�c~ao

m! m0e
�i
t (5.40)

onde m0 �e a amplitude do padr~ao de franjas para 
 = 0. Resolvendo o sistema de equa�c~oes

diferenciais acima com a condi�c~ao dada pela equa�c~ao (5.40) temos as evolu�c~oes temporais

N+
D (t) = C1e

��1t + C2e
��2t � ma3Ee�e

�i
t

a2 � i
(a1 � 
)
(5.41)

H(t) = �
(
1 +

[e(1 + �e) + i
]

a2 � i
(a1 � 
)

)
mEe�

e
e�i
t + (5.42)

"
�1
e
� (1� �e)

#
C1e

��1t +

"
�2
e
� (1� �e)

#
C2e

��2t

As constantes a1, a2 e a3 s~ao dependentes apenas dos parâmetros do cristal. �E interessante

notarmos pelas equa�c~oes acima que durante o processo de escrita e �xa�c~ao simultânea h�a

a forma�c~ao de uma rede eletrônica que se movimenta acompanhando o padr~ao de franjas e

uma rede iônica que tamb�em acompanha a rede eletrônica. A evolu�c~ao do campo total no

volume do material �e dado pela equa�c~ao (5.18) com N+
D(t) e H+(t) dados pelas equa�c~oes

(5.41-5.42).

5.4.2 Experimento

Para o estudo do processo de escrita e �xa�c~ao simultânea utilizamos a montagem

mostrada na �gura (5.3). Utilizamos a t�ecnica do registro auto-estabilizado descrita an-

teriormente. A rede eletrônica foi gravada utilizando luz laser de comprimento de onda

� =514.5nm e um padr~ao de franjas com visibilidade m� 1 e K =10(�m)�1. Na �gura

(5.9) mostramos um esquema do porta-amostra utilizado no processo. Como descrito

antes a t�ecnica do registro auto-estabilizado requer um sinal de erro para alimentarmos o

sistema de estabiliza�c~ao. A velocidade no processo compensa�c~ao da rede eletrônica pelos

��ons depende obviamente da temperatura em que est�a ocorrendo a compensa�c~ao. O sinal

de erro a ser utilizado nesse processo depende da diferen�ca entre as amplitudes das redes

eletrônica e iônica. Se a diferen�ca entre as redes for pequena teremos um sinal de erro

fraco, o que �e ruim para o sistema de estabiliza�c~ao, por motivos �obvios. Para as nossas
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Figura 5.9: Esquema do porta-amostra utilizado no processo de escrita e �xa�c~ao si-

multânea.

condi�c~oes de intensidade de luz e para a nossa amostra veri�camos que a temperatura de

130o �e ideal para o processo de escrita e �xa�c~ao simultânea. Nas �guras (5.10) e (5.11)

vemos a evolu�c~ao da luz difratada durante o processo de escrita e �xa�c~ao simultânea. Os

sinais de difra�c~ao correspondem a rede l��quida, ou seja, diferen�ca entre as redes eletrônica

e a iônica. Fica claro pelas �guras que quanto maior a temperatura em que ocorre o

processo menor a luz difratada pela rede l��quida.

Figura 5.10: Evolu�c~ao do sinal difratado durante o processo de escrita e �xa�c~ao simultânea

para T=120oC.

5.4.3 Resultados

Na �gura (5.12) vemos a evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao, da rede �xa, com o tempo

de escrita e �xa�c~ao simultânea. Os dados mostrados na �gura foram obtidos com um
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Figura 5.11: Evolu�c~ao do sinal difratado durante o processo de escrita e �xa�c~ao simultânea

para T=150oC.

amostra reduzida de LiNbO3:Fe para uma temperatura constante de T� 135oC. Na �gura

�ca claro que a e�ciência de difra�c~ao da rede �nal aumenta a medida que o tempo de escrita

tamb�em aumenta. Mostramos tamb�em na �gura (5.12) o valor obtido com o processo de

3 etapas descrito anteriormente. Para essa mesma amostra obtivemos uma rede �xa com

apenas 3% de e�ciência de difra�c~ao. Com a t�ecnica do processo de escrita e �xa�c~ao

simultânea conseguimos aumentar a e�ciência de difra�c~ao em mais de 8 vezes.

Figura 5.12: Evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao da rede �nal (�xa) com o tempo de escrita

e compensa�c~ao simultânea para uma amostra de LiNbO3:Fe reduzida. O processo ocorreu

a uma temperatura de 130� T � 135oC.
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5.5 Discuss~ao e Conclus~ao

Neste cap��tulo estudamos o processo de �xa�c~ao de hologramas em cristais LiNbO3:Fe.

Con�rmamos que para amostras mais oxidadas a e�ciência de difra�c~ao da rede �xa �e maior

em rela�c~ao as amostras mais reduzidas. Realizamos um estudo te�orico e experimental do

processo de revela�c~ao da rede �xa. Atrav�es da medida da fase, de forma estabilizada,

durante o processo de revela�c~ao veri�camos que h�a um deslocamento relativo entre as

redes durante o apagamento. Tal deslocamento �e maior para amostras oxidadas o que

tamb�em est�a relacionado com a e�ciência de difra�c~ao da rede �nal (�xa). Utilizamos

uma t�ecnica muito simples para se obter redes �xadas altamente e�ciente. A t�ecnica se

baseou no registro de uma rede eletrônica, a temperatura ambiente, utilizando luz com

polariza�c~ao ordin�aria e leitura da rede �xa com luz de polariza�c~ao extraordin�aria. Uti-

lizando essa t�ecnica conseguimos uma rede com 100% de e�ciência de difra�c~ao. Utilizamos

a t�ecnica do registro auto-estabilizado para gravarmos e �xarmos de forma simultânea a

alta temperatura redes altamente e�cientes. Vimos que a medida que o tempo de es-

crita e �xa�c~ao simultânea aumenta a e�ciência de difra�c~ao da rede �nal (�xa) tamb�em

aumenta. A grande diferen�ca entre os m�etodos �e que, com o registro auto-estabilizado

a alta temperatura podemos obter redes �xadas altamente e�ciente tanto para amostras

oxidadas como para amostras reduzidas. Amostras reduzidas se mostraram pouco e�-

cientes quando �xadas utilizando o processo em 3 etapas. Para uma mesma amostra

reduzida conseguimos utilizando o processo de 3 etapas 3% de e�ciência de difra�c~ao, j�a

com a escrita e �xa�c~ao simultânea obtivemos cerca de 25% de e�ciência de difra�c~ao. Fica

claro que podemos atingir 100% de e�ciência de difra�c~ao utilizando o processo de a escrita

(auto-estabilizada) e �xa�c~ao simultânea.
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Cap��tulo 6

Discuss~oes e Conclus~oes

O presente trabalho mostra a importância fundamental que o registro hologr�a�co auto-

estabilizado tem na grava�c~ao de hologramas em materiais fotorrefrativos e em especial em

um material como o niobato de l��tio, onde a grava�c~ao pode durar horas dependendo das

condi�c~oes experimentais. Vimos que para amostras oxidadas o tempo de registro �e cerca

de 80 minutos e para amostras reduzidas esse tempo diminui para 5 minutos. Nessas

condi�c~oes �e imposs��vel que o padr~ao de franjas se mantenha �xo e isento de qualquer

perturba�c~ao externa durante a escrita do holograma. Isso mostra a importância do registro

ser auto-estabilizado. Mostramos que somente com o uso desta t�ecnica �e poss��vel obter

hologramas com e�ciência de difra�c~ao de at�e 100%, para qualquer grau de oxida�c~ao do

material e qualquer rela�c~ao de intensidade entre os feixes de escrita.

