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RESUMO

Caracterizacao de Cristais Fotorrefrativos e sua aplicacao a medida de vibragoes.

Aluno: Luis A. Mosquera Leiva.
Professor Orientador: Prof. Dr. Jaime Frejlich

Neste trabalho mostramos o uso de técnicas 6pticas nao-holograficas e holograficas para
a caracterizacao de materiais fotorrefrativos com énfase no cristal Bi;57i09y da familia das
sillenitas e estudamos o uso destes materiais para a medida de vibragoes mecanicas.

Em termos de estudo de materiais, realizamos um trabalho inédito de caracterizacao de
materiais que apresentam efeitos nao-lineares na absor¢ao e na fotocondutividade, utilizando
técnicas Opticas holograficas e nao-holograficas combinadas com medidas elétricas classicas e
com auxilio de um modelo tedrico adequado.

Em termos de aplicacoes, desenvolvemos uma montagem experimental e um modelo tedrico
que permite efetivamente utilizar a técnica de Foto-Fem como instrumento pratico e simples
para a medida de vibracoes transversais.

UNIVERSIDADE ESTADUAL DE CAMPINAS
CURSO DE DOUTORADO EM FISICA

Tese de Doutorado

Campinas, 07 de Novembro de 2003.
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ABSTRACT

In this work we report the use of non-holographic and holographic optical techniques for
the characterization of photorefractive materials, with special attention to the sillenite family
crystal Bi12T109g, we also use these materials for the measurement of mechanical vibrations.

In the field of materials characterization we report original results concerning the use of
optical thecniques associated with classical electric ones as applied to the materials exhibit-
ing nonlinear absorption and fotoconductivity effects. These data were analyzed using an
appropriate theoretical model.

In the field of applications we report an experimental setup and a theoretical model that
will allow the actual use of photo-FEM technique as a practical and simple tool for the
measurement of transverse mechanical vibrations.
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Capitulo 1

Introducao

Os materiais fotorrefrativos sao eletro-opticos e fotocondutores. O niimero de publicacoes
sobre a fisica e aplicacoes destes cristais tem alcancado centenas, em adicao a alguns livros
sobre este tépico [1, 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, 9]. Dentre as mais importantes possiveis aplicacoes do
efeito fotorrefrativo podem-se mencionar: processamento de imagens, memoria hologréfica,
conjugacao de fase, holografia interferométrica dinamica, reconhecimento do padroes, etc.
Trabalhos publicados sobre a caracterizacao destes cristais fazem uso de técnicas holograficas
e nao-holograficas, determinando-se a partir destes dados, parametros internos dos cristais,
(0phs 04, @, u7, Lp, 5, @), no propésito de entender os processos microscépicos envolvidos no
fenomeno fotorrefrativo e conhecer a performance destes cristais para as diversas aplicacoes.

Neste trabalho de tese, primeiro fazemos um resumo da teoria do modelo de bandas e
do efeito Foto-Fem, logo mostramos o uso das distintas técnicas de medi¢ao (transmitancia,
condutancia Dc, fotocorrente modulada, Foto-Fem) para a caracterizagao de cristais fotor-
refrativos de BTO puros e dopados, produzidos no laboratério de crescimento de cristais do
Instituto de Fisica de Sao Carlos/USP. Fazemos um estudo comparativo dos resultados acha-
dos com os resultados obtidos por técnicas holograficas desenvolvidas no laboratério de éptica
da Unicamp, mostrando resultados conclusivos acerca da performance destes cristais para a
gravacao holografica [10].

Uma das técnicas aplicadas no trabalho de caracterizacao dos cristais de BTO foi a de
“Foto-Fem”. Ela detecta a distribucao de cargas espaciais fotoinduzidas, via a corrente elétrica
fluindo através da amostra, em condigoes estaciondrias ou nao-estacionarias de iluminacao.
Sendo que, nestes experimentos, nao ¢ necesséario a formagao de um holograma (difracao da
luz ndo é usada aqui), pois efeitos similares podem ser observados em materiais fotocondutores
que nao apresentam efeito eletro-6ptico. Esta técnica pode ser usada no estudo de materi-
ais fotorrefrativos em forma paralela ao uso de técnicas hologréficas e/ou como uma técnica
alternativa no caso de amostras onde nao é possivel gravar um holograma (caso de cristais
fotorrefrativos com alto grau de competicao elétron-buraco, filmes finos fotorrefrativos, e mate-
riais fotocondutores em geral que nao apresentam efeito eletro-6ptico). A técnica de Foto-Fem
foi desenvolvida por Stepanov no final dos anos 80 [11], sendo nos anos subseqiientes aplicada
na caracterizacao de cristais fotorrefrativos, materiais fotocondutores diversos, na medicao de
vibragoes e deslocamentos, etc. [9]. Neste trabalho de tese, estudamos o efeito Foto-Fem e im-
plementamos pela primeira vez esta técnica no laboratoério de 6ptica da Unicamp. Resultados



do estudo teorico deste efeito nos levaram a complementar a teoria desenvolvida por Stepanov
para o caso de fotocondutores monopolares iluminados por um padrao de luz oscilante de
pequena amplitude, ao caso de grandes amplitudes de vibracao. Obtivemos resultados ex-
perimentais (na caracterizagao dos cristais de BTO puros e dopados), que corroboraram as
predigées do modelo desenvolvido para este material [12].

Depois de caracterizar a técnica Foto-Fem, a usamos para medir vibracoes transversais de
uma superficie usando o speckle difundido por ela ao ser iluminada por luz laser. Estudo do
sinal de fotocorrente gerada, ao focalizar o speckle difundido pela superficie sobre um cristal
fotocondutor (BTO, CdTe, GaAs) foram feitos, mostrando-se a viabilidade de construir um
dispositivo de medida de vibragoes de amplo espectro de resposta em freqiiéncia (Hz-MHz)
e grande sensibilidade (sub-micrométrica), com autocalibra¢ao. O modelo tedrico desenvolvi-
do por noés para este caso se restringe ao estado estaciondrio e reproduz bem os resultados
experimentais neste regime.

Sao trés as contribuicoes originais desta tese. A primeira delas, desenvolvida nos capitulos
2 e 4, mostra as potencialidades das técnicas 6pticas nao-holograficas, associadas ao mode-
lamento tedrico, para caracterizar materiais fotocromicos. Dessa forma foi feito um estudo
detalhado e comparativo dos cristais de Bi1oT1O9g puros e dopados produzidos no Brasil. A
segunda contribuicao, mostrada nos capitulos 3 e 5, representa um avan¢o no modelamento
matematico para o efeito Foto-Fem holografico no caso de fotocondutores monopolares ilumi-
nados por um padrao de luz oscilante de grande amplitude. Isto permitiu-nos utilizar esta
técnica para caracterizar materiais fotorrefrativos, pela primeira vez, de forma quantitativa e
com precisao. Trés artigos foram escritos sobre a caracterizacdo dos materiais: [10, 12, 13].
A terceira contribuicao deste trabalho estd detalhada nos capitulos 3 e 6 e se refiere ao efeito
Foto-Fem em padroes de luz tipo “speckle”. Nestes capitulos realizamos um modelamen-
to tedrico detalhado e mostramos que a técnica Foto-Fem (Speckle) pode ser utilizada com
grande vantagem em aplicacoes de detecao de vibracoes mecanicas. Os resultados experimen-
tais confirmaram o nosso modelo tedrico e temos excelentes perspectivas de chegarmos a um
instrumento operacional e pratico para medida de vibracoes transversais.

A apresentacao deste trabalho esta dividida em quatro partes. A primeira delas traz
uma revisao tedrica do modelo de transporte por bandas e do efeito Foto-Fem, reportando
algumas das contribuigoes importantes recém mencionadas. Na segunda parte, descrevemos as
técnicas experimentais utilizadas na caracterizacao dos cristais de BT O, mostrando resultados
conclusivos e muito relevantes sobre a performance destes cristais na gravacao hologréfica.
Na tercera parte mostramos o uso da técnica Foto-Fem (Speckle) na medida de vibracoes;
resultados do desenvolvimento tedrico e experimental sao discutidos. Na quarta parte estao
as conclusoes gerais e discutimos as perspectivas desta linha de pesquisa.



Parte 1

Cristails Fotorrefrativos: Teoria



Capitulo 2

Modelo de Transporte nas Bandas.

Cristais fotocondutores e eletro-épticos sao chamados fotorrefrativos. Nesses materiais
podemos gravar informacao luminosa na forma de uma modulacao de indice de refracao,
segundo o seguinte mecanismo: Um padrao de interferéncia incide no material excitando por-
tadores de carga (elétrons e/ou buracos) de centros doadores das regides iluminadas para a
banda de condugao ou valéncia. Na banda eles se difundem ou sao arrastados por um campo
elétrico externo até serem presos em centros aceitadores (presentes no volume do material)
nas regioes escuras. Devido a isso forma-se uma modulagao de cargas espaciais no volume
do material e consequentemente cria-se um campo elétrico que modula o indice de refracao
do material via o efeito eletro-6ptico. Como a excitacao dos portadores de carga no volume
do material depende da distribuicao de luz no interior do cristal e o fenomeno envolve trans-
porte de cargas, a absorc¢ao, a condutividade no escuro e a fotocondutividade sao propriedades
fundamentais destes materiais. A absorcao afeta a distribucao de luz no interior do material,
enquanto que a condutividade determina o transporte e o relaxamento dos portadores de carga
[7].

A relacao entre os parametros macroscopicos e microscopicos destes cristais assim co-
mo sua relagdo com o fenomeno fotorrefrativo, véem sendo estudados desde o descobrimento
deste efeito, em 1966, por Ashkin et al [1]. Neste capitulo, desenvolvemos o modelo de ban-
das de energia, considerando um e dois centros fotoativos, e usaremos as relagoes entre os
parametros («, 04, Opp, Tsc) macroscopicos e microscoépicos (Np, p1, 7, Lp, ls), para caracterizar
nossos cristais de BTO.

No modelo de transporte nas bandas para os cristais fotorrefrativos temos pelo menos
oito parametros do material que controlam a formacao da rede de indice de refracao. Os
parametros sao os seguintes: a constante dieléctrica (£), o indice refragdo do material (n), o
coeficiente eletro-Gptico efetivo (ref), a secao transversal para fotoionizagao (s), a densidade
de doadores (Np), a densidade de aceitadores que compensam o nimero de doadores ionizados
no escuro (N,), a mobilidade () e o coeficiente de recombinagdo (y). Os parametros ¢, n,
r, sao propriedades intrinsecas dos cristais fotorrefrativos, os parametros restantes dependem
do contetdo de impurezas e/ou defeitos no cristal e podem ser ajustados através da dopagem
do cristal durante seu crescimento ou por tratamentos de oxidacao-reducao. Os parametros p
e T aparecem quase sempre como o produto g 7, e somente em casos muito particulares eles



sao importantes separadamente.

No desenvolvimento de um modelo para a formacao da densidade de cargas espaciais em
um material fotorrefrativo, é necessario postular um sistema de centros na banda proibida,
desde onde podemos excitar portadores de cargas para a banda de condugao e/ou valéncia,
onde eles se difundem até serem presos em centros aceitadores. Estes processos microscépicos
de geracao e recombinagao determinam as propriedades macroscopicas dos cristais, como sua
absorcao, condutividade, e sua sensitividade hologréfica, pois elas dependem fortemente da
concentracao dos centros fotoativos e seus estados de valéncia.

Muitos centros foram identificados, mas a influéncia sobre o transporte de carga induzido
pela luz e o envolvimento nos processos fotorrefrativos permanecem obscuros em muitos casos
[7, 14, 15, 16]. Alguns materiais exibem um comportamento que pode ser entendido usando
o chamado modelo de um centro/um estado de valéncia/um portador de carga, entretanto
outros materiais podem requerer um modelo de dois centros, um modelo de um centro/dois
estados de wvaléncia, etc. N6s observamos um forte efeito fotocromico e nao linearidade na
condutividade dos cristais de BTO iluminados por luz laser de comprimentos de onda A\ = 532
nm e A = 633 nm, e neste trabalho de tese mostramos que o modelo de dois centros explica
bem estes efeitos observados.

2.1 Modelo de um centro

O modelo de um centro foi originalmente proposto por Chen [17] e Peterson et al. no ano de
1969 [18] para o LiNbOj3:Fe, no inicio das pesquisas sobre o efeito fotorrefrativo. Equagdes com
termos para a geracao e recombinacao de portadores livres foram desenvolvidas por Amodei em
1971 [19], mas foi em 1975 que Vinetskii e Kukhtarev mostraram solugoes analiticas completas
das equagoes de Amodei usando a aproximacao quase-estaciondria [20]. As predigoes deste
modelo mostraram-se em bom acordo com os resultados experimentais obtidos em LiNbOj:Fe
[21, 22] e desde entao foi amplamente aceito e aplicado a outros materiais [6, 23, 24, 25, 26, 27].

A figura (2.1) mostra o modelo de um centro, num diagrama de bandas de energia. Por-
tadores de carga sao excitados desde centros doadores (Np) situados na banda proibida, por
luz de comprimento de onda (\) adequado, em dire¢do da banda de condugao (elétrons) ou de
valéncia (buracos). Uma vez geradas, as cargas fotoexitadas movimentam-se por difusao ou
pela agao do campo elétrico externo aplicado (Eg), recombinando-se em um instante posterior
nos centros aceitadores N7,. No modelo mais simple de um sé centro/um portador de carga,
as cargas e o campo elétrico de cargas espaciais originados, sao determinados pelas equacoes
de taxa de geracao - recombinagao, e as equagoes de continuidade e Poisson :

ON(z,t) 1 -
o =G-R--V-J (2.1)
ONp (z,t)
SL s~ G- R (2.2)
G = (Np ~ Nj(. 1) + ) (23)
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Figura 2.1: Modelo de niveis de energia no qual um so conjunto de centros dd origem a elétrons
na banda de condugao. Ny sao centros nao-fotosensiveis que compensam os centros doadores
ionizados Nf, no escuro.

R =~yN}(z,t)N(x,t) (2.4)
J = euN(z,t)E(z,t) + eDVN(z, 1) (2.5)
V- (e0eE(z, 1)) = e(N} (2,t) — N(z,t) — N7) (2.6)

onde (e) é o valor absoluto da carga do elétron, N (z, t) é a densidade de elétrons livres na banda
de condugao, Np é a densidade de doadores, N7, (z,t) é a densidade de doadores ionizados, N,
¢ a densidade de centros nao fotoativos que compensam os centros aceitadores inicialmente
carregados N7, , (3 é a taxa de geragdo térmica, (s) é a segao de choque de fotoionizagao,
v é a constante de recombinagao, p é a mobilidade, kp é a constante de Boltzmann, (7'
¢ a temperatura, £y é a permeabilidade do véacuo, € é a constante dielétrica estatica e V é
o operador diferencial. As equagoes (2.1, 2.2), sdo equagoes de conservacao da carga. As
equagoes (2.3, 2.4) descrevem a geracao e recombinacao dos fotoelétrons respectivamente, a
equacao (2.5) descreve a corrente de carga em termos do arrastre (o primeiro termo) e de
difusdo (o segundo termo) e a equagao (2.6) mostra a relacao entre a densidade de carga e o
campo elétrico de cargas espaciais.



No caso de iluminacao uniforme e na condicao de estado estaciondrio, as derivadas espaciais
e temporais sao iguais a zero, logo : G = R e V- J = 0, implicando:

sl
(Np = NE)( +8) = Y NEN (27)
desde que :
T=(yNp)™ (2.8)

Onde 7 é o tempo de vida do fotoelétron ' Entdo, a concentracio de elétrons livres N no
estado estacionario, é obtida desde :

N = (No = N5 + ) (2.9)

hv
a geracao de fotoelétrons expressa em termos da luz absorvida:

(Np — Nj)s = ad (2.10)
onde, ® ¢ a eficiéncia quantica para a geracao de fotoelétrons, N fica expressa como:

adl

N =1( hl/

)+ (Np — Nj)Br (2.11)

Tem-se entao duas contribuicoes que originam N: uma primeira contribuicao devida a fo-
togeracao (INp,), e uma segunda devida a geragao térmica (N,) e dessa forma N pode-se
escrever : N = Ny, + Ny , onde:

Ny = (Np — Njy)Br (2.12)
Ny = (Np — Ng)(i—l{)f (2.13)

A condutividade do material é avaliada a partir da expressao:

g = Q/LN = q,U,(Nph —+ Nd) = Oph “+ o4 (214)

obtendo-se para a fotocondutividade (o,;) e a condutividade no escuro (o4) as expressoes:

sl
o = a(Np = NB) (2 (215)

oa = q(Np — Nj5)Bur (2.16)

No caso de exitagao térmica desprezivel (f < Z—II/), o modelo de um centro preve para
a condutividade uma dependéncia linear com a intensidade da luz e auséncia de mudancas
observaveis na absor¢ao o do material, devido a que a é determinado pelo produto (Np—N7)s
e as mudancas induzidas pela luz em (Np — N7)) sao despreziveis.

