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Resumo

Este trabalho de conclusao de curso tem como finalidade estudar o processo de registro hologrifico em
materiais fotorrefrativos da familia das Selenitas, tais como Bij2TiOg9 (BTO) nominalmente puro, utilizando
o Interferometro de Lloyd.

Na primeira parte do trabalho realizamos um estudo sobre o processo de gravagao hologréafica em BTO
utilizando a geometria de transmissao. Os resultados obtidos mostraram que o interferdmetro da geometria
de transmissao é bastante instavel, ou seja, susceptivel a perturbagoes externas.

Afim de contornamos este problema montamos um interferémetro com um espelho de Lloyd. Utilizando
esse sistema estudamos o processo de gravagdao em fungao da intensidade da luz. Verificamos que o in-
terferometro é bastante estdvel diminuindo as perturbagoes de fase causadas pelo ambiente. A partir da
comparagao dos dados experimentais com a teoria (modelo de dois centros) determinamos varios parametros

que caracterizam o material.



Abstract

In this work we study the holographic recording process in photorefractive materials of the Selenite family,
such as Bij2TiOyp (BTO) nominally pure, using the Lloyd Interferometer. In the first part of the work,
we carried out a study on the process of holographic recording in BTO using transmission geometry. The
results obtained showed that the transmission geometry interferometer is very unstable, that is, susceptible to
external disturbances. To get around this problem we set up an interferometer with a Lloyd’s mirror. Using
this system, we study the recording process according to the light intensity. We found that the interferometer
is very stable, reducing the phase disturbances caused by the environment. From the comparison of the
experimental data with the theory (two-center model), we determined several parameters that characterize

the material.



Chapter 1

Introducao

Os cristais fotorrefrativos sao materiais fotocondutores e eletro-6pticos. Sob determinadas condigoes pode-
se gravar um holograma de fase no volume desses materiais[l, 2]. Os materiais fotorrefrativos fazem parte
daquilo que conhecemos como materiais fotossensiveis. Os materiais nos quais as propriedades modificadas
pela acao da luz sa@o permanentes sao chamados de irreversiveis, ji aqueles que, por acao da luz ou por
outro processo retomam suas propriedades originais sao chamados de reversiveis. Dentre esses materiais
fotossensiveis estd o cristal BijoTiOgg, da familia das sillenitas, que é um material, fotocondutor e eletro-
6ptico, réapido que pode ser utilizado para processamento de sinais, imagens, e medida de vibragoes [2].
Outro material condutor e eletro-6ptico amplamente utilizado para o processamento de imagens [2] e para
o armazenamento de informagoes [3, 4, 5, 6] na forma de uma modulagao de indice de refragao é o cristal
LiNbOg:Fe, que é um cristal fotovoltaico e que dependendo do seu estado de oxidacao pode ter seu tempo
de resposta modificado, ou seja, o cristal pode tornar-se ser lento ou rapido.

A rede (holograma) gravada nos materiais fotorrefrativos é uma combinagao dos efeitos da fotocondu-
tividade e do efeito eletro-6ptico. Com luz de determinado comprimento de onda, elétrons sao excitados,
pela luz, de centros doadores para a banda de conducgao, onde se difundem ou sao arrastados por acao
de um campo elétrico externo. Apds miltiplas excitagoes e recombinagoes hd a formacao de uma mod-
ulacdo de carga que da origem a um campo elétrico que modula o indice de refracdo do material via o
efeito eletro-6ptico. O holograma gravado dessa maneira pode ser apagado incidindo sobre a amostra um
feixe de luz uniforme. Apds o apagamento do holograma a amostra pode ser utilizada novamente para
um novo registro. No entanto para certas aplicacoes a reversibilidade passa a ser um efeito indesejado e
para contornar o efeito indesejado da reversibilidade hé vérias técnicas para fixar hologramas no volume do
material [5, 7, 8, 9, 10]. Uma técnica muito eficiente consiste em gravarmos um holograma (rede eletronica)
a temperatura ambiente e aquecimento posterior da amostra a altas temperaturas (80-200°C) ou realizando

o processo de gravagao a temperatura elevada (120°C). Quando a amostra é aquecida fons de cargas pos-