Mostramos que �e poss��vel obtermos um holograma �xado com � � 1 realizando o

registro (auto-estabilizado) com luz polarizada ordin�aria e observando-o com luz extraor-

dinariamente polarizada. Mostramos ainda a possibilidade de realizar a grava�c~ao e com-

pensa�c~ao, simultaneamente, a alta temperatura, mesmo com cristais reduzidos. O nosso

experimento, realizado numa montagem muito rudimentar, sem cuidados especiais para

reduzir os efeitos da convec�c~ao t�ermica sobre o registro hologr�a�co, mostra um enorme

potencial da t�ecnica de registro auto-estabilizado.

No estudo do processo de revela�c~ao da rede veri�camos experimentalmente, atrav�es

da medida da fase entre as ondas durante o processo de revela�c~ao da rede �xada, o

deslocamento relativo entre as redes eletrônica e iônica. Constatamos que o deslocamento

�e maior para amostras oxidadas e que esse deslocamento est�a diretamente ligado ao valor
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�nal da e�ciência de difra�c~ao da rede �xada. Atrav�es desse estudo �cou evidente que o

estado de oxida�c~ao da amostra tem importância fundamental no valor �nal da e�ciência

de difra�c~ao da rede �xada.

Quanto ao desenvolvimento futuro �ca claro o interesse em se aperfei�coar a montagem

utilizando uma câmara sob v�acuo para colocar o cristal em melhores condi�c~oes e facilitar

assim a opera�c~ao do sistema de estabiliza�c~ao. Nesse caso ser�a necess�ario tamb�em utilizar

janelas de vidro de boa qualidade �optica, com "coating" anti-reetor para evitar distor�c~oes

das ondas de registro e reex~oes m�ultiplas que comprometem a qualidade do registro

hologr�a�co. Com uma montagem deste tipo seria poss��vel obter excelentes resultados

com cristais reduzidos, onde a grava�c~ao �e muito f�acil e mais r�apida.
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Apêndice A

Teoria das Ondas Acopladas

A.1 Introdu�c~ao

O processo de leitura dos hologramas em volume �e de grande importância na caracteri-

za�c~ao dos cristais fotorrefrativos. Uma grandeza importante no estudo dos hologramas em

volume �e a e�ciência de difra�c~ao. A e�ciência de difra�c~ao determina a capacidade da rede

(holograma) em difratar a luz. A formula�c~ao matem�atica da e�ciência de difra�c~ao dos

hologramas em volume �e descrita pela Teoria das Ondas Acopladas [29]. A seguir, deter-

minaremos as equa�c~oes das ondas acopladas. Atrav�es delas e de suas solu�c~oes, poderemos

determinar a equa�c~ao para a e�ciência de difra�c~ao e tamb�em estudar a troca de energia

entre os feixes. O modelo proposto por Kogelnik [29] considera que a rede (holograma)

est�a �xa no volume do material, garantindo dessa forma que n~ao h�a intera�c~ao entre o

feixe de leitura e o holograma. Para os cristais fotorrefrativos o processo de registro dos

hologramas �e dinâmico, ou seja, h�a uma intera�c~ao, em tempo real, dos feixes de escrita

com a rede que se forma.

A.2 Equa�c~oes das Ondas Acopladas

A teoria das ondas acopladas considera que a luz incidente sobre o holograma seja

monocrom�atica, incida no ângulo de Bragg e tenha polariza�c~ao perpendicular ao plano

de incidência. Para o nosso caso, consideraremos que a rede formada n~ao esteja inclinada

em rela�c~ao ao eixo z. A �gura abaixo mostra o esquema proposto pelo modelo,
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Figura A.1: Processo de leitura de redes em volume

onde R e S s~ao as ondas incidente e difratada, ~K �e o vetor da rede que �e perpendicular

�as franjas e de�nido como

j ~Kj = 2�

�
; (A.1)

onde

� =
�

2� sin �
(A.2)

�e o per��odo da rede e d sua espessura. Uma onda se propagando nesse meio obedece �a

equa�c~ao

r2 ~E + k2 ~E = 0; (A.3)

onde ~E �e o vetor campo el�etrico da onda luminosa. Neste caso ~E �e independente de y (eixo

perpendicular ao eixo x) e oscila com freq�uência angular !. A constante de propaga�c~ao

k relaciona a condutividade (�) e a constante diel�etrica (�) do meio atrav�es da rela�c~ao

k2 =
!2

c2
�� i!��; (A.4)

onde c �e a velocidade da luz no v�acuo e � �e �a permeabilidade do meio que assumiremos

como sendo igual a permeabilidade do v�acuo. No modelo proposto, o holograma �e repre-

sentado por uma modula�c~ao espacial da constante diel�etrica e da condutividade el�etrica

do meio, que est~ao em fase, dadas por

�(x) = �0 + �1 � cos( ~K � ~x) (A.5)

�(x) = �0 + �1 � cos( ~K � ~x) (A.6)

onde �0 e �0 s~ao a constante diel�etrica e a condutividade m�edia do meio, respectivamente.

Os termos �1 e �1 representam as amplitudes das modula�c~oes espaciais da constante
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diel�etrica e da condutividade do meio, respectivamente. Substituindo as equa�c~oes (A.5)

e (A.6) em (A.4) temos

k2 = �2 � 2i�� + 2���[exp(i ~K � ~x) + exp(�i ~K � ~x)] (A.7)

onde �, � e � s~ao as constantes de absor�c~ao, propaga�c~ao e acoplamento, respectivamente.