1O parametro T na equagio (2.8) é uma constante. Nés asumimos que a irradiancias I, ndo modifica
significativamente os valores de (Np — N})) e Np.



2.2 Modelo de dois centros

Em 1987 Motes e Kim [28] descobriram que ao iluminar um cristal de BaTiOj3 originava-se
um incremento de sua absor¢ao que desaparecia poucos segundos depois de apagar a luz. Em
1988 Brost et al.[29] explicaram este efeito usando o modelo de dois centros, desenvolvido por
Valley em 1983 para explicar o apagamento de hologramas fotorrefrativos envolvendo duas
constantes de tempo [30]. Este modelo foi confirmado por muitos experimentos e é capaz de
explicar as dependéncias nao lineares tipicas da fotocondutividade com a intensidade da luz
e as mudancas observadas na absorcao destes cristais.

O modelo estd essencialmente relacionado com a presenca de centros rasos, Npy (shallow
traps) que influénciam a absorcao e a condutividade elétrica nesses materiais. Na figura (2.2)
mostramos o modelo de dois centros em um diagrama de bandas de energia? Aqui temos uma
grande concentracao de centros fotoativos profundos Np; e uma pequena concentracao de
centros fotoativos rasos Nps. A distribucao relativa entre os centros rasos cheios e vazios é
fortemente afetada pela luz, mas a distribucao dos centros profundos nao, pelo menos para as
iluminagées moderadas usadas nos experimentos com luz de onda nao pulsada (cw).

No escuro, a concentragao dos centros vazios N, é muito maior que a concentragao dos
centros cheios (Npy — N}y,) devido a excitacao térmica, e o nivel raso se encontra quase vazio.
Quando iluminamos o material, elétrons sao excitados desde os centros profundos Np; para
a banda de condugao, onde migram e logo sao capturados pelos centros N}, Nj,. Devido
a pequena energia de ativacao térmica, os elétrons capturados no nivel raso sao facilmente
reexitados e a concentracao N, permanece grande. Mais a medida que a intensidade da
luz aumenta, Np, comeca a decrescer e os centros rasos comecam a ficar cheios, podendo-
se alcancar saturacao. Este processo origina uma diminuicao ou aumento da absorcao do
material, dependendo de se a segao eficaz dos centros rasos (s;) for menor (bleaching), ou
maior (anti-bleaching) que a secao eficaz dos centros profundos (ss).

As concentragoes dos centros rasos e centros profundos, assim como dos elétrons livres IV,
na banda de conducao, sao dadas pelas equacoes :

ON7,

81[

ot (Np1 — Ny )( h + 1) = nNp N (2.17)
ON; Sol
“D2 — (N, = Nip) (3 + ) — NfuN (218)
N N3 N3
ON _ ONp, | ONp, (2.19)

ot ot ot

Na condi¢ao de equilibrio quase-estaciondario, isto é AN /dt = 0, e expressando N em funcao
das concentracoes dos centros rasos e profundos, cheios e vazios:

(Npt — Np) B+ B1) + (Np2 — Npy) (32 + )

N =
T_11 + Y% Np,

(2.20)

2nés vamos assumir um sé tipo de portadores de carga (elétrons) envolvidos no processo.
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Figura 2.2: Modelo de dois centros. Elétrons sao exitados pela luz desde os centros profundos
Np1, para a banda de conducdao. Alguns dos elétrons sao recapturados pelos centros profundos
Np, e outros pelos centros rasos Njy, e relazam mais lentamente para os centros profun-
dos. As distintas segoes eficazes de absor¢ao dos centros rasos e profundos, origina o efeito
fotocromico.

Em forma andloga ao caso do modelo anterior de um sé centro (equagoes: 2.12, 2.13),
pode-se escrever N como, N = N, + Ng4, onde:

Ny = (Np1 = N )67 + (Npa — Npy) ot (2.21)
I
Nph = [(NDI — Ngl)sl + (ND2 — N52)52]E7' (222)
sendo:
1 1 n
e 72Npy (2.23)

Neste caso se observa que tanto Ny como N, sao afetados por um termo proporcional
a quantidade de centros rasos cheios (Npy — Njb,), que por sua vez depende da intensidade
da luz incidindo sobre o cristal. Os casos limites de irradiancias tendendo a zero e a valores
muito altos, tais que a saturacao dos centros rasos seja alcancada, sao interessantes e faceis
de examinar:

Se:
entao: N ;
Np; — N LA
T 72Np2
E se
I— o= Nj,=0 (2.26)



entao: 7 I
(NDI - N;l)(shl_y + ﬁl) + ND?(% + ﬁQ)
1

T1

N —

(2.27)

A discussao anterior mostra que ambas, a condutividade no escuro (04) e a fotoconduc-
tividade (o,;) exibem dois niveis:
um valor baixo para pequenas irradiancias:

(NDl - NLJ)F1)51
T_11 + 72 Np2

Oq = qpi (2.28)

(NDI — NE1)31 I
Opp, = — 2.29
ph = qH L+ Npy hw (2.29)

e um valor alto para grandes irradiancias:

Np; — N N
g = qu( D1 Dli)ﬁl + Np2 s (2.30)

T1

_ (Np1 — Nj)s1 + Npasy 1
Oph = qH 1 hy

T1

(2.31)

Também, a absorcao, «, do cristal pode-se escrever como uma soma de duas contribuicoes,
uma primeira, devida aos centros rasos, e uma segunda, devida aos centros profundos:

a =g+ oy (2.32)

sendo:
q)Ckg = (NDl - NEI)Sl (233)
Qp; = (ND2 — NEQ)SQ (234)

Onde @ ¢ a eficiencia quantica e indica a fracao de fotons absorvidos, envolvidos na geracao
de fotoelétrons. Substituindo a equagao (2.20) na equagao (2.18), e olhando para a condigao
de equilibrio estacionario no Np, (dNp,/dt = 0), é obtida a relacao:

_ Np2v2(Np1 _NEI)(S};_VI_‘_BI)
f_lz +%2(Np1 = Nj) By + [v2(Npy — Njy ) 2% + 7—1152/(h1/)]l

(Npa — Np) (2.35)

a qual, substituida na equagao (2.34) resulta em uma expresao para a absor¢ao induzida
pela luz (ay;):

al +d al
i = ~ 2.36
W=t T b+ (2.36)
onde: s
1
a = T7172Np2(Np1 — N31)82ﬁ (2.37)
b= 7117 (Np1 D )hl/ + i (2.38)
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¢ =02+ 117201 (Np1 — Njyy) = o (2.39)
d = 1172 Npa(Np1 — Nj;)se81 = 0 (2.40)

Note que as aproximagoes nas equacoes (2.36), (2.39) e (2.40) foram feitas considerando
desprezivel a exitacao térmica desde os niveis profundos (4; =~ 0). Neste caso, os valores
limites de ay; para I — 0 e para I — oo, deduzidas da equagao (2.36), sdo respectivamente:

}1_1)1% a; =0 (2.41)

(NDI — Ngl)ﬁ’hsl
(Np1 — N51)717251 + S

lim ay; = Npassy ~ Npysy (2.42)
I— o0

11



Capitulo 3

Foto-Fem

3.1 Foto-Fem Interferométrica.

Em 1975, Vinetskii e Kukhtarev [31] predisseram voltagens fotoinduzidas aparecendo co-
mo resultado de rapidos deslocamentos espaciais do padrao de interferéncia em regime de
difusdo (ou seja, sem campo elétrico externo aplicado ao cristal), em um experimento de gra-
vacao holografica em cristais fotorrefrativos. Mas s6 em 1986, Stepanov et al. publicaram os
primeiros experimentos sobre as correntes hologréficas medidas em cristais de BSO [32]. Este
efeito (hoje conhecido como o efeito “ Foto-Fem” ou de “ non-steady-state photoelectromo-
tive force”) foi proposto originalmente com o propdsito de sua aplicacao a deteccao de rapida
modulagao de fase 6ptica em frentes de onda complicadas (um importante exemplo desta apli-
cacao foi feita para o sensor hidroactstico interferométrico de fibra éptica desenvolvido por
T.J. Hall et al.[33]), posteriormente muitas aplicagoes interessantes dos fotodetetores baseados
no efeito “Foto-Fem” foram desenvolvidos, como por exemplo mencionamos: a deteccao de
vibracoes transversais e deslocamentos de superficies difusoras [34, 35], “phase-locking” de
laseres independentes [36], perfilometria laser [37], detecgao de ondas ultra-sonicas induzidas
por laser [38].

Um trabalho amplo acerca do efeito Foto-Fem, consistente na descricao da teoria desen-
volvida até entao, dos materiais fotorrefrativos e fotoconductores estudados fazendo uso da
técnica, da revisao das aplicacoes conhecidas, foi publicado por Stepanov no ano 2001[9]. Nes-
ta parte do trabalho de tese nés ampliamos o modelo teérico do efeito Foto-Fem para o caso
de grandes amplitudes de vibracao de padroes de interferéncia, em materiais fotocondutores
monopolares, ausente na teoria desenvolvida por Stepanov, mostrando com nossos resulta-
dos experimentais a confiabilidade de nossos célculos, e determinando além disto, parametros
importantes do processo de transporte de carga nos cristais de BTO.

Em poucas palavras, o sinal foto-fem é gerado na seguinte forma: Um padrao de inter-
feréncia I(x) (fig 3.1a) produz uma distribui¢ao de campo elétrico E';.(x) desfasada um quarto
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de periodo espacial (A/4) de I(x) (fig 3.1b) na auséncia de campo externo. Nao existe cor-
rente elétrica através da amostra curto-circuitada neste estado inicial. Se pode afirmar que a
auséncia de corrente é o resultado da excitagao da fotocondutividade (localizado basicamente
nos maximos do padrao de interferéncia) nas camadas interiores da amostra onde o campo
elétrico de carga espacial ﬁsc(l') é igual a zero. Assumindo agora que o padrao de luz é deslo-
cado rdpidamente (A/4) desde sua posi¢ao original para a direita, fica claro pela fig (3.1b)
que agora todos os maximos do padrao de interferéncia coincidem com os maximos positivos
do campo de carga espacial (para fotocondutividade tipo n). Neste experimento imaginéario,
assumimos que justo apés este rapido deslocamento do padrao de luz, ﬁsc(x) permanece in-
alterado (pois necessita um tempo 7. caracteristico para alcancar sua nova posi¢ao). Como
resultado desta nova diferenca de fase relativa entre a luz e o campo de carga espacial, a
fotocondutividade (que segue todos os rapidos deslocamentos do padrao de luz) é excitada
nas partes da amostra, onde o campo é positivo, produzindo-se um pulso positivo de corrente
através da amostra, estimado em Aj ~ oqEp. Deslocando o padrao de luz para a esquerda se
obtém um resultado similar, porém produzindo-se agora um pulso negativo de corrente. Agora
se introduzirmos deslocamentos periédicos do padrao de luz (i.e. oscilacoes) com freqiiéncia
), resulta uma corrente de saida Ac com a amplitude avaliada anteriormente e freqiiéncia €.
Quando a freqiiéncia de vibracao {2 é muito menor que 7,.-1, 0 campo de carga espacial pode
seguir o movimento do padrao de luz, resultando que a fotocondutividade e o campo de cargas
espaciais mantenham a desfasagem de A/4, resultando em uma corrente (Ac) nula. Entao a
analise do sinal de corrente foto-fem em funcao da freqiiéncia, o periodo da rede e a intensidade
da luz, podem nos permitir encontrar o tempo caracteristico 7, da formacao do campo de
cargas espaciais e os parametros relacionados, como o comprimento de difusao dos portadores
de carga, o comprimento de Debye, e a fotocondutividade especifica dos materiais. Estes
atributos em adigao a possibilidade de detectar o sinal dos portadores de carga diretamente a
partir do sinal da corrente foto-fem, mostram também que esta técnica é flexivel e informativa
para avaliar importantes caracteristicas da fotocondutividade em diversos materiais.

A técnica Foto-Fem ja foi utilizada para caracterizar alguns cristais inorganicos fotore-
frativos : BinS’iOQO [32], GaAs:Cr [11], KNbO3 [39], BilgT’iOQO [40], STxBal_beQOG [41],
CdMnZnTe:V [42], assim como também polimeros organicos fotorrefrativos [43], mas de forma
pouco quantitativa.

A influéncia da absor¢ao da luz foi publicada em [44] para condigdes particulares e para
freqiiéncias grandes (1, >> 1) somente. Alguns experimentos usando padroes de inter-
feréncia oscilantes foram publicados em [45, 43, 32], porém usando toscas aproximagoes no
caso de amplitudes grandes de oscilagao. Nesta parte da tese nés desenvolvemos uma cuida-
dosa formulacio para (j°),a densidade de corrente Dc, o primeiro (%) e segundo (5*?) térmos
harmonicos em () da densidade de fotocorrente holografica para materiais com considerdvel
absorcao, incluindo o caso de grandes amplitudes A de vibracao do padrao de interferéncia.

Um A grande amplifica sensivelmente a resposta foto-fem. O efeito da absorcao sobre a
fotocondutividade e o tempo de resposta holografico 7. é tomado em conta para descrever
nossos dados experimentais adequadamente no intervalo total de Q7,. estudado.
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Figura 3.1: (a)Configura¢ao basica para a observacao do sinal foto-fem em uma amostra fo-
tocondutora curto-circuitada iluminada por um padrdo de interferéncia oscilante. FOM € o
modulador de fase eletro-dptico controlado por um sinal senoidal de fregiiéncia Q. (b) Padrao
de interferéncia I(x), fotocondutividade o(x), e o campo elétrico de cargas espaciais Eg.(x)
mostrando suas fases relativas sob condigies de iluminac¢ao de estado estaciondrio (curvas
continuas). O rapido deslocamento espacial do padrao de interferéncia I(x) um quarto de
periodo espacial (A/4) a direita, resultando em uma diferenca de fase nula entre a fotocondu-
tividade o(x) e o campo de carga espacial Es.(x), € ilustrada pelas linhas pontilhadas.

3.1.1 Foto-Fem em fotocondutores monopolares. Aproximacao de
estado quase-estacionario.

Fazemos uso da teoria de bandas e do modelo de um sé centro!. As equacoes de Poisson, de

continuidade, de densidade de corrente, e as equacoes de taxa de geracao e de recombinacao,

ficam expressas neste modelo pelas equagoes (2.1-2.6).
Se o fotocondutor é iluminado com uma irradiancia da forma:

Iy

I=1(x,t)=1+ E(m(t)e”{:lC + cc) (3.1)
e se |m(t)| << 1, podemos escrever:
_ NO iKz
N(z,t) = Ng + 7(@(15)6 + cc) (3.2)

lassumimos que os elétrons sdo os Gnicos portadores de carga envolvidos no efeito.
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N+

Np(x,t) = Nj) + 713(14(15)6”(‘lC + cc) (3.3)
N =Ny + Ny =Ny (3.4)

1 .
E(z,t) = Ey + §(Esc(t)e’K$ + cc) (3.5)

Considerando o tempo de vida dos elétrons muito menor que o tempo de relaxamento
dielétrico do material e o tempo de modulagao do padrao de luz: (7 << 7, 1/Q), entao:

ON (z,1)
ot
usando esta condi¢ao nas equagoes: (2.1-2.6) e (3.1-3.5), se deduzem as relagoes:

=0 (3.6)

2

a(t)(1 + K?L% —iKLg) = m(t) + iKpr(1 — L—;)Esc(t) (3.7)

D

1Keeg Ny 1Keeq
Alt) = ———Byo(t) + —ra(t) 8 ———F,(t 3.8
(t) N ()+Nga() NG (t) (3.8)
8Esc(t) 1 Eeff
—F,(t) = — t 3.9
o o (t) Tscm() (3.9)
com:
(1+ K?L? —iKLg)
sc — . 3.10
e T T K2 — iKly) M (3-10)
Ey+iEp
Eeff = 3.11
T T K22 —iKlp) (3:11)
onde: e
0
— 3.12
™ 0 ( )
KD KgT
Ep=-—" K28 (3.13)
I q
qNper  Ep N (Np — Np)

Eq— — Npeg = 3.14
1 Kesg K212’ peft Np (3.14)

E
LE = uytEy,, Lp=+VDr, Klgz= EU (3.15)

q

Onde E, é o campo de carga espacial de saturacao; Lg, Lp, e l; sao os comprimentos de
arraste, difusao, e de Debye, respectivamente, para os elétrons fotogerados; € é a constante
dielétrica, ¢y é a permitividade elétrica do vacuo, q é o valor absoluto da carga do elétron e
K =2n/A é o vector da rede.
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Padrao de interferéncia oscilatdrio

A visibilidade do padrao de interferéncia m(t) pode-se escrever neste caso:

m(t) — moeiKASith (316)
ou seja:
l=00
m(t) =me Y. J(KA)e o) (3.17)
l=—00
e a equacao (3.9) fica expressa:
OB, (t) 1 moEeg 'TX :
8t( ) + T—Esc(t) = — "T LS J(KA)e o) (3.18)
sc sC =00

sendo sua solucao:

l=c0 J, (KA)ei(thJrqb)