itivas (HT) presentes no volume do material se movimentam devido aos efeitos térmicos e compensam a
rede eletronica. Apds a compensacao a amostra é iluminada com luz uniforme a temperatura ambiente.
A luz uniforme redistribui os elétrons pelo volume do material, ficando dessa forma uma rede de cargas
positivas que nao ¢é sensivel a luz. O material que apresenta um 6timo desempenho no processo de fixacao
de hologramas ¢é o cristal LiNbOgs:Fe que é um material fotovoltaico. Esse cristal permite gravarmos e fixar-
mos redes altamente eficientes [5, 11, 12]. A origem centros fotoativos que dao origem as redes gravadas nos
materiais fotorrefrativos sao os defeitos intrinsecos causados durante o processo de crescimento das amostras
ou por efeito de dopagem. Em materiais como LiNbO3 a dopagem com Fe produz um aumento no efeito
fotorrefrativo. J4 em materiais como o Bij2TiOg (BTO) a dopagem tem se mostrado como um fator que
diminui o efeito fotorrefrativo. A diminuigao do efeito devido a dopagem nos cristais do tipo BTO se deve
ao fato da dopagem criar centros capazes de gerar buracos, entretanto amostras nominalmente puras do
cristal do tipo BTO também tem apresentado centros doadores de buracos [13].

Vérios pesquisadores [14, 15, 16] tém utilizados as redes gravadas em materiais fotorrefrativos do tipo
Bi19X099 (X=T1i,51,Ge) para a medida de vibragoes e deformacoes. As redes lentas gravadas em materiais
como LiNbOj:Fe tem sido utilizadas para o armazenamento de informagoes e fabricagao de dispositivos
difrativos [17].

A gravacdo de redes hologréficas utilizando técnicas de interferometria holografica é bastante sensivel a
perturbacoes de fase originadas pelo ambiente. Virios pesquisadores [18, 19, 20, 21| tem utilizado técnicas
estabilizadas para a gravacao de redes holograficas. No entanto essas técnicas apresentam grande com-
plexidade operacional e além disso requer equipamentos especiais e caros. Como alternativa as técnicas
estabilizadas o uso de interferometros compactos pode diminuir as perturbagoes de fase. Um desses inter-
ferometro que vem sendo utilizado sobretudo na gravacao de estrutura em 2D e em escala micrométrica
é interferometro de Lloyd [22, 23, 24]. Esse tipo de interferdmetro tem como principais caracteristicas
a simplicidade da montagem, ou seja, uso de um tunico feixe de luz, poucos elementos épticos, braco do
interferometro extremamente pequeno e grande estabilidade quando comparado com outras geometrias.

Neste projeto utilizamos o interferometro de Lloyd para a caracterizacao dos cristais fotorrefrativos em
especial o cristal BijoTiOgy. Estudamos a estabilidade do processo de gravacao holografica, ou seja, a
escrita do holograma (rede), diferentemente do trabalho da Ref.[25] onde os autores estudam o apagamento
da rede. Comparamos os resultados obtidos com o interferémetro de Lloyd com o interferometro dado pela
geometria de transmissao. Os resultados obtidos mostram que o interferometro de Lloyd é mais estavel que
o interferometro dado pela geometria de transmissao. Isso se confirmou através da qualidade dos dados

obtidos.



Chapter 2

Objetivos

Os objetivos de trabalho sao:

e Estudo da formagcao de redes holograficas gravadas em cristais fotorrefrativos do tipo BijaTiOg9 (BTO)

nominalmente puro utilizando técnicas de holografia interferométrica;

e Estudo da estabilidade do processo de registro holografico utilizando a geometria de transmissao e o

espelho de Loyd;
e Comparacao dos resultados entre os diferentes processos de gravagao;

e Comparacao dos resultados com a teoria.



Chapter 3

Teoria

3.1 Interferometria

A gravacao de hologramas em cristais fotorrefrativos é baseada na incidéncia sobre o material de um padréao

de interferéncia. Um padrao de interferéncia pode ser descrito matematicamente da seguinte forma,

Ir=1Ig+ I+ 2+v/Iglgcosyp (3.1)

onde Ig e I sao as intensidades dos feixes que sofrem a interferéncia e ¢ a diferenca de fase entre eles. A

Eq.(3.1) pode ainda ser escrita da seguinte maneira,
It = In(1 + mcos ) (3.2)

com

2V/
m = 2YIslr (3.3)
Is+ IR

onde m ¢ a visibilidade do padrao de franjas e Iy = Ig+ Ig. A visibilidade das franjas determina o contraste

do padrao e pode assumir os valores 0 < m < 1.