A constante � descreve o acoplamento entre as ondas incidente R e difratada S, sendo

ela a respons�avel pela troca de energia entre as ondas. Se � �e nulo n~ao h�a acoplamento

entre as ondas, portanto n~ao h�a difra�c~ao. Kogelnik [29] demostrou que a constante de

acoplamento pode ser escrita como

� =
n1�

�
� i

�1

2
; (A.8)

onde

n1 =
�1

2
p
"0

(A.9)

e

�1 =
�c�1
2
p
"0
: (A.10)

A modula�c~ao espacial indicada por n1 e �1 forma uma rede que acopla as duas ondas

R(z) e S(z), permitindo uma troca de energia entre ambas. Podemos escrever essas

ondas com amplitudes complexas que variam ao longo de z como resultado da troca de

energia, ou por causa da perda de energia devida a absor�c~ao. O campo el�etrico na rede �e

a superposi�c~ao das ondas, transmitida R e difratada S, ou seja

E(x; z) = R(z) exp(�i~� � ~x) + S(z) exp(�i~� � ~x) (A.11)

Os vetores ~� e ~� cont�em informa�c~oes sobre a constante de propaga�c~ao e sobre a dire�c~ao

de propaga�c~ao das ondas R e S. O vetor ~� �e suposto igual ao vetor da onda R na ausência

de acoplamento, ~� est�a relacionado ao vetor ~� e ao vetor da rede ~K por

~� = ~�� ~K (A.12)

A equa�c~ao (A.12) descreve a condi�c~ao de Bragg. Como o campo el�etrico na rede tem

a forma da equa�c~ao (A.11) podemos determinar as equa�c~oes de ondas acopladas substi-

tuindo a equa�c~ao (A.11) na equa�c~ao (A.3). Difra�c~ao de ordens superiores s~ao desprezadas

pois envolvem energias muito pequenas ou n~ao existem. Considerando que a troca de
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energia entre S e R �e lenta e que a energia �e absorvida lentamente temos que as equa�c~oes

obtidas s~ao

cos �
dR(z)

dz
+ �R(z) = �i�S(z) (A.13)

e

cos �
dS(z)

dz
+ �S(z) = �i�R(z): (A.14)

As equa�c~oes (A.13) e (A.14) s~ao conhecidas como equa�c~oes das ondas acopladas. Neste

trabalho ser�a considerada apenas a rede devida a modula�c~ao de ��ndice de refra�c~ao. Para

os cristais fotorrefrativos a amplitude da modula�c~ao no ��ndice de refra�c~ao �e dada por

n1 = �n3r41Esc

2
(A.15)

onde n �e o ��ndice de refra�c~ao m�edio, r41 �e o elemento do tensor eletro-�optico e Esc a

amplitude do campo que provoca a modula�c~ao no ��ndice de refra�c~ao do cristal.

A.2.1 Solu�c~ao das Equa�c~oes das Ondas Acopladas

Para o nosso caso consideraremos dois feixes incidindo no ângulo de Bragg e sim�etricos

em rela�c~ao ao eixo z, como mostrado na �gura (A.2).

Figura A.2: Processo de escrita e leitura de redes em volume

As solu�c~oes para as equa�c~oes das ondas acopladas de�nidas pelo sistema de equa�c~oes

(A.13) e (A.14), para a con�gura�c~ao mostrada na �gura (A.2), s~ao facilmente obtidas e

podem ser escritas como

R(z) = [C0 exp(i�0z) + C1 exp(�i�0z)] exp(��0

2
z) (A.16)
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e

S(z) = [�C0 exp(i�0z) + C1 exp(�i�0z)] exp(��0

2
z); (A.17)

onde

�0 =
�

cos �
(A.18)

e
�0

2
=

�

cos �
(A.19)

s~ao a constante de acoplamento e o coe�ciente de absor�c~ao do meio. As constantes C0 e

C1 s~ao determinadas atrav�es das condi�c~oes de contorno.

As amplitudes das ondas R e S podem ser calculadas com ajuda das condi�c~oes de

contorno na face de entrada do cristal (z = 0) que s~ao

R(0) =
q
I0R exp(�i�0

R) (A.20)

e

S(0) =
q
I0S exp(�i�0

S); (A.21)

onde I0R, I
0
S s~ao as intensidades incidentes na face de entrada do cristal. As fases das ondas

R e S na face de entrada do cristal s~ao �0
R e �0

S, respectivamente. Logo as amplitudes

�cam

R(z) = [
q
I0R cos(�0z) exp(�i�0

R)� i
q
I0S sin(�0z) exp(�i�0

S)] exp(�
�0

2
z) (A.22)

e

S(z) = [�i
q
I0R sin(�0z) exp(�i�0

R) +
q
I0S cos(�0z) exp(�i�0

S)] exp(�
�0

2
z): (A.23)

Atrav�es das equa�c~oes (A.22) e (A.23) podemos escrever as intensidades como

IR = [I0R cos2(�0z) + I0S sin
2(�0z) +

q
I0RI

0
S sin(2�0z) sin(�

0
R � �0

S)] exp(�
�0

2
z) (A.24)

e

IS = [I0S cos
2(�0z) + I0R sin2(�0z)�

q
I0RI

0
S sin(2�0z) sin(�

0
R � �0

S)] exp(�
�0

2
z): (A.25)

As equa�c~oes acima s~ao semelhantes a menos de um sinal. Esse fato interessante est�a

relacionado com a troca de energia entre os feixes. Podemos notar que nas equa�c~oes (A.24)
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e (A.25) quem determina o sentido da troca de energia �e a diferen�ca de fase (�0
R � �0

S).

No modelo de Kogelnik [46] a diferen�ca de fase �0
R � �0

S �e a fase hologr�a�ca, ou seja,

defasagem entre o padr~ao de franjas e o holograma resultante. Em cristais fotorrefrativos

a fase hologr�a�ca depende do processo de registro do holograma [46]. De maneira geral

podemos escrever a fase hologr�a�ca da seguinte forma [46]

� = '� �

2
(A.26)

onde ' �e a diferen�ca de fase entre os feixes de escrita.

Como vimos no cap��tulo anterior, a equa�c~ao do campo el�etrico que modula o ��ndice de

refra�c~ao do cristal, foi obtida fazendo uso da aproxima�c~ao do primeiro harmônico espacial,

ou seja j m j� 1. Na pr�atica, j m j� 1, consiste em ter um feixe com intensidade alta e

outro com intensidade baixa. O feixe com intensidade alta ser�a denominado feixe forte e

aquele com intensidade baixa, feixe fraco. A energia pode ser transferida do feixe fraco

para o forte (ganho negativo) ou do forte para o fraco (ganho positivo). �E f�acil mostrar,

utilizando a equa�c~ao (A.11), que a intensidade total, na face de entrada, do material �e

dada por

IT = I0f1+ j m j cos[Kx� (�0
R � �0

S)]g; (A.27)

onde m �e a modula�c~ao dos feixes, I0 �e a soma das intensidades incidentes sobre o cristal

e (�0
R � �0

S) a diferen�ca de fase entre as ondas, de�nidos como

j m j= 2
q
I0RI

0
S

I0R + I0S
(A.28)

e

I0 = I0R + I0S: (A.29)

A.2.2 E�ciência de Difra�c~ao

Um parâmetro importante no estudo de hologramas em volume �e a e�ciência de

difra�c~ao. Como o pr�oprio nome diz, a e�ciência de difra�c~ao mede quanto da luz inci-

dente �e difratada pela rede (holograma). A e�ciência de difra�c~ao �e de�nida como[29]

� =
j Sd j2
j Si j2 (A.30)
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onde Sd e Si s~ao amplitudes complexas das ondas difratadas e incidentes, respectivamente.