Eg.(t) = —moE, - 3.19
()= =moBess 2. =1 i, (3.19)
Substituindo esta solucao na equagao (3.7), obtém-se:
l=00 :
moJi(KA)(1 +4lQ ) (101 +)
t) = ! 3.20
W= 2 TrEE —iKip) i+ i) (3.20)

Por outro lado, é possivel mostrar? que a densidade total de corrente fluindo através dos
eletrodos localizados nas faces laterais da amostra, pode-se escrever como:

i(t) = % | " N 8) B (2, 1) da (3.21)

onde L é a distancia entre os eletrodos. Quando N(x,t) e E,.(z,t) definidos pelas equagoes
(3.2)e (3.5) sao substituidos na equacao (3.21), a expressao para a densidade de corrente fica:

3(1) = 0B + [l B3 (1) + a* (1) Bye(1)] (3.22)

onde oy = epNy. Usando-se agora as expressoes de Fy.(t) e a(t) dadas pelas equacoes (3.19)e
(3.20), a densidade de corrente fica expressa como:

. 0o, . . .
j(t) = oo By + Z“(JO +52 452+ ) (3.23)
onde:
3% = 00Ey + %[(aOE_& +a"EL +a B2 + a®ER + o E22 4 L) + ¢ (3.24)

2Na integracdo da densidade de corrente j (dada na equagao 2.5), na configuracio de curto-circuito, a
contribuicao do termo de difusdo para condicoes de fronteira ciclica se faz zero [45].
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5 = %[(a“(E_?C+E;Q)+a”(E_SC+@)+a*“(E_£C+E;2”)+a2“E_?c+a*2“E;cﬂ+---)+cc] (3.25)

7 = 2N (B2 + B2 + "B + a "BR + " EY +a B + ) + o] (3.26)

a partir das equagoes (3.24-3.26), e usando-se as expressoes para F.(t) e a(t) dadas nas
equagoes (3.19)e (3.20), acha-se para o caso Ey = 0:

=0
jQQ = 0
i = F@ES +GEL+ "By + OBl + 0 OE + a" B2
+ a®EQ 40 XE. 2+ ) (3.27)

Substituindo as expressoes dadas nas equagoes (3.19)e (3.20) na expressao anterior, e
(considerando a expansao até termos de segunda ordem (42(2) mostrados na equacao (3.27)),
o primeiro harmonico da densidade de corrente fica dado, em forma explicita:

.0 _Ugm%Epjl(KA)QTM

j Jo(KA) 3J5(KA)

(14 K212)? ell (14+1iQ7s) (14 2iQ7s) (1 — iQ7y) e

(3.28)

Esta equagao (3.28) se reduz a Eq.(72) da Ref.[9] para a condicdo KA << 1. Neste caso a
analise de ;% fica trivial:

2

j _Q/QU 6z‘Qt]
2 (1+K2%2)(1+ K?L%)

1+ i€/

EpRe]( (3.29)

Para valores pequenos de €2, o sinal cresce linearmente com {2, e para freqiiéncias €2 >> )y o
sinal alcanga saturacao, sendo a freqgiiéncia de corte caracteristica Qy = 7,,'. A dependéncia
com a freqiiéncia espacial, também obtida da equagao (3.29), mostra que na aproximagao de
baixa freqiiéncia de modulagao (2 < 7.;'), o sinal cresce linearmente com K, o qual reflete o
crescimento geral do campo de difusao Fp o« K.

Para altas freqiiéncias de modulagao (2 > 7,.!) o sinal inicialmente cresce com K pela
mesma razao, e para K = L7, o sinal alcanca seu méximo absoluto (caso K?I? << 1), logo
ele decai com 1/K devido a difusdo dos portadores de carga. Estas andlises sao mostrados no
grafico (3.2).

Voltando a equagao (3.28), o cdlculo da parte real nos leva a expressar j(¢) como:

a oom2EpJy (KA)Qry

T T T K22)2(1 + 02r2) (1 + 40272)

{[(Jo(KA) + 3J,(KA))(1 4 2Q%72) + 2Jo (K A)Q*72 ] cost

+ Q7 [(Jo(KA) + 3J2(KA)) + 4Jo(KA)Q*12]5inQt } (3.30)

X
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Figura 3.2: O mddulo da densidade de corrente j¢ dada pela equacdo (3.29), no caso de
pequena amplitude de vibra¢io (KA << 1)), é mostrada em func¢do da freqiéncia temporal
Q e em funcdo da freqiiéncia espacial K. Qq = 5 Hz, K = 10'm™', Lp = 0.15% 107 m e
ls = 0.05 %1075 m correspondem ao grifico em funcao da freqiéncia. Qrye = 1, Lp/ly = 2.5,
correspondem ao grafico em fun¢ao de KLp.

A expressao (3.30) para j depende somente de dois grupos de parametros do material, um
dos quais é 74, ja definido na equacao (3.10) e o outro é:

00Tsc €<y
E = . 1
A (1+ K2L2)(1+ K22) (1 + K22)? (3:31)

a partir de A ¢ possivel calcular [; (assumindo que € é conhecido). De A/72 por sua vez, é
possivel computar oo/(1+ K2L?) o que nos permite achar oy sempre que Lp seja conhecido.
A amplitude [j?| calculada a partir da equagao (3.30) é:
Q| O'gngpjl(KA)QTM
(1 4+ K212)2(1 + Q%72)(1 + 49%72)
x {[(Jo(KA) + 3Jo(KA)) (1 + 2Q%72) + 2Jo(KA)Q*72]?
+ P2 [(J(KA) + 3J,(KA)) + 4Jo(KA)Q?2)? }1/2 (3.32)

c

J

o médulo do primeiro harmonico temporal da fotocorrente |j| (medida pelo amplificador
Lock-in), é particularmente interessante em duas condigoes limites: Q7 > 1 e Qrge < 1,
sempre para {27 < 1. No primeiro caso a expressao se simplifica a:
o oolm|’Ep
~ JI(KA)Jo(KA

~ 4p, JU(KA)Jo(KA) (3.33)

sC

que é independente de 2. Na outra condicao limite, Q7. < 1, a expressao (3.32) nos leva a:

%L(KA)(JU(KA) +3J5(KA))

~ QA|m|’Ep JI(KA)(Jo(KA) + 3Jy(KA)) (3.34)

|jf]2| ~ Qee,
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que é linearmente dependente de 2.

As expressoes nas equagoes (3.28), (3.32), (3.33), e (3.34) sao diferentes das ja repor-
tadas na literatura [45, 32, 43] no caso de grandes amplitudes de modulagao, onde a parte
dependente de KA em |j%| ¢é freqiientemente aproximada pela expressao Jo(KA)J;(KA).
Tal aproximacao é adequada para o limite de alta freqiiencia (27,. > 1, como se deduz da
equagao (3.33), entretanto pode levar a considerdvel erro no caso 27, < 1, representado pela
equacgao (3.34). Nesta tltima condi¢ao a aproximacao reportada anteriormente produz, para
KA = 1 radiano, um valor que é ~ 1.4 vezes menor que o calculado a partir da equacao
(3.34). Esta distinta relacao com a freqiiéncia temporal pode confundir a andlise tedrica da
dependéncia em freqiiéncia dos dados experimentais. Curiosamente, o uso de KA /2 (usual-
mente aceita somente para a condi¢io KA < 1) em vez de Jo(KA)J;(KA) resulta em uma
muito melhor aproximacao, ainda para relativamente grandes amplitudes de modulacao: para
o mesmo KA = 1 radiano, o resultado é somente ~ 3% menor que o valor exato, mas o erro
se incrementa fortemente ao incrementar KA.

Em muitos materiais fotorrefrativos, os efeitos produzidos pela absorc¢ao da luz nao podem
ser desprezados. A matéria foi analisada previamente em [44] para o caso {275, > 1. Nés vamos
analisar nosso sinal® em uma ampla faixa de freqiiéncia, pelo que consideraremos também
o efeito da absorcao sobre o tempo de resposta holografico, além do 6bvio efeito sobre a
fotocondutividade. Devido a absorcao do material, a irradiancia decresce exponencialmente
ao longo da espessura da amostra (que consideraremos orientada na dire¢ao do eixo z), entao
a variacao da fotocondutividade e do tempo de resposta, de acordo as equagoes (2.31)e (3.10)
ficaram expressas:

o0(z) = 00(0) ™ * (3.35)
7—sc(Z) — 7—sc(O) 60&2 (336)

onde 0¢(0) e 75 (0) s@o os valores no plano de entrada ao interior da amostra e « é o coeficiente
de absor¢io efetivo. A expressao de |7 dada na equacdo (3.32) é também dependente de z,
pois contém os termos oq(z) e Ty.(2), assim a escreveremos como |j(z)| para deixar indicado
explicitamente esta dependéncia.

O valor da fotocorrente medida experimentalmente esta dada pela expressao:

= H [ ()l (3.37)

onde H é a altura e d a espessura da amostra. O ajuste teérico * da equagao (3.37) para
nossos dados experimentais leva-nos a obter os parametros A e 7y, definidos pelas equacoes
(3.31) e (3.10). Iy é determinado para o limite Q7,. < 1, na equacao (3.34), enquanto que oy
é determinado para o limite Q7 > 1, na equagao (3.33).°

Simulagoes da fotocorrente obtida pela equacao (3.37), usando valores dos parametros
conhecidos por outras técnicas para o BTO puro, sao mostrados nas figuras (3.3) e (3.4).

3N6s vamos a considerar que o campo de cargas espaciais acha-se orientado na direcio R

10 célculo da integral na equacgdo (3.37) e o programa de ajuste de dados sio mostrados no apéndice B

SE interessante mencionar que a equagao (3.34) independe da absorcao, fato que deve certamente facilitar
o processamento de dados, trabalhando nas adequadas condig¢oes experimentais.
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Figura 3.3: O mddulo da fotocorrente |i}| dada pela equagdo (8.37), considerando a absor¢io
do material (curva azul) e sem considerar a absor¢ao (curva verde), é mostrada em fungao
da freqiiéncia temporal 2. Os dados usados nesta simulacdo foram: Lp = 0.15x 106 m, I, =
0.05%107% m, 0., = 1.27+ 107 9mQ~' W=, o = 1292m™" (para X\ = 532nm ), Iy = 396Wm™2,
mo = 0.6 e KA = 1.1 rad. Para um suposto cristal de BTO de espessura d = 2.05 mm e
altura H = 7 mm.

3.1.2 Tempo de vida longo dos portadores de carga

Consideraremos agora como mudam os resultados previamente obtidos para os fotocon-
dutores monopolares, no caso de alta freqiiéncia (2) de modulagao e/ou alta intensidade da
irradiancia. Neste caso nao podemos supor que 27 < 1 e por isso:

ON (z,1)
ot
e das equagoes (2.1-2.6) e (3.1-3.5), resulta:

£0 (3.38)

2

ra(t) =m(t) — (1 + K?L3, — iKLg)a(t) + iKpr(1 — %)Esc(t) (3.39)
T .. T . 1
ESC t 1 - Esc t _Esc t
A kg W+ M g gy e+ 7 Beell)
E.
= L) (3.40)
TSC

as solugdes das equagdes (3.39) e (3.40), no caso em que m(t)= mq K25 30

Bolt)= 3 —moJy(KA)(Eo + iEp)e’
sell) = 14+ K212 — iKlp + Q[ + 7 (1 + K213, — iK Lg)] — Q%170

[=—¢

(3.41)
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Figura 3.4: O mddulo da fotocorrente |iY| dada pela equagio (3.37) é mostrado em fungdo da
amplitude de modulagio (KA), para diferentes freqiiéncias temporais. A posi¢cao do mdzimo
depende da freqiiéncia no caso em que Q7 K 1, € no caso Q1. > 1 0 maximo fica definido em
KA = 1.1 rad. A simulagdo foi feita para um cristal de BTO com as mesmas caracteristicas
usadas na simula¢do dada no grdfico 3.3, e para as mesmas condigoes de irradidncia (Ts. =
0.022 s).

a(t) . i —m()Jl(A)(l + ilQTM)eith
- 1 + KQZE — ZKlE + ZlQ[T + TM(l + KQLQD — ZKLE)] — Z2Q2TTM

[=—0o0

(3.42)

a partir das equagoes (3.24-3.26), e usando-se as expressoes para Fi.(t) e a(t) dadas nas
equagoes (3.41)e (3.42), acha-se para o caso Ey = 0:

j N
20 =
Q _O'Omgjl(KA)EDQTM
7= (1+ K22)?
KA iQt
Re{ : JS( r Q2717
[1 + Zﬂ(m + Tsc) - 1+K213]

3y (KA)el

: = : )  (3.43)
[1+ 2 + Toe) — T ][l — Qi + o) — gt

A equagao (3.43)se reduz a equagao (3.28) no caso em que o tempo de vida dos portadores
de carga livres é desprezivel (7 — 0).

No caso de pequena amplitude de modulagao (KA < 1), o médulo do primeiro harmonico
da densidade de corrente hologréfica, deduzida a partir da equacao (3.43), fica dado por:
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|jQ| _ O'OngDJU(KA)Jl(KA) QTM

(3.44)
1 K?2[2)2 TT T
( + s) \/(1 _ IQiKzMZSz)Q +Q?(m _|_,7-SC)2

A figura (3.5) mostra o efeito do tempo de vida grande dos portadores de carga na resposta
em freqiiéncia do primeiro harmonico da densidade de corrente holografica para o caso de

pequenas amplitudes de modulacao. Neste caso se observa que o sinal decresce para freqiiéncias
altas.

T

B

i i " i
a 2500 £000 TE00 10000

L HE)

Figura 3.5: O mddulo da densidade de fotocorrente |j| dada pela equacdo (3.44) é mostrado
em fungao da freqiéncia de modulagao (X)), para trés diferentes tempos de vida dos portadores
de carga livres (T = 1% 10 %s: curva verde, 7 = 1% 10 5s : curva celeste, e 7 = 1% 10~ 4s:
curva azul). A posi¢iao do primeiro mdzimo depende do valor de 75, e o valor da freqiiéncia

no inicio da caida do sinal depende do valor de 7. O valor de 74 = 0.001s foi usado nas trés
CUrvas.
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3.2 Foto-Fem Num Padrao de Speckle

Superficies rugosas iluminadas por luz coerente geram um padrao speckle. Pode-se descr-
ever o speckle como uma distribuicao granular e aleatéria da intensidade da luz. A andlise do
movimento de padroes speckle constitui um método 6ptico simples que permite medir desloca-
mentos, deformacdes, e vibracoes de superficies rugosas. A aplicacao de cristais fotorrefrativos
e 0 uso de padrdes speckle gravados em tempo real ji foram reportados [46, 47, 48, 49, 50, 51],
mas nao existe, até esta data, um trabalho publicado fazendo uso da técnica Foto-Fem usando
um padrao speckle e onde se ache o desenvolvimento tedrico do efeito para permitir auto-
calibrar as medicoes feitas e/ou caracterizar os cristais fotorrefrativos usados. Nesta se¢ao
da tese apresentamos um modelo tedrico para o efeito Foto-Fem nos casos de um padrao de
iluminacao speckle gaussiano estaciondrio e vibrante. O estudo da dependéncia em funcao da
amplitude de vibracao do primeiro harmonico da fotocorrente, calculada no caso do padrao
speckle vibrante, no regime de difusao, ¢ feito, achando-se para o caso de nao saturagao de um
cristal monopolar, (baixa irradiancia), e na regiao de alta freqiiéncia (75 > 1), um maximo
bem definido do sinal, o que permitiria autocalibrar um dispositivo de medida baseado neste
fenomeno.

No capitulo 6 da terceira parte da tese, mostramos o uso desta técnica e o ajuste de nossos
resultados experimentais com o modelo tedérico aqui desenvolvido.

3.2.1 O Padrao Speckle Estacionario

+
No modelo de um centro e no caso estaciondrio (3(]8\;17) = %—JZ = 0), das equagoes (2.1-2.6),
se deduz:

V.7 =0= ? = ?0 = cte (3.45)

Das equagoes (3.45) e (2.5), resolvendo para o campo elétrico, temos:

—
Jo

D
E=-10_Zyw 3.46
N (V) (3.46)
Por outro lado, como 8(]8?) = 0, as taxas de geracao e recombinacao sao iguais (G = R), pelo

que das equagoes (2.3 e 2.4), temos:

(ND—NE) sI (ND—NE)
YNy hv YNp

A equacao (3.47) mostra explicitamente os dois termos que contribuem para a densidade
de portadores de cargas livres na banda de conducao (N): um primeiro termo devido a
fotoionizagao (N;) e um segundo termo devido a exitacao térmica (N7 ), e onde a dependéncia
espacial do N estd dada pela dependéncia espacial da irradiancia (I).