3.2 Formacao do holograma

Incidindo sobre um cristal fotorrefrativo um padrao de franjas como o descrito pela Eq.(3.1) portadores de
cargas, elétrons e/ou buracos, sao excitados de centros doadores para a banda de condugao (elétrons) ou
banda de valéncia (buraco) onde eles se difundem ou s@o arrastados por agdo de um campo elétrico externo.
Apos esse processo os portadores de cargas recombinam-se em centros aceitadores. Como o processo de

excitacao se da nas regides claras do padrao de franjas e a recombinagdo nas regides escuras ocorre a



formacao de uma distribuicdo de cargas de um sinal na regido clara e de sinal contrario na regiao escura.
Essa modulagao de carga gera um campo elétrico que modula o indice de refracao do material via o efeito

eletro-6ptico. Nas Figs.3.1 e 3.2 mostramos o processo de formagao do hologramas em cristais fotorrefrativos.

Difusdo
Banda de Condugéo
hv
Centro Centro
Doador Aceitador

Banda de Valéncia

Figure 3.1: Processo de excita¢do e recombinagao.
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Figure 3.2: Processo de Registro de Hologramas.

A modulacao de indice de refracdo dessa maneira é o que chamamos de holograma. A amplitude dessa

modulacgao de indice é dada por,

37| Bl

An=-— 2X cos b

(3.4)

com n, r, A e Fs. sendo o indice de refracao, o coeficiente eletro-éptico, o comprimento de onda da luz dos
feixes que incide sobre o cristal com o angulo (26) entre eles e o campo espacial de cargas respectivamente.

3.2.1 Eficiéncia de difracao

Um parametro importante da formacao do holograma é a eficiéncia de difracao. A eficiéncia de difracao

determina o quanto de luz a rede holografica gravada no volume é capaz de difratar a luz. A eficiéncia de



difracao é dada por,
n = sin?(And) (3.5)

onde An é a amplitude de modulagao do indice de refragdo dado pela Eq.(3.4) e d a espessura do cristal.

3.3 Modelo de dois centros

O modelo de dois centros assume a presenca de centros doadores de elétrons e de buracos. Os centros
doadores de elétrons e buracos estao presentes entre a banda de conducao e de valéncia. Os elétrons sao
excitados para a banda de conducao ja os buracos para a banda de valéncia. Na presenca de elétrons e
buracos o campo elétrico que modula o indice de refracdo do material se da pelo acoplamento elétrico entre
duas redes, uma rapida e outra lenta. Uma delas, a rapida, é formada majoritariamente por elétrons e a
lenta por elétrons e buracos. Na presenca de elétrons e buracos a evolucao do campo elétrico no volume do

material pode ser escrito como sendo [1],
Eee = By(1— e t/T) 4 E,(1 — e71/™) (3.6)

onde Ef e Ey sao as amplitudes das redes rdapida e lenta respectivamente com as constante de tempo 75 e 7¢.

1 1 1
- - - - 3.7
Tf Tmf 1+ K2L2Df ( )
1 1 1
- - - (3.8)

Ts  Tms 1+ K2L2
onde K = 27 /A com A sendo o periodo do padrao de franjas, 7,5, com j = s e f os tempos de relaxagdo de

Maxwell para as redes rapida e lenta, Lp; o comprimento de difusao dos elétrons e dos buracos respectiva-

mente. Os parametros 73 e Lp; dependem da intensidade da luz é sdo dados por [26],

C
- 3.9
com
L .
LD; = —2% (3.10)

onde C é uma constante que depende apenas dos parametros intrinsecos do cristal, Lpy o comprimento
de difusao, 7 = Npj/Na, f;j = lo/Lsat € Lsat = YrRINA/S; s endo Np a concentragao total de centros,
N4 a concentracao de centros nao fotoativos que mantém equilibro elétrico no escuro, 7; a constante de

recombinagao e Iy a intensidade da luz.



Utilizando a Eq.(3.6) podemos escrever que a eficiéncia de difragao, Eq.(3.5), na presenga de elétrons e

buracos como,
n=]Ar(1—e ™) + A1 — e /™) ? (3.11)

onde Af e Ag sdo as amplitudes das respectivas redes.



Chapter 4

Experimentos

4.1 Gravacgao holografica utilizando a geometria de transmissao

Na geometria de transmissao os feixes (Ig e Ig) que geram padrao de interferéncia incidem do mesmo lado da
amostra como mostra a Fig.4.1. Nesse tipo de interferometro o caminho percorrido (brago do interferometro)
pelo feixe de luz até a interferéncia na amostra é relativamente grande, como é possivel perceber pela figura.
Com o objetivo de estudarmos o processo de gravacao holografica em cristais fotorrefrativos, como o
Bij9TiO20 (BTO), utilizando a geometria de transmissdo montamos o interferometro mostrado na Fig.4.1.
O interferometro montado possui os seguintes elementos: Laser, fonte de luz de comprimento de onda 532
nm; BS, divisor de feixes; PBS, divisor polarizante de feixe; M, espelho plano; OBJ, lente objetiva; A\/2 e
A/4, laminas de retardo; P, Polarizador e PZT, espelho piezoelétrico; Det-1 e Det-2, fotodetectores.