Como podemos ver atrav�es da �gura (A.2), temos, para cada feixe incidente, um feixe

transmitido e outro difratado. Para determinarmos a e�ciência de difra�c~ao nas dire�c~oes

R e S temos que conhecer os feixes incidentes e difratados nas respectivas dire�c~oes. Com

aux��lio da �gura (A.2) e das equa�c~oes (A.22) e (A.23) temos que os feixes incidentes e

difratados na dire�c~ao R s~ao

Si =
q
I0S exp(�i�0

R) (A.31)

e

Sd = �i
q
I0S sin(�0z) exp[�(i�0

R + �0z)]: (A.32)

Utilizando a equa�c~ao (A.30) temos que a e�ciência de difra�c~ao �ca

� = sin2(�0z) exp(��0z); (A.33)

onde

�0 =
�

cos �
=

n1�

� cos �
: (A.34)

Calculando a partir da dire�c~ao do feixe S encontramos a mesma rela�c~ao. Para os

cristais fotorrefrativos podemos escrever a e�ciência de difra�c~ao da seguinte forma

� = sin2[
�n3r41jEscjd

2�cos�
] (A.35)

onde n, r41, jEscj, �, � e d s~ao o ��ndice de refra�c~ao do material, elemento do tensor eletro-

�optico, o modulo do campo el�etrico que modula o ��ndice de refra�c~ao, o comprimento

de onda, o ângulo de incidência e a espessura da rede, respectivamente. O processo de

registro de hologramas em cristais fotorrefrativos �e um processo dinâmico, ou seja, h�a

uma intera�c~ao entre os feixes de escrita e o holograma que est�a sendo gravado. Essa

intera�c~ao causa mudan�ca nas amplitudes e nas fases dos feixes de escrita. Esse processo �e

conhecido como auto-difra�c~ao [47]. A f�ormula de Kogelnik [29] n~ao descreve a dependência

da e�ciência de difra�c~ao na presen�ca da auto-difra�c~ao.

Determinaremos agora a equa�c~ao para o caso em que temos a inuência da auto-

difra�c~ao no processo de registro dos hologramas em cristais fotorrefrativos. Como j�a foi

visto as equa�c~oes de ondas acopladas s~ao

dR(z)

dz
= i

�

cos �
m(z)S(z) (A.36)
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e
dS(z)

dz
= i

��

cos �
m�(z)R(z); (A.37)

onde

m(z) = 2
S�(z)R(z)

I
; (A.38)

� = �0 exp(�i�) (A.39)

e

�0 =
��n3r41Ee�

2�
; (A.40)

onde m �e a visibilidade do padr~ao de luz, � a constante de acoplamento e � a fase

hologr�a�ca, diferen�ca de fase entre o padr~ao de luz e o holograma formado.

Substituindo as equa�c~oes (A.38) e (A.39) nas equa�c~oes (A.36) e (A.37) temos

dR

dz
=

2i�0
cos �

jS(z)j2R(z)

I
exp(�i�) (A.41)

dS

dz
=

2i�0
cos �

jR(z)j2S(z)
I

exp(�i�) (A.42)

As solu�c~oes das equa�c~oes (A.41) e (A.42) s~ao facilmente obtidas fazendo

R(z) =
q
IR(z) exp(�i�R) (A.43)

S(z) =
q
IS(z) exp(�i�S) (A.44)

onde �R e �S s~ao as fases das ondas R e S respectivamente. Substituindo as equa�c~oes

(A.43) e (A.44) nas equa�c~oes (A.36) e (A.37) temos

d

dz
IR = �4

�0
cos �

ISIR
IR + IS

sin� (A.45)

d

dz
IS = �4

�0
cos �

ISIR
IR + IS

sin� (A.46)

d

dz
�R = �2

�0
cos �

IS
IR + IS

cos� (A.47)

d

dz
�S = �2

�0
cos �

IR
IR + IS

cos� (A.48)

Considerando que temos apenas uma rede de fase pura (conserva�c~ao de energia) pode-

mos escrever

IR + IS = I = I0 (A.49)
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onde I0 = (cte:) �e o valor da intensidade na face de entrada, com isso e fazendo um pouco

de c�alculo, temos que

IR(z) = I0R
1 + �2

�2 + exp(�z)
(A.50)

e

IS(z) = I0S
1 + �2

1 + �2 exp(��z) ; (A.51)

onde

�2 =
I0R
I0S

(A.52)

� = 4�0
sin�

cos �
(A.53)

A solu�c~ao das equa�c~oes (A.47) e (A.48) determina as fases das ondas R e S, portanto

as fases s~ao

�R(z) = �0R �
z

4
� � (A.54)

e

�S(z) = �0S �
z

4
+ �; (A.55)

onde

 = 4�0
cos �

cos �
(A.56)

e

� =
1

2 tan�
ln

exp(�z
2
) + �2 exp(��z

2
)

1 + �2
: (A.57)

Na presen�ca de absor�c~ao �optica as equa�c~oes (A.50) e (A.51) �cam

IR(z) = I0R
1 + �2

�2 + exp(�z)
exp(��z) (A.58)

IS(z) = I0S
1 + �2

1 + �2 exp(��z) exp(��z) (A.59)

As equa�c~oes (A.43) e (A.44) para R e S sempre resolvem o sistema de equa�c~oes

acopladas (A.36) e (A.37), mas podemos encontrar uma nova solu�c~ao para esse sistema

fazendo a transforma�c~ao [30]

R = �S� (A.60)

e

I = R�: (A.61)
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Como a nova solu�c~ao �e linearmente independente podemos determina-l�a fazendo o

produto de
R�

0

I
pela velha solu�c~ao (R; S) e subtraindo o produto de

S�
0

I
pela nova solu�c~ao

(RS) obtemos a solu�c~ao para a onda difratada na dire�c~ao de R, logo

RR =
1

I
[R�

0R + S0S
�] R0

R = 1: (A.62)

IR =
1

I
[�S0R

� +R�

0S] I0R = 0: (A.63)

A e�ciência de difra�c~ao pode ser calculada utilizando a equa�c~ao (A.30), ou seja

� =
j IR j2
j R0

R j2
(A.64)

Utilizando as equa�c~oes (A.43) e (A.44) e suas respectivas fases podemos facilmente

mostrar que a e�ciência de difra�c~ao na presen�ca de auto difra�c~ao e de absor�c~ao �optica �e

dada por

� = 2
I0RI

0
S

I

[cosh(�z
2
)� cos(z

2
)]

I0R exp(��z
2
) + I0S exp(

�z
2
)
exp(��z) (A.65)

Na presen�ca da absor�c~ao �optica o tempo de relaxa�c~ao diel�etrica (�M) varia ao longo

da espessura do material devido a absor�c~ao. Devido a isso os termos �z e z na equa�c~ao