Um padrao speckle originado por luz coerente espalhada por uma superficie rugosa usual-
mente tem uma estrutura espacial bem definida com visibilidade perto de 1, tendo-se sepa-
racao das dreas iluminadas com as areas nao iluminadas. Em primeira aproximacao, o padrao
speckle pode considerar-se formado de um conjunto de distribuicoes gausianas de luz cujos
diametros estao distribuidos ao redor de um diametro médio de speckle. Entao:

N =

p=Nr+ Nr (3.47)
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I=1Ie 73 (3.48)

onde Dy é o diametro médio do speckle. Assim pode-se escrever N em coordenadas normal-
izadas (x = X/Dy, y = Y/D;) como:

N = NG e @) 1 Ny (3.49)

substituindo a expressao de N dada pela eq.(3.49), na eq.(3.46), o campo elétrico fica dado
por:

7}0 + 2D (z,y,0)e @)
eMNz?h(e*(ﬁer?) + NT/N;J)}Z) uDy (e*(m2+y2) + NT/NI?h)

E =

(3.50)

A irradiancia e a distribuicao dos portadores livres N, na banda de conducao tém simetria
cilindrica. O campo elétrico tem simetria cilindrica no caso de que o campo elétrico externo
aplicado (Ey) seja zero, pois neste caso jo é zero. A figura (3.6) mostra a densidade de
portadores livres na banda de conducao (N), eq.(3.49), o campo elétrico (E), eq.(3.50), e a
densidade de carga total p = (N, — N — N,), ao longo do eixo normalizado x, sem campo
externo aplicado. Neste grafico é observado que o campo elétrico é zero na posicao do maximo
da densidade de portadores livres. As figuras (3.7 e 3.8) mostram o campo elétrico eq.(3.50) ao

-4 -2 0 2 4

w —

Figura 3.6: A densidade de portadores livres (N ), a distribui¢io do campo elétrico (E) sem
campo externo aplicado (Vo = 0), e a distribuicao da densidade de carga (p) em funcao da
coordenada normalizada x. O valor Ngh/NT = 0.02 foi usado neste grafico.

longo do eixo normalizado x, em funcao do quociente N;())h /Nr e da voltagem externa aplicada
Vo respectivamente. O quociente NI?,L /N determina a posicao e amplitude do maximo do
campo elétrico.
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Figura 3.7: A componente x do campo elétrico (E) dado pela Eq.(3.50), para trés valores
distintos do quociente N;)]h/NT em fun¢do da coordenada normalizada z. Vo = 0, Dy = 1 um
foram usados.

A densidade total de corrente ? da eq.(2.5) para uma configuracao de curto-circuito, com
uma voltagem V[ aplicada aos eletrodos colados nos lados da amostra e separados por uma
distancia L, pode-se escrever:

1 [L/2
Jj= Z/L/Z euN Edzx (3.51)

Substituindo a expressdo para o campo dado pela eq.(3.46) e tendo em conta a simetria
espacial da funcao N, a densidade de corrente j fica, no caso estacionario, j = j,, onde:

L)2

(3.52)

L/2 iod
EM:%:/ Jod
—LJ2 -2 eulN

Observando-se a dependéncia linear da densidade de corrente com a voltagem externa aplicada.

3.2.2 O Padrao Speckle Vibrante

Considerando um deslocamento A do padrao speckle ao longo do eixo x, a intensidade da
luz, I, dada pela equagao (3.48) fica:

I — Ioe*(y2+($+5s’inﬂt)2 (353)

_ A
onde § = o
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Figura 3.8: A componente x do campo elétrico (E) dado pela Eq.(3.50) para trés valores
distintos da wvoltagem externa aplicada (Vg), em fun¢io da coordenada normalizada . O

valor N;,)h/NT = 0.001 foi usado, para um diametro de speckle médio Dy = 1 um e para uma
distancia entre os eletrodos de 1mm.

A equagao (3.53) pode ser escrita como:

J = Ioef(m2+y2+%)ef(m:ésinﬂtf%cos%lt) (354)
de modo que a densidade de portadores de carga livres N fica dada por:

N = Nghef(m2+y2+%)67(2m55inﬂt7%cos?ﬂt) + NT (355)

Na aproximagao de alta freqiiéncia (Q75. > 1) podemos considerar que N vibra na presenca
de um campo estacionario médio E que pode ser descrito por:

—

7o D < V(N) >

E=_—Jo _ 3.56
eun< N> pu <N> ( )

Onde:

< N >= N%e @5 f, (2, 8) + Ny (3.57)

com: 0 on /0

7r . 2
fl (517, 5) — 2_/ ef(2m5sznﬂt7%cos2§2t)dt (358)
m™Jo

2 . 2

< V(N) >= _ﬁNI())he_(xz—i_yQ—i_%)(xfl(xa 5) + 5f2(l', 5)7 yfl(xa 5)a 0) (359)
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com:

f2 (1‘, 5) _ 2& /27T/Q Sithe—@x(Ssith—%cos?ﬂt) dt
7w Jo

(3.60)

Numa configuracao de curto-circuito, a densidade de corrente, j, ao longo do eixo x, fica

expressada como:

_ep /LL//22 (@22 +5) — (228sin0t— cos208) Nr]
- jo 2D Npye (s @h+00) (a6
. .
e/LNz()]he_(x2+y2+%)f1 +Np  HD; Nz? @ty fl + Nr
COmao:
. 2
ef(2mésznﬂt7%cos2ﬂt) -1
54 ) 254
— 60—
+ 16 +x 1 +
5 0°
52 254
n [5 2524 x2 + — + ...]cos2Qt (3.62)

Entao, as componentes da densidade de corrente j ao longo do eixo x, escrita em termos dos
harmonicos da freqiiéncia de vibracao (€2) ficam expressadas na forma:

P (@2 +y2+50) 54 252 v?6t,  Nr
- = (14 =+ 270" = ——) + 5]
epuNyy L L/2 16 4 Now
(2?24
% [ ]0 2D N;,]he (@°+y"+ 2 )(flffl —+ 5f2)]dx (3 63)
2 - 2 .
eMNI()Jhe—(xuszr%)fl + Ny 1Dy Nghe_(x2+yz+%)f1 + Ny
Q) L/Q 53 5
J _ / @+ +5) (_ous 4+ T _ 358 4 O
ep Ny, L L/2 ( 0T * 8 )
(2?24
- Jo 2D NSe 5 (afy +5f2)]dx (3.64)
eMNI()Jhe—(xuszr%)fl + Ny nDy N:,[,]he_(‘”“yw%)fl + Ny
20 2 254
J — /L/2 93+y+ )(5__152524_&_*__
e Ny, L L/2 2
% [ ]U 2D NI?h *(12+y2+ (l‘fl + fQ)] ZE (3 65)
euNghe_(xZ‘i‘yz'i'%)fl + NT MDS NI()) ($2+y + fl + NT
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A partir da equacdo (3.64), pode-se calcular o primeiro harmonico da fotocorrente (i%?).
Em particular, no caso do regime de difusio (V5 = 0), a fotocorrente (i) fica:

% H/2  rL/2 2,2, 82 3 60
- E / / 2@ YT (L9 + T 383 4+
ep Ny, > D —H/2 7L/2€ (200 + g + 8 )
)
« —whFof) (3.66)
—(z2+4y2+ L) Np
e 2 f1+N0h

A componente x do campo elétrico médio é mostrada nas figuras (3.9 e 3.10), em fungao

do quociente (]]\}7—5), e da amplitude de vibracao 4.
ph

Figura 3.9: O campo elétrico médio(E,), para trés valores distintos do quociente r = ]]\\[[—OT, e
ph

para 6 = 1.5 € mostrado em funcdo da coordenada normalizada z. r, 0 determinam a posicdo
e amplitude do mdximo do campo elétrico.

Simulagoes da fotocorrente obtida pela equacao (3.66), em funcao da amplitude de vibracao
J, para distintos valores do quociente (]]VV—OT), sao mostrados na figura(3.11). Um méaximo bem
ph

definido da fotocorrente i* pode ser observado aqui para o valor de § = 0.76, de modo que o
conhecimento do tamanho médio do grao speckle (D) pode-nos levar ao cdlculo da amplitude
de vibrac¢ao (A) do padrao speckle: A = 0Dy, possibilitando a autocalibragao nesta técnica.
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Figura 3.10: O campo elétrico médio(E,), em funcio da coordenada normalizada © e em
funcdo da amplitude de vibracdo 6. O valor Y& =

o 0.01 foi usado nesta simulacao.

120

100

i“ftpa)

=0 ¢

Figura 3.11: Dependéncia do primeiro harménico da fotocorrente it com a amplitude de vi-
bracdo normalizada 8, para distintos valores do quociente r =

~o- Os mdzimos da fotocorrente
ph
correspondem a § = (.76
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Capitulo 4

Métodos Opticos nao-holograficos.

4.1 Oxido de Bismuto e Titanio Bi15T104.

Cristais com a férmula quimica de BijsMOq, onde M = Ge, Si, ou Ti (BGO, BSO,
BTO), sao conhecidos como Silenitas. Estes cristais exibem propriedades notaveis: eles sdo
piezo-elétricos, elétro e elasto-Opticos, opticamente ativos e fotocondutores. Devido a essas
propriedades eles podem ser usados em uma variedade de aplicacdes assim como holografia
em tempo real ou em processamento de imagens. Cristais da familia Silenita sao importantes
devido a sua rapida resposta temporal, e, no caso de BTO, a sua grande sensibilidade no
vermelho.

As silenitas cristalizam no sistema cibico, corpo centrado, no grupo espacial 123 (figura
4.1). O parametro da rede, no caso do BTO, é a = 10.145 A(Angstrém). Os dtomos de titanio
ocupam os vértices e o centro da célula cubica e sao tetraedralmente coordenados com atomos
de oxigénio (Ti-O = 1.71 A). Os dtomos de Bismuto sio heptacoordenados: cinco dtomos de
oxigénio formam um arranjo octaedral incompleto, com Bi-0: 2.07 A, o restante dos dtomos
de oxigénio sao eletrostaticamente coordenados com o par eletrénico 652 em Bi*t a distancias
de 3.17 A, do Bismuto [52]. A vacancia de Titanio na rede é sugerida como defeito intrinseco
no BTO. A natureza deste defeito foi definido como um defeito complexo formado pelo par
(Bit+hg). Este defeito intrinseco é associado com a ocupacao imprépria do tetraedricamente
coordenado sitio T4 por um B3t acoplado com um buraco ™ na vizinhanca do tetraedro
formado pelos dtomos de oxigenio. Este defeito é considerado o centro aceitador responsavel
de conducao tipo p e é também considerado responsavel do aumento na absorcao, na regiao
de 2.2 - 2.8 eV, perto da borda de absorcao intrinseca do cristal, cujo gap de energia é de 3.1
eV a temperatura ambiente (figura 4.2) [53].

Os cristais de BTO estudados aqui, foram crescidos' orientados na diregao [001], usando
o método de “top seed solution” e a técnica “pulling”, a temperaturas na faixa de 900 a
950 9C, a partir da solucao de BiyOs e TiOy com uma maior concentragao de BiyOs [55,

INo Laboratério de Crescimento de Cristais do Instituto de Fisica de Sao Carlos/USP
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Figura 4.1: Célula unitdaria do BTO mostrando o tetraedro ao redor dos dtomos de Titanio

Os circulos pretos representam dtomos de oxigénio e os circulos brancos, dtomos de Bismuto
Reproduzido de ref.[52]
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Figura 4.2: FEspectros de absor¢ao e fotocondutividade do BTO. Espectros de absor¢ao a.

(1)T = 90K, (2)T = 300K, (3)T = 400K e (4) Espectro de fotocondutividade a T = 300K.
Reproduzido de ref.[54]

53]. Estudos das propriedades elétricas e dielétricas, caracterizacao Optica e magnética destes
cristais assim como estudos dos defeitos intrinsecos e dos parametros de crescimento destes
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cristais de BTO foram feitos no Laboratério de Crescimento de Cristais do Instituto de Fisica
de Sao Carlos/USP.

Em BTO puro, a anisotropia do espectro de ressonancia paramagnética eletronica (EPR)
foi relacionada & presenca de impurezas de Fe3". Medicoes usando a técnica “impedance
spectroscopy” levaram a determinar uma energia de ativagao de 0.99 eV, uma resistividade
de 8.5% 10" Qcm e uma permitividad elétrica e = 50 para o BTO a temperatura ambiente[56].

Cristais de Bi15TiO4 puros (etiquetados BTO-008 ,BTO-010, BTO-011 e BTO-013) foram
analizados, assim como também os cristais dopados:

BipTip7Gag 3099 etiquetado BTO:Ga(30),

Bi12’04Ti0.76V0.16 020 etiquetado BTVO—OOQ,

BilgTio_gceg_l 020 etiquetado BTO: Ce,

Bi12Ti0.ng0.1 020 etiquetado BTO:Pb.

Todos os cristais foram preparados usando a técnica “top seed solution” [56, 55, 57|, usando
procedimentos similares e a mesma composicao quimica, exceto pelos dopantes. A figura
(4.3) mostra uma representacao esquematica e a tabela (4.1) lista as dimensoes das amostras
utilizadas em nossos experimentos.

d —=
[001] (
(001} "‘
=| H
(110) =
[ I L 1
BTO

Figura 4.3: Representa¢ao esquemdtica das amostras de BTO utilizadas em nossos experimen-
tos.

Mudancas na absor¢ao e na condutividade induzidas pela luz nestes cristais, foram anal-
isados em experimentos de trasmitancia e fotocorrente, respectivamente, como descrevemos a
seguir.
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Tabela 4.1: BTO - Amostras
d L H
(mm) |
BTO-008 | 3.45 3.95 6.0
BTO-010 | 8.1 5.95 6.05
BTO-11 | 2.05 6.20 7.0
BTO-13 | 2.35 6.95 10.25
BTO:Ce | 6.05 6.05 7.55
BTO:Pb | 6.0 6.05 7.5

4.2 Fotocromismo nos cristais de BTO.

Determinamos a absorcao dos cristais de BTO puros e dopados, por medida direta da
trasmitancia usando o arranjo experimental mostrado na figura (4.4).

Laser E L

D,

Figura 4.4: Um feixe laser é expandido, filtrado e colimado pelos componentes F e L. O feixe
colimado € dividido em dois, um dos feixes € focalizado pela lente Ly no fotodetector F D, e é
usado para medir a irradiancia incidente sobre o cristal, Iy, o sequndo feixe € levado a incidir
normalmente sobre o cristal, e a irradiancia transmitida I' é medida pelo fotodetector FDs .

As medidas de g e «y; foram feitas de uma maneira simples: um feixe laser de secao
transversal de irradiancia uniforme foi projetado sobre o cristal de BTO e a irradiancia trans-
mitida I foi medida como funcao da irradiancia incidente I,. Ambas as irradiancias foram
corrigidas por seus respectivos valores no interior do cristal como segue:

cosl

1(0) = Iy(1 — R) (4.1)

cosb;
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_I'" cosb
1 — Rcosh;

onde R é a reflectancia na interface, 6 e #; sao os angulos de incidéncia ao exterior e no
interior da amostra (que sdo zero nosso caso), respectivamente. Toda a luz transmitida pelo
cristal é focalizada sobre um fotodetector para evitar possiveis efeitos de lente produzidos por
as amostras espessas, devido a seu alto indice de refraccao (n = 2.6).

A irradiancia transmitida é calculada para estas condicgoes, a partir da intensidade incidente
I(0) como segue:

1(d) (4.2)

ol
& = —(Ofo + Oéli)I (43)
(agb + a)l + ape
i = 4.4
o+ bl +c (4.4)
cuja solucao é:
a (agb + a)lo + agc It
—— = —qpd 4.5
apb +a n(agb—l—a)lt—i—ozoc nI(O) a0 (45)
que pode ser simplificada para as condigoes limites:
I' =1(0) e~ ot para 1(0) =0 (4.6)
a
—(ap + —)d
I'=1(0)e ( b) para I(0) = oo (4.7)

A figura (4.5) mostra (pontos pretos) um resultado tipico da medida de trasmitancia em
um cristal puro de BTO (etiquetado BTO-010), onde a relagao nao linear entre I' e 1(0) é
evidente.