JAVAVAVAY

oe J i ‘

A2 PBS BS

— M4

Laser

Figure 4.1: Montagem experimental.

As polarizagoes dos feixes de escrita foram escolhidas de modo que na saida os feixes transmitido e



difratado tenham polarizagoes ortogonais [27] e devido a essa escolha podemos utilizar o polarizador P para
bloquear o feixe transmitido (I%) e deixando incidir sobre o fotodetector (Det-2) apenas a intensidade (1%)
de luz do feixe difratado.

O processo de gravagao de hologramas em cristais fotorrefrativos é fortemente dependente da qualidade
do padrao de interferéncia. Afim de determinarmos a qualidade do nosso padrao de interferéncia medimos
a visibilidade (m). A visibilidade determine a qualidade do padrao de franjas. Com auxilio da lente OBJ
expandimos o padrao de franjas sobre o fotodetector Det-1 e com o espelho PZT provocamos o movimento

do padrao de franjas e o resultado é mostrado na Fig.4.2.

0,10 T T T T T T T T
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Figure 4.2: Movimento do padrao de franjas.

A visibilidade foi determinada a partir de [28],

Imaac - Imzn

(4.1)
Imaac + Imin

onde L4 € Lyin estao representados na Fig.4.2 e o resultado obtido para a visibilidade foi m =0.6.

4.1.1 Resultados

Utilizando a montagem experimental mostrada na Fig.4.1 medimos a evolucao temporal da luz difratada
(n) para diferentes intensidades dos feixes de escrita durante o processo gravagao. O holograma foi gravado
utilizando luz de comprimento de onda 532 nm e o cristal utilizado foi o Bij2TiOgp (BTO) nominalmente
puro. A medida foi realizada da seguinte maneira: Com o shutter (sh) bloquedvamos o feixe I e deixamos
o feixe Ir incidindo sobre a amostra, isso era necessario para que diminuissemos a influéncia do efeito

fotocromico. Apés isso, abriamos o shutter e mediamos a evolugdo temporal da luz difratada (n) para



diferentes poténcias de luz. Na Fig.4.3 mostramos a evolugao temporal da luz difratada durante a gravacgao.
Nessa figura a linha tracejada é o ajuste com a Eq.(3.11) e a linha continua o ajuste realizado com uma

lnica exponencial.

0.35 . . .
60 mwW
0.281 ’ .
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0 6 12 18 24
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Figure 4.3: Eficiéncia de difragao () durante a gravagao do holograma em fungao do tempo para
diferentes poténcias dos feixes de escrita. A linha tracejada é o ajuste com a Eq.(3.11) com os
seguintes parametros obtidos: Ay=0.39, A;=0.11, 7;,/=0.8 s e 7y=8.44 s, j4 alinha continua é o

ajuste com uma Unica exponencial.

4.2 Gravacao holografica utilizando o interferometro de Lloyd

O processo de gravagao hologréafica em materiais fotossensiveis pode ser realizado utilizando diferentes tipos
de interferometro, entretanto dependendo das caracteristicas do interferometro, como o tamanho dos bragos
do interferémetro, o processo de gravacido pode ser extremamente sensivel a perturbacoes de fase. A seguir
descreveremos o interferémetro de Loyd, que é interferometro que tem como uma das caracteristicas possuir

os bragos do interferometro pequenos.

4.2.1 O Interferometro de Lloyd

O interferometro de Lloyd é um interferometro como o mostrado na Fig.4.4. Nesse interferometro o feixe de
luz laser é expandido com auxilio uma lente objetiva (OBJ) e colimando pela lente (L). O feixe colimado
possui drea suficiente para iluminar o espelho (M) e a amostra (cristal). A amostra e o espelho formam

entre si um angulo de 90°.
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Figure 4.4: Interferometro de Loyd.

Parte do feixe colimando incide na amostra e a outra parte incide no espelho. Aquela que incide no
espelho é refletida pelo mesmo e incide na amostra. Na Fig.4.4 o feixe refletido pelo espelho (Ig) interfere
com o feixe direto (/r) dando origem ao padr@o de interferéncia na face do cristal. O interferémetro de

Lloyd apresenta uma simplicidade muito grande em comparacao aquele interferometro mostrado na Fig.4.1.