(A.65) devem ser escritos na forma [48, 49, 50]

�z =
Z

�dz (A.66)

e

z =
Z

dz; (A.67)

com

� = =
�

4�

cos �

�
(A.68)

e

 = <
�

4�

cos �

�
: (A.69)
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Apêndice B

Medida da e�ciência da difra�c~ao de

redes em volume

B.1 Introdu�c~ao

E�ciência de difra�c~ao de redes em volume tem sido o objeto de estudo [29, 51, 52, 53]

na �ultima d�ecada tanto como interesse acadêmico como para aplica�c~oes. A e�ciência de

difra�c~ao �e de grande importância para a caracteriza�c~ao de materiais fotossens��veis entre os

quais os cristais fotorrefrativos ocupam uma posi�c~ao de destaque. A medida da e�ciência

de difra�c~ao n~ao �e uma medida direta e livre de erros. Uma fonte de erro se deve a alta

seletividade angular de Bragg intr��nseca dos hologramas gravados em volume, tal erro na

seletividade produz uma e�ciência de difra�c~ao baixa. Em materiais fotorrefrativos devido

ao grau de curvatura das superf��cies das amostras ocorre um efeito tipo lente. Esse efeito

pode, dependendo da situa�c~ao, aumentar ou diminuir o valor da e�ciência de difra�c~ao.

Uma t�ecnica muito utilizada para a medida da e�ciência de difra�c~ao �e a utiliza�c~ao de

uma feixe de prova (de baixa potência) colocado no ângulo de Bragg da rede gravada. A

e�ciência de difra�c~ao �e feita fazendo a medida das intensidades transmitida e difratada.

Entretanto como veremos mais tarde para uma amostra de 2mm de espessura e uma rede

com um per��odo espacial de 0:5�m, a seletividade angular de Bragg [29] �e aproximada-

mente 0:2mrad. O feixe de um laser de He-Ne comercial possui divergência angular de

1 a 2mrad, dessa maneira torna-se dif��cil o posicionamento do feixe auxiliar. �E poss��vel

mostrar que, exceto para redes com baixa e�ciência de difra�c~ao (pequena modula�c~ao de
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��ndice) , a luz difratada, utilizando o feixe auxiliar, n~ao �e proporcional a e�ciência de

difra�c~ao. E nessa condi�c~ao o feixe auxiliar n~ao pode ser utilizado como um controle qual-

itativo do processo.

Nesta parte do trabalho mostraremos uma nova t�ecnica de medida de e�ciência de

difra�c~ao utilizando os feixes de registro do holograma. Dessa forma evitaremos os prob-

lemas apresentados pelo feixe auxiliar, uma vez que os feixes de registro obedecem auto-

maticamente a condi�c~ao de Bragg.

B.1.1 Medida da e�ciência de difra�c~ao utilizando os feixes de

registro

A maneira de evitar o erro na medida da e�ciência de difra�c~ao devido a seletividade

angular de Bragg �e utilizar os feixes de registro pois eles est~ao necessariamente na con-

di�c~ao de Bragg da rede que foi gravada.

A medida da e�ciência de difra�c~ao tamb�em pode ser realizada utilizando os feixes de

registro e a t�ecnica da modula�c~ao de fase. A t�ecnica consiste modular a fase de um dos

feixes de registro com uma pequena amplitude e alta freq�uência de modo que a freq�uência

seja maior que a reposta do material de forma a n~ao interferir no processo de registro.

Utilizando ampli�cadores "lock-in" podemos medir os sinais de primeiro e o segundo

harmônicos e dessa maneira calcular a e�ciência de difra�c~ao [27, 31]. A vantagem dessa

t�ecnica �e a possibilidade de fazer a medida em tempo real. A desvantagem aparece na

dependência dos parâmetros que s~ao utilizados na convers~ao de voltagem em intensidade

de luz (sensibidade dos detectores) e a outros parâmetros que est~ao relacionados com a

t�ecnica: resposta dos ampli�cadores "lock-in" utilizados para sintonizarem o primeiro e

o segundo harmônicos e a reposta em freq�uência do modulador de fase. O processo de

calibra�c~ao do sistema em freq�uência �e delicado pois utilizamos um espelho piezoel�etrico

(PZT) (que s~ao freq�uentemente utilizados pelo fato de terem um baixo custo e de f�acil

manuseio) porque a reposta do PZT n~ao �e f�acil de determinar com precis~ao e tamb�em

n~ao �e um sistema muito est�avel.

Outra possibilidade de fazer a medida da e�ciência de difra�c~ao utilizando os feix-

es de registro �e medir as intensidades difratada e transmitida enquanto um dos feixes �e

momentaneamente bloqueado. O tempo de bloqueio de um dos feixes deve ser su�ciente
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para fazer a medida e tamb�em para n~ao perturbar a rede gravada. Entretanto, os feix-

es atr�as da amostra n~ao s~ao colimados ou s~ao fortemente focalizados ou desfocalizados

dependendo do efeito de lente produzido pela amostra. A �gura (B.1) mostra o efeito

tipo lente produzido pela amostra. Neste caso a intensidade medida atr�as da amostra

Figura B.1: Medida da e�ciência de difra�c~ao: Os feixes n~ao s~ao colimados e a amostra

produz efeito de lente.

�e fortemente dependente da posi�c~ao do detector atr�as da amostra e a dessa maneira a

medida da e�ciência de difra�c~ao �ca comprometida. �E sempre poss��vel realizar a medida

utilizando a potência total dos feixes, mas para esse prop�osito �e necess�ario utilizar lentes

de modo a coletar dentro do detector toda a luz que passa pela amostra, ou podemos

reduzir o tamanho dos feixes. A redu�c~ao da �area iluminada em cristais fotorefrativos com

campo el�etrico aplicado ou em cristais fotovoltaicos �e indesej�avel pois isso provocar�a o

ac�umulo de cargas nos eletrodos e isso prejudicar�a a medida da e�ciência difra�c~ao.

Mostraremos que �e sempre poss��vel usar os feixes de registro para medir a e�-

ciência de difra�c~ao tendo efeito de lente produzido pela amostra. Vamos assumir que

as intensidades ao longo de cada dire�c~ao, atr�as da amostra, pode ser escrita da seguinte

forma

IS = I t0S (1� �) + I t0R � � 2
q
�(1� �)

q
I t0S I

t0
R cos' (B.1)

IR = I t0R (1� �) + I t0S � + 2
q
�(1� �)

q
I t0S I

t0
R cos' (B.2)

onde ' �e a diferen�ca de fase entre os feixes difratado e transmitido e � a e�ciência de

difra�c~ao, de�nida como

� =
Id
It0

It0 � It + Id (B.3)
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onde It e Id s~ao as intensidades transmitida e difratada respectivamente. Pelo fato de

serem redes grossas s�o teremos uma ordem de difra�c~ao. A formula�c~ao mostrada na equa�c~ao

(B.3) �e usualmente empregada [31, 54, 8] a�m de evitar efeitos da absor�c~ao e do espal-

hamento da luz pela amostra. A resposta de cada detector nas correspondentes posi�c~oes

s~ao KS e KR respectivamente. Consideraremos aqui detectores de natureza diferente.