Ajuste tedrico dos dados experimentais com a equacao (4.5), como é mostrado na figura
(4.5), com R = 0.2 e § ~ 0 proporcionaram?:

v, = 662m % = 198m ! g = 0.75W/m? (4.8)

expresando estes resultados em termos dos parametros do modelo de dois centros nas Eq.(2.33)
e Eqgs.(2.36-2.39):

(I)Oéo ~ (NDI_NBH)SI (49)
% ~ Npysy (4.10)
/b ~ fohw (4.11)

7'17”2(ND1 - Nf)rl)é’l

2(s diversos programas de ajuste de dados usados na tese sao mostrados no apéndice B.
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Figura 4.5: Irradidancia transmitida I' versus irradiancia incidente Iy, medidas usando um
feize laser uniforme de 532nm de comprimento de onda, na amostra BTO-010. A curva verde
representa o melhor ajuste tedrico dos dados experimentais (pontos pretos), usando a equa¢ao

dados experimentais correspondentes aos distintos cristais analisados sao apresentados na
tabela (4.2). Para comparagao, uma das amostras foi também analisada no comprimento de
onda A = 633 nm, mostrando menor absorcao, mas exibindo um comportamento fotocromico

Tabela 4.2: Parametros de absorcao medidos nos cristais de BTO

mostra BTO-010 | BTO-011 | BTO-013 | BTO:Ce | BTO:Pb
a, (m 1) | 662 (49.17) | 658 583 430 73
a/b(m=) | 198 (22.7*) | 242 226 138 250
¢/b (W/m2) | 0.75 (1.7*%) 0.7 0.34 0.7 0.29

(**): 633nm comprimento de onda
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Os dados na tabela (4.2) mostraram que os cristais de BTO dopados e nao dopados exibem
forte efeito fotocromico, caracterizado (na saturacao) pelo quociente a/b.

O efeito fotocromico é desprezivel para uma irradidncia muito menor que ¢/b, enquanto que
para uma irradiancia muito maior, a saturacao da absorcao é alcancada. Esta irradiancia limite



é comparativamente pequena (umas poucas centenas de W /cm?) para os cristais analisados.

4.3 Condutividade.

Pode-se medir a condutividade (o) usando-se duas técnicas: holografica ou elétrica. A
primeira estd baseada na gravacao de um holograma e na medida do tempo necessario para
seu apagamento. Na medida da fotocondutividade (o,;,) utiliza-se iluminagao uniforme, e
na medida da condutividade no escuro (0,), avalia-se o relaxamento do campo de cargas
espaciais no cristal mantenido no escuro. O tempo de relaxacido é 7y x Ty = €gg/0, onde
€ é a constante dielétrica, £y é a permitividade elétrica do vacuo, e o, é a condutividade. O
método foi descrito em detalhe, com especial atencao enfocada na influéncia da absorcao sobre
o tempo de resposta do cristal ao longo da espessura do cristal [58].

O método elétrico para medir a condutividade estd baseado na medida direta da corrente
originada na amostra iluminada (fotocondutividade) ou nao iluminada (condutividade no
escuro), sujeita a agdo de um campo elétrico externo. O arranjo experimental usado para
medir a condutividade no escuro e a fotocondutividade, ¢ mostrado na figura (4.6). Um
amplificador operacional é usado como um conversor de transimpedancia para transformar a
pequena corrente originada em voltagem, que é medida usando um instrumento adequado: um
simples voltimetro, no caso da corrente (DC) no escuro, ou um amplificador lock-in sintonizado
em freqiiéncia e fase para medir a fotocorrente modulada, como sera descrito mas adiante.

o+ HV

Bto

| — R |
L 4 %
L

Figura 4.6: Arranjo esquemdtico para a medida da condutividade no escuro e da fotocondu-
tividade. O feize laser é modulado a freqiiéncia Q,usando-se o chopper (CH), logo o feize é
filtrado e expandido, usando-se um filtro espacial (SF), e colimado, usando-se una lente (L).
O feize chopado, expandido, e uniforme incide sobre a amostra, que produz uma fotocorrente
sob a a¢ao de uma voltagem (HV). Um amplificador operacional (OA) com uma resisténcia
de feedback (R) e capacitor (C) transforma a corrente numa voltagem que € lida usando-se
um lock-in amplificador sintonizado na freqiéncia Q e na fase do sinal (para o caso da foto-
condutividade), ou um simples voltimetro (no caso da condutividade no escuro).
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4.3.1 Condutividade no escuro.

As condutividades no escuro dos cristais de BTO sao muito pequenas, n6s medimos cor-
rentes do ordem de 10~'* Amperes, para campos elétricos externos aplicados de 0 a 4 KV /cm.
Devido a isto, a superficie dos cristais e os suportes tiveram que ser cuidadosamente limpos
para evitar correntes parasitas. A figura (4.7) mostra a corrente (Dc) medida no escuro para
um cristal de BTO puro (rotulado BTO-008). A partir dos dados obtidos para a amostra nao
exposta previamente a luz (circulos), achou-se o4 = 7.8 x 10 14(Qm) !, enquanto que, a partir
dos dados correspondentes a mesma amostra, mas previamente exposta a luz até alcancar a
saturagao (quadrados), achou-se o4 = 9.6 * 107'4(Qm)~' . Em ambos casos a corrente foi
nao-linear para campos aplicados maiores que aproximadamente 4 KV /cm, como pode-se ob-
servar na figura menor inserida na figura (4.7), isto provavelmente se deve a algum tipo de
limitacao de carga espacial ligada a presenca de uma muito baixa concentracao de cargas livres
no volume da amostra. Este efeito nao foi detectado nos experimentos de fotocondutividade
onde esperava-se que a densidade de cargas livres fosse muito maior que no escuro.
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Figura 4.7: Condutividade no escuro: corrente Dc medido no escuro para o BTO-008 ndo
exposto previamente a luz (circulos), e para a mesma amostra previamente saturada (quadra-
dos). As retas mostradas sao os melhores ajustes dos dados, levando a o4 = 7.8 x 107 /(Qm)
para o primeiro e og = 9.6 x 1071/(Qm) para o sequndo caso. A figura inserida mostra a
relacdo nao linear aparecendo para grandes valores do campo aplicado.
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As condutividades no escuro (04), medidas para as distintas amostras, estao relacionadas
na tabela (4.3). Nesta tabela mostra-se também, para fins de comparacao, os valores de oy
calculados a partir de técnicas holograficas (holog.) e de impedancia complexa transcritos das
refs. [56, 10].

E interessante notar que os valores calculados para o4, pelas diferentes técnicas, sao aprox-
imadamente similares para os cristais de BTO nao-dopados. Para as amostras dopadas
(BTO:Pb e BTO:Ce) entretanto, a técnica de impedancia Ac leva a resultados diferentes.
Aqui é conveniente lembrar que a técnica holografica proporciona o valor mais aproximado
de 04, pois esta técnica nao é afetada pelo grau de limpeza dos suportes o das amostras, pela
qualidade dos eletrodos ou outras fontes de correntes parasitas, enquanto que a técnica de
impedancia Ac requer que as medidas sejam feitas a alta temperatura e o resultado seja obti-
do por extrapolacao a temperatura ambiente, usando a lei de Arrhenius, pelo que esta técnica
¢ um bom método para a medida da energia de ativacao do cristal, mas é menos confidvel
para a medida de o,.

Tabela 4.3: Condutividade no escuro medida nos cristais de BTO

aq (1071 /(Qm))

amostra BTO-008 | BTO-011 | BTO-013 | BTO:Ce | BTO:Pb | BTO:Ga(30) | BTO:V-002
holog. 35+£1.5 | 5£3 [500%300]| 60+ 40

Dc elec.(d)” 7.8 20

Dec elec.(s)® 9.6 24

Acimped. | ............ 11.8° ... 104°¢ 3¢ 34x10% 6x10%

“(d) centros rasos vazios

5(s) centros rasos cheios

¢ ref.[56]

4 ref.[59]

¢ dados fornecidos pelo Laboratério de Crescimento de Cristais
do Instituto de Fisica de Sdo Carlos/USP

Nossos dados experimentais da condutividade no escuro nos cristais de BTO-008 e BTO:Pb
mostraram que a saturacao dos centros rasos sé leva a um incremento do 20% na condutivi-
dade, razao pela qual nestes cristais, a saturacao dos centros rasos nao mostrou ser muito
relevante no processo de transporte de carga no escuro. Também era de se esperar que os cen-
tros de impurezas rasos (responsaveis da condutividade no escuro), nao deviam desaparecer,
e pelo contrario provavelmente deviam incrementar-se ao se dopar os cristais com algumas
impurezas, e g4 dos cristais dopados deveria permanecer inalterada ou (muito provavelmente)
deveria aumentar. Esta expectativa foi confirmada pelos dados experimentais na tabela (4.3),
onde se observa que todas as amostras dopadas exibem valores de o, muito maiores. A tnica
excecao foi obtida na medida de impedancia Ac no BTO:Pb que se mostrou em contradicao
com os outros resultados.
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4.3.2 Fotocondutividade.

A fotocondutividade foi medida usando a técnica de “Fotocorrente Modulada”, descrita por
Gerwens et al.[60]. Como é mostrado na figura 4.6, o cristal é iluminado com uma irradiancia
espacialmente uniforme, retangularmente modulada no tempo (com freqiiéncia angular €2),
sendo o termo fundamental desta irradiancia:

2
I = Iy + Iy—cos(Qt) (4.12)
m

Quando esta luz modulada incide sobre o cristal fotorrefrativo e um campo elétrico externo Dc
¢ aplicado, resulta uma fotocorrente modulada no tempo, cujo termo harmoénico fundamental
tem a forma [60]:

: 2/m
= _ Q 4.13
iph(t) = Ipn T cos(ut + ¢) (4.13)
onde
tan(@) = —Qreg (4.14)

que pode ser medida usando um amplificador lock-in sintonizado na freqiiéncia €2 e na fase
do sinal. O parametro 7.z na equagao (4.14) depende do tempo de vida dos fotoelétrons

e também do tempo de resposta do circuito eletronico de medida. O termo /1 + Q272 é
experimentalmente determinado para cada freqiiéncia €2 usada no experimento. Uma curva
tipica de resposta em freqiiéncia do sinal de fotocorrente, é mostrada na figura (4.8). A
figura (4.9) mostra a fotocorrente tipicamente medida i, versus a irradiancia I(o) para uma
amostra de BTO (rotulada:BTO-010). Os quadrados representam a fotocorrente medida para
a amostra nao saturada, enquanto os circulos mostran os dados obtidos para a mesma amostra
previamente saturada. A fotocorrente medida i,, pode ser formulada a partir das equagoes
(2.20 - 2.23) e (2.32 - 2.34) em termos dos parametros experimentais e do cristal como segue:

dipn = opi(2) EgHdz (4.15)

d
Iph = EUH(]}/LL—; (0)/0 (Do + aui(z)]e otz q, (4.16)

onde Ejy é o campo elétrico aplicado e H é a altura (medida ao longo do eixo [001] do cristal) da
amostra, com uma superficie, H x d dos eletrodos. Substituindo a expressao correspondente
de «ay; na equagao (4.16), e integrando a expresao resultante, pode-se obter o coeficiente da
fotocondutividade no plano de entrada ao interior da amostra :

opn(0) _ quT
I(0)  hv

((I)CYO + ()1[1(0)) (417)

Dados para a amostra nao saturada (representados por quadrados) no limite de I(0) — 0
sao ajustados usando-se a equagao (4.16) com ay; = 0, como é mostrado na figura inserida
na figura (4.9), levando a um coeficiente angular de 69.2 pA m?/W. Deste resultado o valor
o,n(0)/1(0) = 47.5%1072m/(QW) é obtido e mostrado na tabela (4.4). Para a amostra satu-
rada os dados (representados por circulos) correspondentes as altas irradiancias sao ajustados
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Figura 4.8: Resposta em freqiiéncia da fotocorrente num cristal de BTO puro etiquetado (BTO-
010) (marcas circulares). A voltagéim aplicada entre os eletrodos da amostra foi de 200 volt.
O cristal foi iluminado com uwma irradidncia uniforme de Iy = 6.41 mW/cm? de um feize
laser de comprimento de onda, A = 532 nm. O valor de Teg que se ajustou (4.16) aos dados
experimentais (curva vermelha) foi: Teg = 2.96 % 10™4s.

usando a equacao (4.16) com ay; — a/b, levando a um coeficiente angular de 138 pA m?/W,
obtendo-se deste resultado o valor ,,(0)/1(0) = 122.6 * 10~ 2m/(QW), como é mostrado na
tabela (4.4) para a condicao limite I — oc. O procedimento é repetido para as outras amostras
e os resultados sao mostrados na tabela (4.4). Para fins de comparagao a fotocondutividade
foi também medida a 514.5 nm (BTO-011) e a 633 nm (BTO-010). Nés encontramos uma
grande dependéncia da fotocondutividade com o comprimento de onda, provavelmente devido
a dependéncia das se¢oes transversais de absor¢ao (s; e $3) com o comprimento de onda do
feixe laser. Nossos experimentos mostraram claramente (tabela 4.4) que a fotocondutividade
¢ sempre consideravelmente maior para os cristais com centros rasos saturados, tanto para
cristais de BTO dopados como nao dopados. O fato provavelmente indica que o termo Nposg
é, em geral, suficientemente grande comparado com (Np; — Nj),)s; na equagao (2.31).

Eficiéncia Quantica e o produto ur.

Dos valores da condutividade e absorcao dos cristais, para os limites de alta e baixa
irradiancia, é possivel determinar alguns parametros relevantes destes cristais. 7, na equacao

41



40 &
E 30

2 'ﬁ:n
"é 10
-4 0 ®
= 0 02 04, 0k

1 K0) Wn"

L]
) .
[+
0 .
0 5 10 15 20
I{0) wm'?

Figura 4.9: Fotocorrente como fun¢ao da irradiancia incidente 1(0) sobre o plano de entrada
ao interior do cristal BTO-010, medida usando um feize laser uniforme, modulado no tempo,
de comprimento de onda A = 532nm. Uma voltagem de 2000 volts foi aplicado ao cristal e a
fotocorrente obtida foi medida usando um amplificador lock-in sintonizado na fregiiéncia e fase
do sinal. Os dados representados por quadrados correspondem a amostra ndo saturada e 08
dados representados por circulos correspondem da amostra previamente saturada. A linha para
0s dados representados por circulos ¢ o melhor ajuste para a regido linear de alta intensidade,
provendo um coeficiente angular de 138 pA m?/W. A linha para os dados representados por
quadrados (na figura inserida) mostra o melhor ajuste para a amostra ndo saturada no limite
I(0) — 0 fornecendo um coeficiente angular de 69.2 pA m?/W. Destes dados, 0s valores na
tabela (4.4) foram computados para o BTO-010.

(4.17) é dependente da intensidade da luz, como é indicado na equagao (2.23). Assumindo
que 13 Npomi < 1 na equacao (2.23) (isto é, se desprezamos a influéncia dos centros rasos no
tempo de vida dos elétrons) 7 na equagao (4.17) pode ser imaginado constante, e neste caso
pode-se calcular o produto pu7 como segue:

@ lim Lph(o) — lim 75 (0)
q I—00 I(O) I—0 I(O)

> /Ill)rgo Qi = T (4.18)
A partir das equagoes (4.17) e (4.18), a eficiéncia quantica (®), pode ser calculada como :

(i %) 150 = o (19
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Tabela 4.4: Coeficiente de fotocondutividade e parametros derivados medidos no

BTO.(A = 532nm).

amostra BTO-010 BTO-011 BTO-013 | BTO:Ce | BTO:Pb
limy o 25 (107 12m/(QW)) | 475 (1.8") 52.2 65.5 0.56 53.5
limy oo 22550 (107 2m/(QI)) | 122.6 (7.2°) | 127.4 (10° @) | 317.7 8.72 230.7
pr (m?/V x 10712) 0.88 (0.47%) 0.72 2.58 0.14 1.66
d 0.19 (0.16%) 0.25 0.10 0.02 0.16
“ X\ = 514.5nm (ref. [58])
b X\ = 633nm
Tabela 4.5: Figura de Mérito

|
amostra BTO0-008 | BTO-010 | BTO-011 | BTO-013 | BTO:Ce | BTO:Pb
limy o0 257 /04 (m2/WV) 3503 3640 6354 2 385
Jijd (m™1) 1.39(*) 0.27(*) | 0.49()

(*): A = 514.5 nm

Os termos p7 (calculado da equagao (4.18)) e @ (calculado da equagao (4.19)) sdo mostrados
na tabela (4.4). O valor ur = 0.72 x 10~?m?/V achado para o BTO-011 nos permite calcular

o comprimento de difusao dos portadores de carga, Lp = \/utkgT/q = 0.14pm, (onde kg é a
constante de Boltzman, T é a temperatura absoluta, e q é a carga do elétron). O valor achado
para Lp mostrou-se em bom acordo com o valor Lp = 0.14 £ 0.01 um citado na ref.[61] para
a mesma amostra, usando a técnica holografica conhecida como “Feedback-controlled running
hologram”. A definicio de ® dada na equacao (2.33) é algo diferente da equacao: @' (g + )
que é implicitamente usada em muitos artigos acerca de fotorrefrativos. O valor & = 0.25
achado para o cristal de BTO-011, mostrado na tabela (4.4), pode ser convertido no valor P’
de maneira simples: ® (ag + ay;) = ®Pag + ay;. No caso de alta irradiancia, a;; = a/b, pelo que
' = (Pa, + a/b)/(a, + a/b) = 0.45, que é 20% maior que o valor (0.36) ja reportado na Ref.
[61], para a mesma amostra e para 0 mesmo comprimento de onda.
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Capitulo 5

Foto-Fem Interferométrica

5.1 Montagem Experimental

A montagem experimental é mostrada esquematicamente na figura (5.1), onde um padrao
senoidal de franjas de interferéncia é projetado sobre o plano cristalografico (110) do cristal
de Bi13Ti04, cujo eixo [001] é perpendicular ao plano de incidéncia e a K. O angulo entre os
feixes que interferem (em ar) é 519, e o comprimento de onda é A\ = 0.5145 pym. A visibilidade
|m| do padrao de franjas é computada do quociente das amplitudes das ondas que interferem,
tendo-se em conta sua direcao de polarizacao, que esta no plano de incidéncia. O espelho
piezoeléctrico (PZT), localizado em um dos feixes que interferem, é alimentado por uma
voltagem senoidal:

v(t) = vgsin Qt (5.1)
produzindo uma modulagao de fase de amplitude KA (em radianos):
KA = KPZT Vd (52)

onde Kpyt é a resposta do elemento piezoeléctrico na freqiiéncia €2. A amplitude do primeiro
harmonico da fotocorrente |i?| é medido, com um amplificador Lock-in EG&G Modelo 5210,
como uma funcao de v, para distintas freqiiéncias 2.