4.2.2 Resultados

O interferometro de Lloyd foi utilizado para a gravacao de redes holograficas no cristal BijaTiO2 (BTO). O
holograma (rede de difracao) foi gravado utilizando luz de comprimento de onda 532 nm. Como a amostra e
o espelho formam um angulo de 90° isso permite que a rede gravada tenha um periodo igual a A=0.376 pm.
O perfodo da rede gravada é determinado por A = \/(2sin#), com 6 sendo o semi-angulo entre os feixes Ig
e Ip.

Utilizando o interferometro de Lloyd medimos a eficiéncia de difragao (luz difratada) durante o processo
de gravacao da rede hologréafica para diferentes intensidades. Os resultados obtidos sao mostrados nas

Fig.4.5.
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Figure 4.5: Evolugao da eficiéncia de difracao (1) durante o processo de gravagao do holograma.

A linha continua é o ajuste com a Eq.(3.11).

Na Fig.4.5 a linha continua é o ajuste com a Eq.(3.11). Do ajuste determinamos as constantes de
tempo 7t e 75 das redes rapida e lenta respectivamente. Com os resultados obtidos para constantes de
tempo um gréfico do inverso dessas constantes (1/7¢) e (1/75) em fungao da intensidade da luz foi feito e os
resultados sao mostrados nas Figs.4.6 e 4.7. Nessas figuras a linha continua é o melhor ajuste com a Eq.(3.9)
com f e s indicando as redes rapida e lenta. Desse ajuste conseguimos determinar alguns pardmetros que
caracterizam o material e que sao mostrados na tabela 4.1. Na Tab.4.1 o parametro ® é a eficiéncia quantica,

que determina a transformacao de luz em portador de carga excitado.

0.6 T T T T T

0.5+

0.4+

0.3+ B

1, (s7)
-

0.2+

0.1 1

0.0 T T T
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2

I o(mW/cm?)

Figure 4.6: Inverso da constante de tempo da rede répida (1/7¢) versus intensidade da luz. A

linha continua é o ajuste com a Eq.(3.9).
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Figure 4.7: Inverso da constante de tempo da rede lenta (1/75) versus intensidade da luz. A linha

continua é o ajuste com a Eq.(3.9).

Parametros Rede rapida Rede lenta
Lpo (um) 0.179 0.33
Loty (W/m?) 8.3 0.395
) 0.40 0.077

Table 4.1: Parametros que caracterizam as redes rdapida e lenta determinados pelo melhor ajuste

com a Eq.(3.9).



Chapter 5

Discussoes e Conclusoes

Neste projeto de conclusao de curso utilizamos o interferometro de Lloyd para o estudo processo de gravacao
de redes holograficas em materiais fotorrefrativos em especial no cristal nominalmente puro BijoTiO9g
(BTO). O processo de gravacao utilizando o espelho de Lloyd como parte do interferdmetro se mostrou
extremamente eficiente na reducao das perturbacoes de fase em comparagao com a geometria de trans-
missao. Isso fica claro quando comparamos os resultados mostrados nas Fig.4.3 e Fig.4.5 para a evolucao
da eficiéncia de difracdo durante a gravacao da rede.

A estabilidade no processo de registro holografico das redes com o interferometro de Lloyd permitiu
obter dados confidveis e reprodutiveis. Isso se traduz na gravagao da rede lenta, uma vez que essa rede
na presenca de perturbagoes de fase torna-se dificil sua deteccao. Por conta disso foi possivel determinar
alguns parametros que caracterizam as redes. O valor para o comprimento de difusao, L]fDO = 0.179um,
obtido utilizando o interferémetro de Lloyd é o mesmo encontrado na ref.[26] utilizando a técnica do registro
auto-estabilizado. Para a rede lenta a literatura mostra um valor de 0.485um porém para o comprimento
de onda 514 nm [29]. A eficiéncia quéantica determinada para a rede rapida ®f = 0.4 é o valor tipico desses
materiais [30] j4 o valor para rede lenta ®s=0.077 é um pouco maior se comparado com o encontrado na
ref.[29] (®,=0.011) porém o valor obtido nessa referéncia é para o comprimento 514 nm. J4 o pardmetro
IotN4/Np=8.3 W/m? para a rede répida é ligeiramente maior ao encontrado (5.7 W/m?) na literatura

[31].
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