Neste caso as tens~oes medidas em cada um dos detectores DS e DR s~ao respectivamente

VS = KSIS (B.4)

VR = KRIR (B.5)

�E importante notarmos que qualquer que seja a forma dos feixes, transmitido e o

difratrado (ao longo da mesma dire�c~ao) tem a mesma forma porque o feixe difratado �e

apenas a reconstru�c~ao hologr�a�ca da onda transmitida. Isto quer dizer que cada detector

esta sempre medindo uma frente com uma forma constante. Para medirmos a e�ciência

de difra�c~ao para o caso de detectores n~ao calibrados, assumindo somente que eles possuem

respostas lineares, e na presen�ca do efeito de lente produzido pela amostra procederemos

da seguinte forma:

1o- Primeiro bloqueamos o feixe incidente I0R e medimos em ambos os detectores os re-

spectivos sinais dos feixes difratado e transmitido

V S
S = KSI

t0
S (1� �) (B.6)

V S
R = KRI

t0
S (B.7)

2o- Da mesma maneira bloqueamos o outro feixe e repetimos a medida e, medimos os

respectivos sinais

V R
S = KSI

t0
R � (B.8)

V R
R = KRI

t0
R (1� �) (B.9)

No caso em que a medida seja feita em materiais fotossens��vel ela deve ser feita em um
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tempo su�ciente, para a aquisi�c~ao dos sinais e de modo a n~ao perturbar o holograma.

Com aux��lio das equa�c~oes (B.6-B.9) temos

V S
S

V S
R

=
V R
S

V R
R

= [
1� �

�
]2 (B.10)

que �e uma equa�c~ao de 2nd. ordem em � e que �e facilmente resolvida. �E interessante

salientarmos que a �unica exigência �e que os detectores tenham repostas lineares.

B.1.2 Medida da e�ciência de difra�c~ao utilizando um feixe auxiliar-

Feixe de prova

A e�ciência de difra�c~ao de uma rede em volume devido a modula�c~ao de ��ndice de

refra�c~ao foi formulada por Kogelnik [29] e descrita pela seguinte rela�c~ao

� =
sin2

p
�2 + �2

1 + �2=�2
(B.11)

� � �Kd=2 (B.12)

� =
�n3

e�re�Escd

2� cos�
(B.13)

onde � �e a deslocamento angular fora da condi�c~ao de Bragg, K � 2�=� �e o m�odulo do

vetor da rede e � o per��odo espacial, d a espessura do holograma, � o comprimento de

onda da luz utilizada para a medida da e�ciência de difra�c~ao e � o ângulo de incidência

dentro do material. O valor da modula�c~ao da rede �e dada por � que �e aqui formulada para

o caso particular de cristais fotorrefrativos com re� e ne� sendo o coe�ciente eletro-�optico

e o ��ndice de refra�c~ao do material. A modula�c~ao �e causada pelo campo espacial de cargas

Esc no volume do material. A medida da e�ciência de difra�c~ao pode ser feita levando-se

em conta o espectro angular de ondas planas do feixe laser usado para a medida, devido

a forma gaussiana do feixe a distribui�c~ao de intensidade deve ser formulada da seguinte

forma [55]

A = A0e
��2=a2 (B.14)

onde a �e a largura do espectro angular. Para um laser comercial (marca Uniphase) de

10mW He-Ne e com 0:7mm de diâmetro do feixe temos a � 1:2mrad. A medida pratica

da e�ciência de difra�c~ao de uma rede �e calculada como sendo uma soma coerente ao longo
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de todo o espectro angular. Utilizando o teorema da fase estacion�aria [56] a e�ciência de

difra�c~ao �ca dada por

� = Id=It0 (B.15)

com

Id =
Z �+�=2

���=2
�e�(���)

2=a2d� (B.16)

e

It0 =
Z �+�=2

���=2
e��

2=a2d� (B.17)

onde � �e o ângulo central no qual ser�a feita a integra�c~ao e It0 representa a intensidade

total atr�as da amostra como aquela descrita pela equa�c~ao (B.3). �E evidente que podemos

expandir e colimar o feixe laser de modo a cumprir a condi�c~ao de Bragg, mas este pro-

cedimento �e raramente empregado pois requer alta qualidade dos componentes e consome

um tempo desnecess�ario.

B.1.3 Experimento

O procedimento experimental ser�a descrito para o caso particular de uma rede em

volume (1:5mm) com uma freq�uência espacial de K = 10(�m)�1 registrada em um cristal

LiNbO3:Fe (amostra ES002) usando polariza�c~ao ordin�aria para o feixes de registro e com-

primento de onda (� = 514:5nm). Ap�os o registro da rede a temperatura ambiente a rede

foi �xada termicamente utilizando o procedimento descrito na literatura [8] que resulta

na substitui�c~ao da rede eletrônica original por uma rede essencialmente de ��ons positivos

que n~ao �e foto sens��vel. Ap�os o processo de �xa�c~ao a amostra �e recolocada na mesma

posi�c~ao na qual foi realizado o registro da rede eletrônica, isso s�o �e poss��vel com a ajuda

de um suporte fabricado especialmente para essa �nalidade. Dessa maneira a e�ciência

de difra�c~ao foi medida sem qualquer risco de dano ao holograma. A medida foi realizada

utilizando os mesmos feixes de registro, como descrito anteriormente. O resultado obtido

foi

�o514 = 0:352 (B.18)

que pela equa�c~ao (B.11) resulta em uma modula�c~ao de ��ndice de refra�c~ao de

�o514 = 0:635 (B.19)
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O valor da modula�c~ao de ��ndice obtido com � = 514:5nm (Eq. (B.19)) foi convertida para

� = 633nm obtendo

�o
633 = �o

514

514:5

633
= 0:516 (B.20)

Substituindo o valor da modula�c~ao, obtido na equa�c~ao (B.20), na equa�c~ao (B.11) com

� = 0 temos o valor te�orico para a e�ciência de difra�c~ao

�o
633 = 0:244 (B.21)

para luz com polariza�c~ao ordin�aria e comprimento de onda � = 633nm. Ap�os a medida da

e�ciência de difra�c~ao com luz de comprimento de onda � = 514:5nm a amostra foi retirada

da montagem e colocada em uma montagem auxiliar para a medida da e�ciência de

difra�c~ao com luz de comprimento de onda � = 633nm. O valor experimental da e�ciência

de difra�c~ao foi [�o
633]exp: = 0:16. Substituindo esse valor ([�o

633]exp: = 0:16) na equa�c~ao

(B.15) junto com o valor calculado na equa�c~ao (B.20) e resolvendo a correspondente

equa�c~ao usando um algoritmo apropriado, para � = 0, encontramos uma divergência

a = 0:35mrad para o feixe . Com isso podemos agora checar nossos resultados para luz

com polariza�c~ao extraordin�aria de comprimento de onda � = 633nm. Para isso rodamos

o laser para a polariza�c~ao extraordin�aria e realizamos a medida da e�ciência de difra�c~ao

para diferentes valores de �, tais resultados est~ao mostrados na �gura (B.2).