5.2 |i¥}] versus Amplitude de Modulagao de Fase (KA)

Resultados experimentais tipicos obtidos para o primeiro harménico da fotocorrente |i%|,
medidos num mesmo cristal de BTO, sdo mostrados nas figuras (5.2) e (5.3) para duas irra-
diancias [j distintas. Dos resultados mostrados no grafico (5.2), se deduz que para Q > 50 Hz
o valor de |i®| deve ser aproximadamente IS} pois, visto que todas as curvas que satisfazem esta
condicao, nesta figura, tem aproximadamente o mesmo méximo (que corresponde a0 maximo
para o produto Jo(KA).Jy(KA), que ocorre para KA = 1.1rad). As abcissas destes maximos,
entretanto, sao diferentes devido a que a resposta do PZT depende da freqiiéncia. Nds usamos
este fato para calibrar o PZT, e o resultado é mostrado na figura (5.4), onde nds assumimos
que a resposta do PZT se mantém aproximadamente constante abaixo de &~ 50 Hz. A figura
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Figura 5.1: Montagem experimental para a medicio da fotocorrente |i Um feize laser de
514.5 nm de comprimento de onda é dividido em dois, os feixes sao filtrados, erpandidos,
colimados, e sio levados a interferir sobre o cristal de BTO. Um espelho piezoeléctrico (PZT)
vibrando com freqiéncia angular Q , modula a fase do feize de referéncia (I%) originan-
do o padrao de interferéncia oscilante. Um amplificador Lock-in que mede corrente e € es-
quemdticamente representado pelo amplificador operacional (AO) é sintonizado na freqiéncia
Q e fase do primeiro harmonico do sinal de fotocorrente |it| gerada ao longo da direcdo
no volume da amostra.

(5.4) nos permite converter vy em seu correspondente amplitude de modulagao de fase (KA),
e entdao apresentar todos os dados experimentais nas figuras (5.2) e (5.3) em fungao de KA
como é mostrado nas correspondentes figuras (5.5) e (5.6).
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BTO-011
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B---0 Q=09 Hz
- =14 T Hz
o— - o =49 7 Hz

2=152 Hz
s T2=349 Hz
- 4 =546 Hz
- --a Q=080 Hz

Ud {wolt)

Figura 5.2: Primeiro harmonico da corrente hologrdfica |i%|

medida num cristal de

BTO puro,(etiquetado BTO-011), em fun¢do da amplitude da tensio aplicada ao espelho

piezoeléctrico (PZT), e para algumas freqiéncias /27 fizas.

Um feize laser de 514.5 nm

de comprimento de onda, com uma irradiancia de Iy = I% + I3 = 455 W/m? foi usada.
O dngulo entre os feizes a entrada do cristal foi: = 51°. As curvas que unem os dados

experimentais sao simples guias para 0s olhos.
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Figura 5.3: Primeiro harmonico da corrente hologrifica |i| medida no BTO-011, em fungdo
da voltagém aplicada ao espelho piezoeléctrico (PZT), e para algumas freqiéncias Q/2m fizas.
Um feize laser de 514.5 nm de comprimento de onda, com uma irradiancia de Iy = I% + I3
= 177 W/m? foi usada. O dangulo entre os feizes a entrada do cristal foi: 6§ = 51°.

0.10o

0.08 t

HF‘IT (radfvolt)

0.0z
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FAT (FZ-81)

200 400 sOO goo 1000
2w (Hz)

Figura 5.4: Resposta em freqiiéncia do espelho piezoeléctrico PZT (PX-81), obtida a partir
dos dados de fotocorrente mostrados nas figuras (5.2) e (5.3).
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Figura 5.5: Dados da figura (5.2), com vy convertida em seus correspondentes valores de
modulacao KA. As curvas continuas foram obtidas dos melhores ajustes de dados, usando
a equagao (3.87), para alguns valores de /21w Hz. Dados para 980, 546, e 349 Hz foram
omitidos porque eles sao muito proximos aqueles obtidos para 152 Hz.
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Figura 5.6: Dados da figura (5.3), com vy convertida em seus correspondentes valores de
modulacao KA, sao mostrados para algumas freqiiéncias. Todos os dados se ajustam a mesma
curva, a que seque 0s dados experimentais.
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5.3 Resposta em Frequéncia da Corrente Holografica

i
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Figura 5.7: A fotocorrente obtida |iY| (dados:circulos cheios) em funcao da freqiéncia /2,
para KA = 1.1 rad: Para BTO obtida da Fig.(5.5)(curva A) e da Fig.(5.6) (curva B); para
BTO:Ce (curva C); e para BTO:Pb (curva D). As curvas continuas sio obtidas do ajuste da
equacdo (3.37) com os dados experimentais.

4l
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% 3|
2 L
3 13 23 33 43 53
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Figura 5.8: Curvas obtidas do ajuste de dados para o cristal de BTO:Pb, (curva D na figura
5.7), usando a equagio (3.37), considerando absor¢ao do material (curva continua), e sem
considerar absor¢ao (curva descontinua).
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As curvas nas figuras (5.5) e (5.6) representam o melhor ajuste da equagao (3.37) para os
dados experimentais. Em ambos casos existe um excelente acordo entre a teoria e os resultados
experimentais. As curvas obtidas do ajuste de dados sdo usadas para achar |i*}|, para KA =
1.1 rad., para os diversos valores de (2, e estes resultados sao mostrados na figura (5.7) onde
as curvas A e B representam o melhor ajuste da equagdo (3.37) para estes dados. As outras
duas curvas, C e D, obtidas pelo mesmo procedimento, correspondem as amostras dopadas
com Cério (BTO:Ce) e chumbo (BTO:Pb) respectivamente.

5.4 Calculo dos Parametros (0y/1l) e (I5) nos Cristais de
BTO.

A tabela (5.1) lista os valores dos parametros A/7s.(0) e A correspondentes aos melhores
ajustes da equacao tedrica (3.37) com os dados experimentais’. Conhecido A e (e = 47),
ls é calculado usando a equagao (3.31), e a partir de A e 7,(0) é calculado o quociente
(00(0)/1(0))/(1 + K?L%). A partir de este tltimo quociente, com I1(0) (isto ¢ o valor I,
corrigido para o plano de entrada ao interior da amostra) e Lp, o quociente 0¢(0)/I(0) é
determinado. Foi usado Lp = 0.14 &+ 0.01pum para o BTO puro [62], e para as amostras
dopadas, Lp foi calculada usando-se o valor de u7 estimado na Ref. [10].

Tabela 5.1: Valores dos parametros do ajuste dos dados experimentais

Composicao da amostra
Parametro BTO BTO | BTO:Ce | BTO:Pb | BTO:Pb ¢
Curva ® A B C D D
Iy (W/m?) 460 177 443 443 443
A/7s.(0) (107'% F /sm) 43
A (10719 F/m) 1.11 0.064 0.82 0.27
Tse(0) (1073s) 8.7 1.11 7.6 15.4
ls (um) 0.09 0.25 0.11 0.16
%/IL? (1072m/QW) 74.3 145 75.6 21.4
Lp (um) 0.14+ 0.01¢ 0.064 0.21¢
a0(0)/1(0) (m/QW x 10719) 2.3-3.8 2 4.45
¢ desprezando absorcao do material
b Fig.(5.7)
¢ Ref.[62]
4 Ref.[10]

O valor de [, calculado aqui para o BTO puro é um pouco maior que o valor ja publicado em

LA parte saturada (Q7s. > 1) na curva B nao permite determinar A e 7. separadamente, s6 o quociente
A/Tsc, como é deduzido da equacdo (3.33), pode ser calculado.
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alguns artigos [63, 13] para a mesma amostra. Enquanto que o coeficiente o¢(0)/1(0) concorda
em ordem de magnitude com os dados ja publicados [58], para 0 mesmo comprimento de onda
e para a mesma amostra, em condicoes de saturacao. A amostra dopada com Cério, BTO:Ce
( BijaTip9Cep.1090), mostra um valor de [, sensivelmente maior, enquanto que a amostra
dopada com chumbo, BTO:Pb (Bi;5Tig9Pbg10490), mostra um valor similar ao de BTO puro.
Estes resultados podem indicar uma reducao no nimero de centros fotoativos em BTO:Ce,
talvez devido a competicao elétron-buraco ou devido a acao direta do Cério sobre os centros
fotoativos profundos, como jé foi descrito na literatura [64] ainda que para outros dopantes.

Tabela 5.2: Resultados comparativos para BTO-011

(um) | (um) (m/QW > 1071%) | (m/QW)~" | (nm)
técnica Lp L P 00(0)/1(0) oq x 1071 | A
Fringe-locked running holog.[13] | 0.15 | 0.03 | 0.32 - - 514.5
Running hologram [63] 0.14 | 0.03 | 0.45 - - 514.5
Stationary phase-shift [65] 0.03 | - - - 514.5

Initial hologram phase-shift [62] | 0.15 -

- - - 032
Apagamento hologréfico [58] 0.38 - 0.36 10 - 514.5
Foto-Fem interferométrica [12] - 0.09 - 2.3 - 514.5
Fotoconductividad modulada[10] | 0.14 - 0.45 1.27 - 532

Corrente Dc [10] - - - - 7.8-9.6
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5.5 Discussao dos Resultados Experimentais

A condutividade no escuro em silenitas acredita-se que é originada em um defeito complexo
formado pela ocupacao imprépria do sitio tetraedricamente coordenado Ti*t por um Bi*t
acoplado com um buraco h* (Bi}f + hT) ao redor do tetraedro oxigénio. Este defeito seria
o centro aceitador responsavel pela conducgao tipo p e também responsavel pelo aumento da
absorcao perto da borda de absorcao intrinseca nos cristais de BTO puros.

A fotocondutividade é sabidamente baseada em elétrons, devido & presenca de Fe?T/Fe**.
Razao pela qual é esperado que no limite de baixas irradiancias, o,,(0) medida pela fotocor-
rente (Dc) seja diferente (provavelmente maior) que o,4. Esta expectativa é confirmada pelos
dados mostrados na figura (5.9), onde no limite de irradiancia zero para a fotocorrente, se al-
canca aproximadamente 40 fA, para uma amostra de BTO puro medido com um electrémetro
(DC) a 514.5 nm de comprimento de onda, enquanto que a corrente no escuro é 30 fA. Esta
diferenca é suficientemente grande para confirmar que a condutividade no escuro e a fotocon-
dutividade estao baseados em mecanismos distintos.

60

a0 r

i (fA)

40

0r |

0 .25 0.a0 0.7a 1.00
Itradidncia (0.8

Figura 5.9: Corrente no escuro e Fotocorrente: medido num cristal BTO puro para 514.5 nm
de comprimento de onda e um campo aplicado fizo. A corrente no escuro (retangulo vermelho)
¢ 30fA enquanto a fotocorrente no limite de irradiancia zero é 39 + 1 fA.

Todos os dados obtidos das medidas de absorcao e condutividade, nos levaram a obter
informacoes relevantes acerca da performance do BTO para seu uso em gravacao holografica:

i) Considerando que os materiais com baixa condutividade no escuro e alta fotocondutivi-
dade sao melhores para gravacao holografica, porque o processo de gravacao esta baseado na
capacidade para criar importante concentragao de cargas espaciais no volume do cristal, entao
uma baixa condutividade no escuro é necessaria para gravacao holografica. A amostra de
BTO dopada com Galio (BTO:Ga) é um exemplo ilustrativo deste fato: devido a sua grande
condutividade no escuro (ao redor de 4-5 ordens de magnitude maior que qualquer outra
amostra na tabela 4.3) o cristal é intil para gravacao holografica. Alta fotocondutividade
¢é necessaria, nao sendo entretanto, uma condicao suficiente, pois quando existe competicao
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elétron-buraco temos um incremento na fotocondutividade e ao mesmo tempo uma reducgao
no efeito fotorrefrativo efetivo [66].

ii) O quociente fotocondutividade/condutividade no escuro (%) mostrado na tabela (4.5)
¢ uma interessante figura de mérito para a capacidade de gravacao holografica. Os nimeros
apresentados na primeira linha foram calculados usando dados hologréficos. O parametro (se-
gunda fila na tabela 4.5) ,/7/d envolvendo a eficiéncia de difracao holografica (1), medida em
condicoes similares, por unidade de espessura do cristal d, confirma a adequagao do quociente
(%) como figura de mérito desses cristais.

O coeficiente de fotocondutividade, estimada pela técnica Foto-Fem hologréfica, 0¢(0)/1(0),
é ligeiramente menor para o BTO:Ce e algo maior para o BTO:Pb comparado com o BTO
puro, seguindo o mesmo padrao qualitativo (embora com grandes diferengas quantitativas) ja
descrito na tabela (4.4) [10], mas para um comprimento de onda distinto.

E necessario enfatizar aqui que o coeficiente o(0)/I(0) é proporcional & densidade de
centros fotoativos doadores, enquanto que [ é inversamente proporcional a raiz quadrada da
densidade de centros efetivos (que é uma espécie de média geométrica de doadores e aceitores).
Deve também ser considerado que, na presenca de competicao elétron-buraco, a fotocondu-
tividade medida com experimentos holograficos pode produzir diferentes resultados a aqueles
obtidos usando técnicas convencionais (aplicando um campo elétrico a uma amostra uni-
formemente iluminada e medindo a corrente resultante): o holograma gravado, (amplitude de
modulacao de indice), é diminuido pela presenca simultanea de elétrons e buracos, enquanto
que para a condutividade medida convencionalmente, o sinal dos portadores de carga nao faz
diferenca. Os parametros calculados por essas técnicas devem certamente refletir essas difer-
encas. Na técnica Foto-fem os resultados dependem por um lado, da rede de campo elétrico
gravada e por outro lado, da condutividade dos portadores de carga livre. Resultados com-
parativos dos parametros: Lp, I, ®, 0¢/Iy, 04, medidos no cristal de BTO-011, obtidos por
distintas técnicas desenvolvidas neste laboratorio de 6ptica, sao mostrados na tabela 5.2.

No6s vimos aqui que: a) todos os cristais de BTO puros tiveram melhor desempenho que os
cristais dopados, b) que os cristais dopados BTO:Pb exibem melhor performance comparados
aos dopados BTO:Ce, ¢) que nos cristais dopados BTO:Ga e BTVO-002 nao se podem produzir
hologramas detectaveis. Apesar de que nossos resultados nao estao relacionados a algum
modelo em particular, foi possivel descrever adequadamente a absorcao e fotocondutividade
destes cristais em termos da teoria do Modelo de Dois Centros. Neste contexto nds concluimos
que a concentragao dos centros rasos foi sempre muito menor que a dos centros profundos,
exibindo, os primeiros, uma secao transversal de absor¢ao efetiva muito maior que a associada
aos centros profundos.
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Capitulo 6

Foto-Fem e Speckle. Medida de
Vibracoes

6.1 Descricao do Experimento

6.1.1 Montagem Experimental

A montagem experimental é mostrada na figura (6.1). Um feixe laser (A = 532 nm , 70
mW de poténcia) incide sobre uma pequena lamina de vidro delgada e despolida, colada a
parte central de um alto-falante (P). A luz difusa transmitida pela placa de vidro (padrao
speckle) é coletada pela lente e focalizada na superficie do cristal fotoconductor. Contatos
ohmicos, distantes aproximadamente 1 mm e orientados perpendicularmente a direcao de
vibracao da lamina, sao depositados na superficie do cristal exposta a luz. Um amplificador
Lock-in (EG&G Princeton Applied Research. Modelo 5210) é usado para leitura do sinal de
fotocorrente gerada quando o alto-falante vibra. O alto-falante é alimentado por um gerador
de freqiiéncia na faixa de 1 Hz - 5 MHz. Um feixe laser auxiliar (ndo mostrado na figura (6.1))
de comprimento de onda A = 633 nm incide sobre o perfil da lamina de vidro, recoberta com
pintura retrorefletiva, e é usada numa montagem auxiliar de interferometria Doppler, para ter
uma medida de comparacao das amplitudes de vibracao do sistema autofalante-vidro.