Figura B.2: E�ciência de difra�c~ao como fun�c~ao do deslocamento angular de Bragg � em

mrad para os valores medidos (c��rculos) e a curva te�orica calculada para a = 0:35mrad

(curva cont��nua) e para a! 0 (curva tracejada) .

Com o resultado da modula�c~ao de ��ndice para comprimento de onda � = 633nm e luz
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com polariza�c~ao ordin�aria calculamos a modula�c~ao da rede para luz extraordin�aria, da

seguinte forma

�e
633 = br�

o
633 (B.22)

br = (ne=no)
3(r33=r13) cos(2�) = 2:57 (B.23)

com [12]: ne = 2:22, no = 2:286, r33 = 30:9 pm/V e r33 = 9:6 pm/V. Substituindo

o valor obtido para �e
633 na equa�c~ao (B.15) e da mesma forma que antes calculamos a

e�ciência de difra�c~ao como fun�c~ao do deslocamento angular de Bragg � utilizando o valor

a = 0:35 mrad que carateriza a divergência angular do feixe laser utilizado como mostrado

na �gura (B.2) (curva cont��nua). �E evidente pela �gura que temos uma boa concordância

entre os dados experimentais e a teoria. �E interessante notarmos que a curva te�orica

est�a apenas sobreposta aos dados experimentais, ou seja, n~ao �e um "�ting". A curva

tracejada tamb�em mostrada na �gura (B.2) �e a representa�c~ao te�orica da e�ciência de

difra�c~ao medida utilizando um feixe laser de prova (hipot�etico) com divergência angular

zero (a! 0).

B.1.4 Discuss~ao

Com um c�alculo simples e com os resultados experimentais mostramos como devemos

proceder para a medida da e�ciência de difra�c~ao quando nos deparamos com amostras

que apresentam efeito de lente e tamb�em na presen�ca inevit�avel da divergência angular

dos feixes de prova utilizados para tais �ns, especialmente em cristais fotorrefativos onde

temos uma rede gravada no volume do material onde o efeito da seletividade angular de

Bragg �e importante. Pode ser surpresa que uma baixa divergência como a = 0:35 mrad

possa produzir erros na medida da e�ciência de difra�c~ao, como ilustrado na �gura (B.2).

Este fato tamb�em �e ilustrado na �gura (B.3) onde calculamos a modula�c~ao aparente � da

medida da e�ciência de difra�c~ao (m�edia) �

� = arcsin
p
� (B.24)

Sem considerar a divergência angular �nita do feixe de prova utilizado na medida da

e�ciência de difra�c~ao. Pela �gura (B.3) esta claro que � �e diferente de � e, principalmente
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Figura B.3: �, calculada pela equa�c~ao (B.24), como fun�c~ao de � na condi�c~ao de Bragg e

com os mesmos paramêtros utilizados na �gura (B.2).

podemos notar que eles n~ao s~ao proporcionais, exceto para valores baixos da e�ciência de

difra�c~ao (pequena modula�c~ao de ��ndice) .

B.1.5 Conclus~oes

Nesta parte do trabalho apresentamos uma nova t�ecnica de medida da e�ciência de

difra�c~ao de hologramas gravados em volume, utilizando os feixes de registro que est~ao

automaticamente na condi�c~ao de Bragg. Mostramos tamb�em que o uso de um feixe de

prova para a medida da e�ciência de difra�c~ao pode nos levar a valores incorretos devido

a divergência angular, �nita, que os feixes lasers possuem. O uso do feixe de prova s�o

apresenta resultados satisfat�orios para redes de baixa e�ciência, quando evidentemente

tomamos o cuidado em ajustar o feixe na condi�c~ao de Bragg da rede.
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Apêndice C

Apagamento seletivo

O apagamento seletivo de uma rede previamente registrada em LiNbO3:Fe �e baseado no

registro de uma rede em contra-fase a rede j�a gravada [44, 57]. O processo de apagamento

seletivo �e importante no processo de �xa�c~ao pois, permite conseguirmos 100% de e�ciencia

de difra�c~ao para a rede �xa, como j�a mostrada anteriormente. Os resultados que ser~ao

apresentados aqui se referem ao apagamento seletivo de uma rede eletrônica pura, ou seja,

sem a presen�ca de uma rede �xa obtida pelo processo de �xa�c~ao. A evolu�c~ao do campo

eletrônico durante o apagamento seletivo da rede eletroônica pode ser escrita, com aux��lio

da equa�c~ao (5.31), da seguinte forma

Esc(t) = �mEe�(1� e�tR=�sc)e�t=�sc +mEe�(1� e�t=�sc) (C.1)

onde m, Ee� e �sc s~ao as grandezas de�nadas anteriormente. O primeiro termo da equa�c~ao

(C.1) representa uma rede registrada em um tempo tR que ser�a apagada, o segunto termo

representa a nova rede que esta sendo registrada. Para uma amostra reduzida o campo

efetivo Ee� da equa�c~ao (C.1) �ca sendo o campo fotovoltaico Eph como mostrado anteri-

ormente , dessa forma temos

Esc(t) = �mEph(1� e�tR=�sc)e�t=�sc +mEph(1� e�t=�sc) (C.2)

O apagamento total da rede acontece quando

Esc(t) = �mEph

h
1� (2� e�tR=�sc)e�tE=�sc

i
= 0 (C.3)

O registro de uma rede em contra fase (apagamento seletivo) �e uma tarefa dif��cil

devido as instabilidade do processo de registro hologr�a�co. Para minimizar esse inconve-
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niente a solu�c~ao �e utilizar a t�ecnica do registro auto-estabilizado que foi descrito anteri-

ormente. Vimos que o sinal de segundo harmônico pode ser escrito da seguinte forma

I2
S = �4J2( d)I0S(0)
�2

1 + �2
�2e�

�d

2 � e
�d

2 + (1� �2) cos d
2

�2e�
�d

2 + e
�d

2

(C.4)

se escrevermos

2�d �
q
(�d)2 + (d)2 (C.5)

que representa a evolu�c~ao da modula�c~ao de ��ndice durante o registro, e encontrarmos os

valores de � que produz I2
S = 0 para qualquer valor de 2�d podemos utilizar o sinal I2
S

com sinal de erro para operar o sistema de estabiliza�c~ao. Na �gura (C.1) mostra que para

�2 = 1 I2
S torna-se zero para � = 0 (� = 0; �) que �e uma caracter��stica de amsotras

reduzidas. �E possivel mostrar que mundando o sinal do I2
S no sistema de estabiliza�c~ao,