6.1.2 As Amostras

A performance dos cristais de Bij3TiO4 puros (etiquetados BTO-11a ,BTO-11b), assim
como também dos cristais de GaAs e CdTe (etiquetado B50-27), como detectores de vibragao
foi estudada. A figura (4.3) mostra uma representacao esquemadtica do cristal de BTO e
a tabela (6.1) lista as caracteristicas das amostras utilizadas em nossos experimentos. Os
cristais de BTO puros (BTO-11a e BTO-11b) foram preparados usando a técnica “top seed
solution”[56, 55, 57], no Laboratério de Crescimento de Cristais do instituto de Fisica de Sao
Carlos/USP. O cristal de GaAs provém da Lasson Tecnologia/USA e tem eletrodos de Ouro
paralelos e separados 1.5mm depositados sobre a superficie de drea 4x 4 mm? e recoberta
ademais por uma pelicula antirrefletora. O cristal de CdTe (etiquetado B50-27), crescido
no laboratorio do ICMCB, Bordeaux, France, foi polido no Laboratério de Crescimento de
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Figura 6.1: A figura mostra o montagem experimental usada para a medida de vibragoes.
Um feize laser de comprimento de onda A = 532nm, de 1-1.5 mm de diametro e 70 mW de
poténcia, incide sobre uma lamina delgada de vidro colada ao alto-falante, gerando o padrao
speckle que € focalizado por uma lente sobre a superficie do cristal fotocondutor. O amplificador
Lock-in mede o sinal de fotocorrente produzido quando o alto-falante oscila.

Tabela 6.1: Amostras

d L H
(mm) |

BTO-11a | 2.0 5.0 5.3

BTO-11b | 41 5.0 5.2

GaAs 1 4.0 4.0

CdTe 2.38 6.45 6.88

Cristais do Instituto de Fisica de Sao Carlos/USP. Eletrodos de Ouro paralelos ao eixo [001]
e distantes 1mm foram depositados em nosso laboratério, sobre um dos cristais de BTO
analisados (etiquetado BTO-11a) e sobre o cristal de CdTe . O eixo [001] foi orientado
perpendicularmente a direcao de vibracao em ambos cristais.
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6.2 Resultados Experimentais

6.2.1 Caracterizacao do sinal

Estudo do sinal de fotocorrente obtido pela técnica de Foto-Fem-Speckle sao mostrados
nesta secao. A dependencia do sinal com a magnificacao da lente, com o diametro do speckle,
com a amplitude de vibracao, a freqiiéncia de vibracao, a intensidade da luz e com campos
externos constantes aplicados, é mostrada nas figuras seguintes.

A magnificagao da lente (M) é calculada do quociente:

V- d.istAdnc‘ia : l?nte — cristal (6.1)
distancia : di fusor — lente

A equacao (3.66) mostra que no caso de pequena amplitude de vibragao , i* deve ser
proporcional & amplitude normalizada ¢ : i oc § = i o 1/z , sendo z a distancia da placa
vibrante a lente. Esta relagao foi comprovada experimentalmente (grafico 6.2).
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Figura 6.2: Dependéncia da fotocorrente normalizada it /I com a intensidade de luz trasmi-
tida pelo cristal (It), versus a distancia difusor-lente (z). A curva tracejada vermelha é o
melhor ajuste da forma c/z, onde c=cte. Q = 3150Hz, M = 0.023/z, \ = 532nm.

O diametro médio do speckle é calculado usando a férmula da difracao por uma abertura

circular [67]:
1.22)\z
D

onde D é o diametro de abertura da lente, e 2, é a distancia lente - cristal.

A figura (6.3) mostra a fotocorrente ¥ obtida no cristal de BTO11a versus a amplitude
de vibracao A, para dois didmetros de abertura distintos (D), da lente, corroborando a de-
pendéncia do sinal de fotocorrente com o diametro do speckle calculado pela equacao (6.2).

Dy =

(6.2)
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Figura 6.3: Fotocorrente i versus a amplitude de vibracdo A, medido no BTO11a, para dois
diametros de abertura, da lente: D1 = 28.8mm e D2 = 1/.4mm. Escalas: marcas de cor verde:
0-160 pA, triangulo violeta: 0-28 pA, triangulo preto: 0-160 pA, quadrado celeste: 0-4000 pA,
triangulo invertido preto: 0-4000 pA, circulo azul: 0-4000 pA, quadrado vermelho: 0-160 pA.
M =1, A\ = 532nm.

O méximo na curva experimental do primeiro harménico da fotocorrente (i), versus a
amplitude de vibragao (A) corresponde, de acordo com nosso modelo teérico (Eq.3.66), a
amplitude normalizada 6 = 0.76 , pelo que, conhecidos o tamanho médio do speckle (Dy), e a
magnificacao (M) da lente, nosso sinal fica autocalibrado:

0.76 MA
0= = 6.3
Ud ,U(',inam Z)'s ( )

vq é a voltagem de modulagao aplicado ao alto-falante e v}*** é a voltagem de modulagao para
a qual se alcanga o sinal de fotocorrente (i') maximo.

O méximo do sinal na curva do cristal de BTO-11a no grafico (6.4), corresponde a uma
amplitude de vibragao: A = 0.8 pum (medido usando velocimetria Doppler), sabendo-se que
este valor se alcanga para: 6 = 0.76 (Eq.(3.66)), o diametro de speckle calculado do quociente:
D;, =M A /6, foi de Dy = 0.97 ym.
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Figura 6.4: Primeiro harménico da fotocorrente (i) em func¢ao da amplitude de vibracdo
do alto-falante. Os dados na regiao de pequena amplitude mostram um nivel parecido de
resposta para os cristais de BTO-11a e GaAs, enquanto a resposta do cristal de CdTe é
aprorimadamente vinte vezes menor para este comprimento de onda da luz. A amplitude
de vibracdo do alto-falante foi medida usando-se velocimetria Doppler em forma simultanea a
nossas medidas de fotocorrente. Foram usados Q = 4210Hz, Iy = 120 mW/cm?, M = 97/107,
e\ = 532nm.

O estudo da dependéncia da fotocorrente com a freqiiéncia (2), leva-nos a conhecer o
limite inferior da freqiiéncia a qual o sinal independe dela (saturagao em freqiiéncia), sendo
que esta é a regiao de validade de nosso modelo teérico. A freqiiéncia de corte €2y depende
da intensidade da luz ([) e, na regiao de saturacao em freqiiéncia, a equacao (3.66) prevé
dependéncia linear do primeiro harmonico com Iy. Os resultados experimentais mostrados
nos graficos (6.5 e 6.6) corroboram essa dependéncia teérica do sinal com a intensidade da
luz (Eq. 3.66) e mostram uma dependéncia do sinal com a freqiiéncia, no caso de pequena
amplitude de vibracao, dada pela equacao:

Q/Q _ aQ
JIH @2 J1+b(2)?

7:9 == CI(]

(6.4)

Onde a,b,c sao constantes

Esta dependéncia da fotocorrente com a frequéncia foi achada no caso de Foto-Fem interfer-
ométrica (sec.3.1.1) e também foi achada por Stepanov [35] no caso do padrao speckle com
pequena amplitude de vibragao. Na figura (6.6), resposta linear de i* é achada para valores
de I tais que w > wy, e saturacao da fotocorrente i* é achada para as freqiiéncias pequenas.
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Figura 6.5: Fotocorrente i, normalizada com a amplitude de vibragdo (A), versus a freqiéncia
(2) de vibra¢ao, medidos nos cristais BTO-11b e CdTe. A Dependéncia em freqiéncia é do
tipo filtro passa alto (Eq.3.29). Qo = 1675 Hz foi o valor da freqiiéncia de corte do melhor
ajuste para o BTO-11b e Qg = 3749 Hz foi o valor do melhor ajuste para o CdTe. Foram
usados Iy = 74 mW/em?, M = 78/107, § < 1, e X\ = 532nm nestas medigies.
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Figura 6.6: Fotocorrente i', no BTO-11a (com contatos laterais de pintura de Plata), normal-
izada com a amplitude de vibragdo (6 ), versus a intensidade da luz incidente Iy, para diferentes
freqiiéncias () de vibragao. N = 532nm, 6 < 1. A curva vermelha mostra o bom ajuste da
equagdo (6.4) com nossos dados experimentais.

60



A figura (6.7) mostra o primeiro harmonico da fotocorrente gerada, por um padrao speckle
vibrante, versus a irradiancia incidente Iy, nos cristais de BTO, GaAs, e CdTe. Os trés cristais
tém contatos de ouro superficiais distanciados 1 mm e orientados perpendicularmente a direcao
de vibracao da lamina difusora. O CdTe apresenta uma sinal muito menor que os cristais de
GaAs e BTO que apresentam sinais de mesma ordem de magnitude. A figura mostra também
o bom ajuste da equacao (6.4) com os dados experimentais para os trés cristais.
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Figura 6.7: Primeiro harménico da fotocorrente i medido nos cristais de BTO, GaAs (escala:
0-800 pA), CdTe (escala: 0-40 pA), como funcio da irradiancia incidente Iy. Os dados foram
tomados usando-se: Q = 4210 Hz, A = 0.088 pym, M = 90/107 e X = 532nm.

As figuras (6.8 e 6.9) mostram a dependéncia experimental do primeiro harmonico da
fotocorrente 7’ com a amplitude de vibracao normalizada &, medidas para distintas irradidncias
incidentes, fixando a frequéncia (fig.6.8), e medidas para distintas frequéncias, a irradiancia
incidente fixa (fig.6.9). Nossos resultados experimentais mostram a existéncia de um maximo
bem definido no sinal de fotocorrente (i}), como se mostra na teoria desenvolvida, onde se
preve o valor de 6 = 0.76 para dito maximo. Nossos dados experimentais de fotocorrente versus
a voltagem aplicada ao alto-falante, sao transformados usando-se éste fato, a uma curva de
fotocorrente versus amplitude de vibracao (A), usando-se a eq.(6.3).

A fig.(6.8) mostra, para o cristal de BTO, a menor fotocorrente it de 1 pA para § = 0.0015,
medida com a irradiancia incidente de 3.62 mW/cm?, usando-se uma lente de distancia focal
igual a 22 mm, diametro de abertura igual a 33 mm e uma distancia difusor-lente de 216
mm. O menor valor medido da amplitude de vibracao do alto-falante, correspondendo a este
pequeno sinal de fotocorrente, foi de A = 6 nm. A maior amplitude de vibracao normalizada
(0), mostrada na fig.(6.8) é igual a 5, a partir deste dado, a maior amplitude de vibragao
medida do alto-falante, é calculada em 21 pm.
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Figura 6.8: Fotocorrente i® versus a amplitude de vibracdo normalizada &, medido no BTO11a,
para distintos valores da irradiancia incidente Iy. A escala: 0-20 pA corresponde sé a menor
irradidncia. Q@ = 1100Hz, X = 532nm, M = 22/216, D; = 0.43 pm.
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Figura 6.9: Fotocorrente i versus &, no cristal BTO11a, para distintos valores da fregiiéncia
de vibracio (). Iy = 5.64 mW/em?, X\ = 582nm, M = 22/216. Dy = 0.43um.
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As figuras (6.10 e 6.11) mostram os dados experimentais de fotocorrente versus a amplitude
normalizada d, obtidas no cristal de BTO e as curvas tedricas obtidas da equacao (3.66) que
melhor se ajustan aos dados experimentais. No gréfico (6.11) se observa que a curva tedrica
(Eq.3.66) nao segue bem a curva experimental para valores grandes da amplitude de vibragao
normalizada §, quando a irradiancia é alta.

]

Figura 6.10: Fotocorrente it versus a amplitude de vibracdo normalizada 8, medido no cristal
BTO11b (com contactos laterais). A curva vermelha representa o melhor ajuste da Eq.(3.66)
aos dados experimentais (pontos). Iy = 1.1 mW/em?, Q = 1100 Hz, A = 532nm.

Os graficos (6.12 - 6.15) mostram o estudo dos trés primeiros harmonicos do sinal de foto-
corrente em funcao da voltagem externa V; aplicada entre os eletrodos do cristal de GaAs. A
fotocorrente i foi medida usando o método de fotocorrente modulada. i® mostra dependéncia
linear com Vj aplicado. i, i*?, foram medidas com duas freqiiéncias de vibracdo distintas da
lamina difusora. As medidas feitas na freqiiéncia 2 = 9500Hz mostram bom acordo com as
equagoes (3.64 e 3.65) que preveém dependéncia linear com a voltagem externa (V4), de ambos
os sinais 2, i*?, e onde se mostra também dependéncia linear de 2, e depéndencia quadrética
de 7*? com a amplitude de modulacdo A no caso de pequena amplitude de vibracdo. As
medidas feitas na freqiiéncia ) = 1490 Hz mostram uma dependéncia quadratica de i com a
voltagem Vj aplicada, indicando que as medidas neste caso nao podem considerar-se de estado
estacionario.
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Figura 6.11: Fotocorrente it versus a amplitude de vibracdo normalizada 8, medido no cristal
BTO11a. A curva vermelha representa o melhor ajuste da Eq.(3.66) aos dados experimentais
(pontos). Iy = 8.8 mW/em?, X\ = 532nm, M = 0.73, Q = 1100 Hz, Dy, = 0.79 pm.
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Figura 6.12: i (na escala: 0-5000 pA), it e i* (na escala: 0-1200 pA), versus a voltagem
externa aplicada Vo medido em GaAs. Iy = 0.5 mW/em?, Q = 9500Hz, 6 = 0.1, Dy = 0.46

um, M = 25/63, A\ = 532nm.
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Figura 6.13: i° (escala: 0-2200 pA), i, e i*? (escala: 0-500 pA), versus a amplitude de
vibragao normalizada 6, medido no cristal GaAs. i o §, i*? o §%2. Vi = 18.55 Volts. Q) =
9500Hz, Iy = 0.47 mW/em?, Dy = 0.46 pm, M = 25/63, X\ = 532nm.

s000 1500
w il:I
- ¢ [GahAs o~
o i° i 1200
G000 ¥
T FF
CH _a ¥ 800
o 4000 BT o o e |
—_ - ___/"-
& 1
z f S 5 e G0o
a_ s _‘-f'-“f
2000 e ;ﬁ'/
= s00
(B
T —
A
oy ]
0 10 20 20 40
‘Ju [walt)

Figura 6.14: %, i (escala: 0-8000 pA), i*? (escala: 0-1500 pA), versus a voltagem externa
aplicada Vy medido em GaAs. Iy = 1.1 mW/cm?, Q = 1/90Hz, § = 0.29, Dy = 0.46 um, M
= 22/60, A = 532nm.
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Figura 6.15: 1%, i** (escala: 0-4000 pA), i** (escala: 0-600 pA), versus a amplitude de vibragdo

normalizada 6, medido no cristal GaAs. A wvoltagem externa (DC) aplicada foi Vy = 18.55
Volts. Q = 14/90Hz, Iy = 1.1 mW/cm?, Dy = 0.46 um, M = 22/60, \ = 532nm.
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6.2.2 Resposta espectral de um alto-falante comercial de 8¢2, 10Watts.

De acordo com a equacao (3.66), em condigoes estaciondrias (Q7s, > 1 ) e para pequenas
amplitudes de vibragao (§ < 1), a fotocorrente i é proporcional a &, este fato pode ser usado
para estudar a resposta espectral de objetos vibrantes.

A figura (6.16) mostra a resposta espectral de um alto-falante comercial de 8 ohms, e 10
Watts (etiquetado P1). As medidas foram feitas usando a técnica de velocimetria Doppler.

As figuras (6.17 e 6.18) mostram a resposta espectral do alto-falante P1, obtida usando a
técnica de Foto-Fem-Speckle, medindo a fotocorrente gerada em condicoes de baixa irradiancia
e para pequenas amplitudes de vibracao do padrao speckle, nos cristais de GaAs e BTO.

O alto-falante foi alimentado com um sinal senoidal de frequéncia e amplitude variavel. A
linearidade da resposta do alto-falante (amplitude de vibragao) com a amplitude da voltagem
de modulacao foi comprovada pelas duas técnicas.
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Figura 6.16: Amplitude da resposta espectral, normalizada com a tensdo de modulacdo aplica-
da, de um alto-falante comercial de 10 Watts, etiquetado P1. As medidas foram feitas usando
velocimetria Doppler. Luz laser de comprimento de onda N = 633nm e de 10 mW de poténcia
foi usado.
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Figura 6.17: Resposta espectral do alto-falante etiquetado P1. O primeiro harmonico da fo-
tocorrente i gerado no GaAs, e normalizado com a amplitude de vibracdo é mostrado. A
resistencia medida no cristal de GaAs, para a irradiancia usada, foi de: Rgoas = 1.3 M €.
Dy, =04 pum. 0L 1, A =532 nm.
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Figura 6.18: Resposta espectral do alto-falante etiquetado P1. O primeiro harmonico da fo-

tocorrente it gerado no BTO, e normalizado com a amplitude de vibracdo é mostrado. Iy =
0.7mW/em?, Dy = 0.4 um, 6 < 1, X\ = 532 nm.
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6.3 Discussao dos resultados

Os estudos experimentais da dependéncia do primeiro harménico da fotocorrente (i)
gerada em cristais de BTO puro, com a intensidade da luz incidente, amplitude de vibracao,
diametro do speckle, magnificacao da lente e frequéncia de vibracao mostraram que o modelo
tedrico desenvolvido na secao (3.2), para o caso do padrao speckle vibrante em condi¢oes
estaciondrias (wy. > 1), se ajusta bem aos resultados obtidos.

A presenca de um méximo na curva i versus § permite a autocalibracao do sistema.

Os resultados dos testes feitos nos cristais de BTO, GaAs, CdTe (Fig.6.4) permitiram
concluir que os cristais de BTO e GaAs apresentam similares amplitudes de resposta (i!) no
comprimento de onda A = 532 nm, onde uma sensibilidade de 6.7 pA /nm para uma irradiancia
de 120 mW /em? foi medida. Enquanto que o CdTe apresenta uma resposta aproximadamente
20 vezes menor para as mesmas condicoes de trabalho.

A fotocorrente é originada fundamentalmente na camada préoxima a superficie do cristal. O
sinal vai crescendo a medida que nods focalizamos a luz sobre a superficie do cristal. Cristais de
BTO de 2 mm e de 4 mm de espessura mostraram resposta similar de fotocorrente nas mesmas
condicoes de operacao. Eletrodos de Ouro, paralelos e separados 1mm foram depositados na
superficie dos cristais de BTO e CdTe, aumentando sua resposta em aproximadamente 20
vezes no caso do BTO.

O estudo da dependéncia da fotocorrente (i) com a frequéncia de vibragao (fig.6.5), e
a irradiancia (fig.6.7), feito nos cristais de GaAs e CdTe, mostrarom que suas respostas em
frequéncia sao similares ao tipo monopolar (caso do BTO).

O estudo da dependéncia dos harmonicos (i, 4%, i%?) versus a voltagem externa aplicada, e
da amplitude de vibracao normalizada ¢, for feito no cristal de GaAs. Os resultados mostraram
bom acordo com o modelo tedrico feito para cristais monopolares, (Eq.3.63 a Eq.3.65). Uma
dependéncia linear de i, i, e *? com o campo externo aplicado foi encontrado, assim como
a dependéncia linear de i com 6, e a dependéncia de i*? com 62 , para o caso estaciondrio,
quando § < 1.

A aplicagao da voltagem (Dc) externa aumenta a sensibilidade do sistema, podendo-se
medir amplitudes de vibracao sub-nanométricas como se deduz dos dados mostrados na figura
(6.13). Entretanto o quociente sinal/ruido aumenta conforme se incrementa o campo externo
e a freqiiéncia de vibragao.

O sinal de fotocorrente medido i (no caso estaciondrio e para pequenas amplitudes de
vibracao), é proporcional a irradiancia incidente (1y), ao campo de difusao (Ep) e a amplitude
de vibra¢ao normalizada (), como se observa na eq.(3.66), do qual se deduz que a minima
amplitude medivel é obtida usando-se o0 menor comprimento de onda do feixe laser, a menor
distancia difusor-lente (a maior irradiancia incidente no cristal), e uma lente com o maior
diametro de abertura e a menor distancia focal. A maior amplitude de vibracado medivel se
obtém para a maxima amplitude normalizada d e usando-se o maior comprimento de onda do
feixe laser, a maior distancia difusor-lente e uma lente de pequeno diametro de abertura.
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Neste trabalho mostramos o interesse de se aplicar técnicas Opticas nao-holograficas ali-
adas as medidas elétricas classicas, para estudar materiais fotorrefrativos, apresentando nao-
linearidades na absorcao e na fotocondutividade, com o auxilio do modelo de transporte de
bandas. O estudo realizado sobre cristais de BTO puros e dopados mostra a riqueza das
informagoes que sao possiveis de se obter com técnicas muito simples, desde que se disponha
de uma ferramenta tedrica adequada para a analise dos resultados. Acreditamos haver ainda
muito espago para ser percorrido nesta linha, tanto em termos de novos materiais a serem
estudados como em termos de aperfeicoamentos importantes na técnica em questao.

As técnicas épticas holograficas neste trabalho resumiram-se a, relativamente nova, foto-
fem interferométrica, desenvolvida por Stepanov e colaboradores. Nos ampliamos o dominio de
aplicacao desta técnica para ser usada com grandes amplitudes de vibragao na fase do padrao
de franjas de luz sobre a amostra. Isso permitiu nao somente um aumento consideravel nos
sinais detectados como também a auto-calibracao do experimento.

Levando-se em conta os efeitos de absorcao e o modelo matematico para grandes oscilagoes,
foi possivel, pela primeira vez, mostrar a possibilidade de se usar esta técnica como fonte
poderosa de caracterizacao quantitativa, o que foi feito a titulo de exemplo, com cristais de
BTO puros. Também nesta linha de pesquisa ha muitas possibilidades, tanto no que se refere
ao estudo dos materiais, como ao aperfeicoamento da técnica.

Os resultados mais interessantes e com melhores perspetivas, porém, sao os que foram
desenvolvidos sobre foto-fem com padrao do speckle. Esta técnica foi também idealizada por
Stepanov e colaboradores mas nunca foi utilizada, por nao ter sido suficientemente desenvolvi-
da do ponto de vista pratico. O trabalho por nds realizado, mostra o interesse desta técnica
tanto para a caracterizacao de materiais como, e sobretudo, para a medida de vibracoes
mecanicas transversais. Os resultados mostraram que é possivel desenvolver um instrumento
de interesse pratico para medida de vibracoes baseado neste principio. Para se obter um in-
strumento operacional, porém, é necessario ainda pesquisar sobre o material mais adequado,
a montagem mais eficiente e um modelo matemaético mais abrangente. Este é o desafio mais
interessante indicado neste trabalho.
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Apeéendice A

Materiais Fotorrefrativos.
Propriedades Opticas e Eletro-6pticas.

Tabela A.1: Propriedades ()pticas e Eletro-6pticas de

alguns Materiais Fotor-

refrativos.
Materiais simetria  EgeV] 7 pm] n;[pm] £ njri; /€[5
ITI-V Semiconductores
InP 43m 1.35 rq = 1.45 (1.06) 3.29 (1.06) 12.6 4.1
GaAs 43m 1.42 ryg = 1.2 (1.08) 3.5 (1.02) 13.2 3.3
GaP 43m 2.26 ry = 1.07 (0.56) 3.45 (0.54) 12 3.7
II-VI Semiconductores
CdTe 43m 1.56 ry = 6.8 (3.39) 2.82 (1.3) 9.4 16
ZnS 43m 3.68 ry = 1.2 (0.4) 2.47 (0.45) 16 1.1
ZnSe 43m 2.68 ry = 2.0 (0.55)  2.66 (0.55) 9.1 4.1
Zn'Te 43m 227 ry =4.45(0.59) 3.1 (0.57) 10.1 13
CdSe 6mm 1.70 r33 = 4.3 (3.39)  2.54 (1.15) 10.65 6.6
CdS 6mm 2.47 r33 = 4.0 (0.59)  2.48 (0.63) 10.33 5.9
Oxidos
LiNbO3 3m 3.2 r33 = 32.2 (0.63) 2.27 (0.70) 32 11
BaTiO; 4mm ~3 ry = 1640 (0.55) 2.40 (0.63) 3600 4.9
BaTiO; 4mm ~ 3 r33 = 28 (0.55)  2.40 (0.63) 135 2.9
KNbO; 4mm 3.2 r33 = 64 2.23 55 14
STO.75BCLO.Q5NI)206 4mm 3.2 sz = 1340 (063) 2.30 (063) 16300 4.8

Tabela 8.1 da ref.[68]

A sensitividad méxima (n}r;;/¢;) é figura de mérito destes materiais.
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Apéndice B
Programas de ajuste de dados

Neste apéndice apresentamos as versoes dos programas, (feitos usando-se MATHEMATICA),
que foram utilizados para efetuar os ajustes de dados apresentados nesta tese.

Irradidncia transmitida I' versus irradiancia incidente I, . Programa de ajuste
tedrico dos dados experimentais.

SetDirectory|[” /users/lmos/tesis” |
btol0alfa = ReadList[”btol0alfa2.dat” Number, RecordLists — True];

cb = 0.75;
alfacero = 662;
ab = 198;

d = 0.00810;

mos2[z z := Log [((alfacero + ab)*1.25%z 4 alfacero*cb)/((alfacero + ab)*0.8*x + alfacero*cb)];
fimplx 2 = (alfacero*d + Log[z/(0.64*x)])*((alfacero 4 ab)/ab);

Needs[” Graphics‘ ImplicitPlot”|; teoplotl = ImplicitPlot[fimp[x, 7]
== mos2[x, z|, {x, 0.1, 120}, {z, 0.00001, 0.12},

PlotPoints — 100, AspectRatio — 1,

PlotStyle — {RGBColor[0, 1,0]}];

explot = ListPlot|[btol0alfa, PlotJoined — False,

PlotStyle — {Thickness[0.01], PointSize[0.014] }];

Show[{explot, teoplotl}, AspectRatio — 0.8, PlotRange — {{0, 120}, {0, 0.12}},
Axes — False, Frame — True, FrameLabel — {"Io (w/m?)”, It (w/m?)”},
FrameTicks — {{0, 30, 60, 90, 120}, {0, 0.04, 0.08, 0.12}, {}, {}},

TextStyle — {FontWeight — "Bold”,

FontSize — 14, FontFamily — ”Times” };
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Primeiro harménico da fotocorrente (i?) versus a amplitude de modulagao KA
Programa de ajuste tedrico dos dados experimentais.

SetDirectory|”c: /users/Ilmos/bto-011"];

dados = ReadList[”mvan8.dat”, Number, RecordLists — True|; explot3 = ListPlot[dados,
PlotJoined — False,

PlotStyle — Thickness[0.01], PointSize[0.014], RGBColor|0, 0, 1]];

0 =m * 25/180;

Iy =396 * cos[f] * (1-0.2) * 1.16;
o9 = opho * I;
Tmo = eo * ee/oy;
A= )\/(2 * sin[d));
k=2%*n/A;

kid = (k « LD)?;
kls = (k * 1s)%;

mo = 0.90;

L =62%*(10°%);
d = 2.05 * (1073);

h=7%*(1073%);

A= 0.5145 * (1079);
x = 49.7;

a = 1165;

eo = 8.85 * 10712
ee = 47;

T = 273+422;
q=1.6*10"1%

kB = 1.38 * 10-23;

Ed = k * kB * T/q;

7sco = tmo * (1 + kld)/(1 + kls);

F[A] = (mo?) * BesselJ[1, A] * Ed *ee ¥ eo * h * 2 * 7 * x * 1019 / (1 + kis)?;
G=2%*7*x*Tsco;

H = BesselJ[0, A] + 3 BesselJ[2, A];

prhar = F[A]((GQ(—ﬁ(—HATCTGTL[G] + 2H ArcTan[2G] + 4ArcTan|G]Bessel J[0, A

— 2ArcTan[2G)Bessel J[0, A] + %(—HArcTan[edaG] + 2H ArcTan[2¢™G]
o
4ArcTan[e®G]Bessel J[0, A] — 2ArcTan[2e%G) Bessel J[0, A]))?

1
e ((6Hdo + H Log[1 + G?] + 2Bessel J[0, Al Log[1 + G?] + 2H Log[1 + 4G?]

— 2BesselJ[0, A]Log[l + 4G?*] — H Log[1 + ¢**G?] — 2Bessel J[0, A]Log[1 + e***G?]

- -

5



— 2HLog[l + 4€*¥G?] 4+ 2Bessel J[0, Al Log[1 + 4e*%G?])?)))'/?

Remove[NonlinearFit|

Needs[” Statistics'NonlinearFit*”]

NonlinearRegress[dados, prhar, A],{{LD, 0.15*(107%)},{1s, 0.045*(107%)}, {opho, 1.2 * (107 1%)}}]
NonlinearFit[dados, prhar, A], {{LD, 0.15 * (1079)}, {ls, 0.06 * (10°%)}, {opho, 1.2 *

(107193}
mplot = Plot[%, {A, 0, 2.35}]

Show[{explot3, mplot}, Frame — True, Axes— False, TextStyle— {FontWeight — ”Bold”,
FontSize — 12}, FrameTicks—{{0, 2.35}, {0, 50}, {}, {}}]
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Primeiro harménico da fotocorrente (i!) versus a frequéncia de modulagao 2
Programa de ajuste tedrico dos dados experimentais.

SetDirectory|”c: /users/Imos/bto-011"];

dados = ReadList]”mfem2.dat”, Number, RecordLists — True]; explot3 = ListPlot[dados,
PlotJoined — False,

PlotStyle — Thickness[0.01], PointSize[0.014], RGBColor|0, 0, 1]];

0 =m * 25/180;

Iy =396 * cos[f] * (1-0.2) * 1.16;
A = )\/(2 * sin[d));

k=2*7/A;

mo = 0.90;

L =6.2* (1073);

d = 2.05* (107%);

b= 7% (107%);

A = 0.5145 * (107°);
A=11,

a = 1292;

eo = 8.85 * 10712
ee = 47;

T = 273422
q=1.6*10"1%

kB = 1.38 * 10-2;

Ed =k * kB * T/q:
F[x] = A*(mo?) * BesselJ[1, A] * Ed * h * 2 * 7 * x * 107
G=2%*nr*x* rsco;

H = BesselJ[0, A] + 3 BesselJ[2, A];

prhar = F[x]((GQ(—ﬁ(—HArcTan[G] + 2H ArcTan[2G]| 4+ 4ArcTan|[G]Bessel J|0, A]
— 2ArcTan|2G]Bessel J[0, A] + L(—lEfzél?“cTan[edaG] + 2H ArcTan[2¢% G

3G
4ArcTan[e™G)Bessel J[0, A] — 2ArcTan|2e%*G)Bessel J[0, A]))?

e ((6Hdo + HLog[1 + G?] + 2Bessel J[0, A]Log[1 + G?] + 2H Log[1 + 4G?]

— 2BesselJ[0, A]Log[l + 4G?*] — H Log[1 + ¢**G?] — 2Bessel J[0, A]Log[1 + e***G?]
— 2HLog[l + 4¢**G?] + 2Bessel J[0, A]Log[1 + 4¢***G*))*))) "/

Remove[NonlinearFit]
Needs[” Statistics‘NonlinearFit*” |

7



NonlinearRegress[dados, prhar, x],{{A, 1*(107'?)},{7sco, 0.0010} }]
NonlinearFit[dados, prhar, x],{{A, 1*¥(10712)} ,{rsco, 0.0010}}]
mplot]l = Plot[%, {x, 0, 980}]

Show[{explot3, mplotl}, Frame — True, Axes— False, TextStyle— {FontWeight — ”Bold”,
FontSize — 12}, FrameTicks—{{0, 980}, {0, 50}, {}, {}}]
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Primeiro harménico da fotocorrente (i?) versus a amplitude normalizada J de
vibragao . Programa de ajuste teérico dos dados experimentais.

Clearlf, f1, f2, a, d, x];
r=0.11 k = 7.1;

g-[ﬁ_’ d_]: = (1/(2Pi)) * NIntegrate[Exp[-(2 * a * d * sin[x] - (d?/2)* cos[2 * x])], {x, -Pi,
fi)[af)c}l]] : = (1/(2P1i)) * NIntegrate[sin[x] Exp[-(2 * a * d * sin[x] - (d?/2)* cos[2 * x])], {x,
f[d:] : = -k * Exp[-d?|* NIntegrate[{Exp[-2a®] * (-2 * a* d + (a/2 - a®) *d® + a *d°/8) * (a

*f1la, d] + d * £2[a, d])/(Exp[-(a* + d*/2)] * f1[a, d] + 1)}, {a,-50, 51}]
plot1 = Plot[f[d], d, 0, 3, PlotStyle— RGBColor|1, 0, 0]]

SetDirectory[” c: /users/lmos/bto-011"];

dados = ReadList[’spekl.dat”, Number, RecordLists — True]; explot3 = ListPlot[dados,
PlotJoined — False,

PlotStyle — Thickness[0.01], PointSize[0.014], RGBColor|0, 0, 1]];

Show[{explot3, plot1}, AspectRatio — 0.8, PlotRange — {{0, 3}, {0, 4}},

Axes — False, Frame — True, FrameLabel — {7i* (pA)”, ” §”},

FrameTicks — {{0, 1, 2, 3}, {0, 1, 2, 3, 4}, {}, {}},

TextStyle — {FontWeight — ”Bold”,

FontSize — 14, FontFamily — ”Times” }];
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