Figura C.1: Segundo harmônico I2
S como fun�c~ao de � para �2 = 1 e 2�d = 1; 2 e 3.

ap�os o registro de uma rede, produz uma defasagem no padr~ao de franjas. Entretanto essa

defasagem �e � somente para certas condi�c~oes experimentais. Para amostras reduzidas,

que signi�ca um holograma local, e para �2 = 1 �ca claro pela �gura (C.1) que os zeros

do sinal I2
S �e sempre espa�cado de �. Dessa maneira uma mudan�ca de sinal no I2
S

produz uma nova rede defasada exatamente de �, produzindo assim o apagamento. Para

o caso em que temos �2 = 10 as posi�c~oes dos sucessivos zeros n~ao est~ao espa�cados de �,

como podemos ver pela �gura (C.2). O fato de os sucessivos zero n~ao estarem defasados

exatamente de � implica que uma mudan�ca no sinal I2
S n~ao ir�a apagar a rede registrada

e sim produzira uma nova rede em outro lugar.
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Figura C.2: Segundo harmônico I2
S como fun�c~ao de � para �2 = 10 e 2�d = 1; 2 e 3.

C.1 Experimentos

O experimento sobre o apagamento seletivo foi realizado com aux��lio da montagem

mostrada na �gura (5.3). Incidimos sobre uma amostra reduzida de LiNbO3 : Fe um

padr~ao de intensidade com visibilidade m � 1. A rede foi registra com um per��odo

� � 0:63�m, I0R = 141:1W=m2 e I0S = 116W=m2. Com um detector ao longo da dire�c~ao

S atr�as da amostra mediamos as irradiancias e com ampli�cadores "lock-in" sintonizados

em 
 e 2
 estudamos a evolu�c~ao dos sinais I
 e I2
. Um feixe (n~ao mostrado na �gura)

de comprimento de onda � = 633nm foi colocado no ângulo de Bragg da rede registrada

com � = 514:5nm para seguirmos a evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao durante o processo.

C.2 Resultados

A evolu�c~ao durante o processo de apagamento seletivo auto-estabilizado �e mostrado

na �gura (C.3). Pela �gura podemos ver que o sinal de primeiro harmônico (I
S ) aumenta

em valor absoluto at�e um m�aximo, nesse ponto temos � = 50%, e ent~ao decresce at�e

aingir o ponto zero. No ponto onde I
S = 0 temos o valor m�aximo para a e�ciência de

difra�c~ao, ou seja, � = 100%. Vale ressaltar novamente que s�o atingimos � = 1 utilizando o

processo de registro auto-estabilizado. No segundo ciclo mostrado na �gura (C.3) mostra

a mesma evolu�c~ao para o primeiro harmônico (I
S ), com a diferen�ca que quando atingimos

� = 100% mudamos o sinal do segundo harmônico, ou seja, provocamos uma defasagem

de 180o no padr~ao de franjas. Nesta segunda situa�c~ao sinal I
S = 0 representa a min��ma
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Figura C.3: Evolu�c~ao do I
S e da e�ciências de difra�c~ao durante o processo de apagamento

seletivo auto-estabilizado.

e�ciência de difra�c~ao, ou seja, ocorreu o apagamento da rede inicialmente gravada. Para

a situa�c~ao mostrada na �gura (C.3) o valor �nal para a e�ciência de difra�c~ao foi de 5%

de uma rede inicialmente de 100% de e�ciência de difra�c~ao valor . Isso �ca evidente

quando analisamos a evolu�c~ao da e�ciência de difra�c~ao com o feixe de auxiliar. Os dados

mostrados na �gura (C.3) foram ajustados com as seguintes equa�c~oes

h
I
S (t)

iR
= J1( d)

q
I0SI

0
R sin

h
BmEph(1� e�t=�M )

i
(C.6)

h
I
S (t)

iE
= J2( d)

q
I0SI

0
R sin

h
BmEph(1� (2� e�t=�M ))e�t=�M )

i
(C.7)

com

B � �n3e�re�d

� cos �
(C.8)

onde ne� e re� s~ao o ��ndice de refra�c~ao e o coe�ciente eletro-�optico respectivamnte, d �e

a espessura do cristal, � o comprimento de onda de do feixe de registro e � o ângulo de

regsitro dentro da amostra. Dos ajuste podemos tirar os seguintes parâmetros : �M = 554s

e �M = 544s para a escrita e apagamento respectivamente. Um parâmetro importante

para o cristal LiNbO3 : Fe �e a constante fotovoltaica que nos da informa�c~oes sobre o

campo fotovoltaico. Do ajuste temos para o seguinte valor para o campo fotovoltaico

Eph = 60kV=cm e neste caso temos para a constante fotovoltaica �ph = 19pm=V .
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C.3 Discuss~oes e Conclus~oes sobre Apagamento Se-

letivo

Podemos notar pela �gura (C.3) que as equa�c~oes (C.6) e (C.7) se ajustam muito bem

aos dados experimentais produzindo uma diferen�ca de apenas 1% nos valores correpon-

dentes de �M . O ajuste tamb�em mostra que estamos registrando uma rede exatamente

em contra fase a j�a existente, que n~ao �e o caso mostrado na refenrência [37] onde os ex-

perimentos foram realizados com �2 6= 1 e os ciclos mostrados nessa referência se deve

provavelmente ao registro de novas redes. Pela �gura �ca evidente que o processo de

pagamento seletivo �e mais r�apido que o processo de escrita. Para o processo de escrita

temos tR = 187:1s e para o apagamento temos tE = 137:6s. A an�alise da diferen�ca entre

os tempo pode ser feita com aux��lio da equa�c~ao (C.2). Na equa�c~ao (C.2) h�a um termo

que representa a queda da amplitude do campo como se o apagamento fosse feito com

luz uniforme. Esse termo �e que acelera o processo de apagamento. A medida que a nova

rede vai crescendo a rede existente vai diminuindo e tamb�em o campo total se desloca de

modo a uniformizar as densidades de carga pelo volume do material, tal descolamento uni-

forme �e dado pelo primeiro termo da equa�c~ao (C.2). O valor encontrado para a constante

fotovoltaica esta de acordo com valor, �ph = 17pm=V , encontrado na literatura [19]. Co-

mo conclus~ao podemos dizer que �e possivel apagar uma rede previamente registrada em

LiNbO3 : Fe utilizando a t�ecnica do registro auto-estabilizado para registrar uma rede

em contra fase a uma j�a existente no material. Isso s�o �e possivel em amostras reduzidas

e para �2 = 1. Esses resultados tamb�em mostram a possibilidade de utilizar essa t�ecnica

para o apagamento de uma rede eletrônica ap�os o processo de �xa�c~ao a alta temperatura.

Essa t�ecnica permitiria obter uma rede �xa com 100% de e�ciência de difra�c~ao.
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