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Capitulo I

Introduccién general

I.1 Antecedentes y objetivos

El efecto fotorrefractivo fue descubierto accidentalmente por Ashkin y col. en 1966
cuando intentaban generar la segunda arménica en un cristal de niobato de litio (LiNbO3)
utilizando altas intensidades de radiacién!!ll. Dichos investigadores observaron una dis-
persién espacial del haz incidente al atravesar el cristal y a este fenémeno lo llamaron da7io
dptico, ya que el mismo inhibia las condiciones de acoplamiento de fase necesarias para la
generacién del segundo arménico. Luego, el mismo fenémeno fue observado en otro tipo
de materiales, y se lo asoci6 con un cambio local en el indice de refraccién!?l. Desde su
descubrimiento, numerosos grupos de investigacion se abocaron a la tarea de comprender
y explicar dicho efecto y los procesos microscopicos en él involucrados. Sin embargo, un
modelo global que explicase la mayorfa de los resultados experimentales no fue desarrollado
hasta una década mads tarde, en 1976, por un grupo de investigadores de Kievi34]. Dicho
modelo fue universalmente aceptado y se conoce como modelo de transporte por bandas',
6 modelo de Kukhtarev, y describe la interaccion no lineal entre la radiacion inhomogénea
incidente y el medio fotorrefractivo por la combinacién de varios procesos: fotogeneracién
y atrapamiento de portadores de carga libres, electrones ¢ huecos, a partir de centros de
impurezas y defectos en el medio, junto con el trasporte de tales portadores por mecanismos
de difusién y/é arrastre que produce inhomogeneidades locales en la densidad de carga en

el medio, que a su vez origina un campo eléctrico local, llamado campo espacial de carga.

1del inglés band transport model, nombre introducido en la ref.[6), con posterioridad a la formulacién de
Kukhtarev.
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Dicho campo es, finalmente, el responsable del cambio en el indice de refraccién via el efecto
Pockels 6 electrodptico lineal. La interaccion entre la luz ldser y el medio fotorrefractivo
conduce a que estos materiales tengan una diversidad de aplicaciones en el campo de la
Optica, optoelectrénica y foténica, entre las cuales citamos!9: registros de hol6gramas de
volumen en tiempo real, almacenamiento de los mismo por tiempos prolongados, filtros
interferenciales, conjugadores de fase, acoplamiento de dos haces, y otros.

Desde un punto de vista tedrico, el aspecto fundamental es determinar el compor-
tamiento del campo espacial de carga dentro del cristal en el marco del modelo de Kukhtarev,
a partir de un conjunto de ecuaciones no-lineales y acopladas, llamadas ecuaciones del ma-
terial, puesto que la intensidad de dicho campo local determina la intensidad de la red de
indice de refraccién almacenada en el cristal fotorrefractivo y cuya existencia se manifiesta
midiendo la eficiencia de difraccién 7, observable fundamental del efecto fotorrefractivol6l.
La eficiencia de difraccién estd relacionada con la variacién de indice de refraccién An,
por medio de la teoria del acoplamiento de ondas en medios materiales, desarrollada por
Kogelnikm. Cuando los experimentos son realizados en el régimen de muy baja intensidad
de la modulacién m, a partir de un patrén de excitacién de dos ondas coherentes que in-
terfieren, tal que se cumple la condicion experimental m < 1, una tnica red de indice (la
red fundamental) es registrada en el medio. Este es el llamado régimen lineal[sl, el cual se
estudié intensamente desde un punto de vista tedrico obteniéndose soluciones analiticas de
las ecuaciones de Kukhtarev. Tales soluciones determinaron la evolucién temporal y el com-
portamiento estacionario de la red fundamental en ciertos casos particulares de excitacién y
para materiales que satisfacian ciertos requisitos en sus propiedades intrinsecas®-13]. Pero
s6lo recientemente una solucién analitica general para la red fundamental, vilida para la
mayoria de los regimenes de excitacién fue encontrada y verificada experimentalmente[MI.

Por otro lado, también se observé difraccién en redes de indice arménicas, en condi-
ciones experimentales que producen elevados valores en el factor de modulacién. Las redes
arménicas fueron observadas en diversos materiales fotorrefractivos como titanato de bario
(BaTiOa)flsl'[lsl, niobato de bario y estroncio (SBN)“S], niobato de bario, estroncio, pota-
sio y sodio (BSKNN)IN’], 6xido de bismuto y titanio (BTO)(N], y 6xido de bismuto y silicio
(BSO)[ISE’flgl'pol. Ceda una de las v-ésimas redes armdnicas fotorrefractivas representa
una red de difraccidn sinusoidal de frecuencia espacial vK con v € N y siendo K la frecuen-
cia espacial de la red fundamental, tal que cada v-ésima red arménica difracta un haz de

lectura en Zngulo de incidencia que satisface la condicién de Bragg para su periodo espacial.
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La observacion de las redes fotorrefractivas armdnicas generd grandes expectativas respecto
de una de las principales aplicaciones de estos cristales: el almacenamiento de informacién
en forma hologréfica. Adem4s de la informacidn registrada en la red fundamental, el cristal
permitirfa almacenar informacién en las redes armdnicas, potenciando su uso como memo-
ria hologréfica. Pero también las redes arménicas pueden producir un efecto indeseable:
pérdida de calidad de la informacién almacenada en una red a causa del entrecruzamiento
de la informacion registrada en las diferentes redes (cross-talk). Todo ello motivé a muchos
grupos de grupos de investigacion a estudiar el comportamiento de las redes arménicas con
el fin de precisar los rangos de valores de los pardmetros internos y externos donde las
redes arménicas deberian ser apreciables experimentalmente. Los estudios se realizaron en
el marco del modelo de Kukhtarev, que considera especies de impurezas fotoactivas que
generan niveles energéticos profundos dentro del gap? de energias prohibidas y un tinico
portador de carga, ¢ electrones 6 huecos, en el medio fotorrefractivo. Desafortunadamente,
la complejidad de las ecuaciones del material, por ser no-lineales y acopladas, sumado al
hecho de no poder despreciar los términos de orden superior en los desarrollos de Fourier
de las soluciones, no ha permitido, hasta la fecha, obtener soluciones analiticas exactas que
predigan rigurosamente la evolucién del campo espacial de carga, en el llamado régimen no
lineal (m ~ 1). En dicho régimen, las ecuaciones de Kukhtarev fueron resueltas mediante
métodos aproximados, de cardcter perturbativo'ml‘l%], 6 numéricol261-133], Lamentable-
mente, los resultados obtenidos en dichos trabajos fueron poco significativos y en algunos
casos imprecisos. La utilizaciéon de métodos aproximados condujo a la aparicion de ciertas
inconsistencias y contradicciones, como por ejemplo, que partiendo de similares consid-
eraciones tedricas, la dependencia de la intensidad de las redes armoénicas. en funcion del
factor de modulacién resulté superlineal en ciertos trabajoslls]'lzsl’wll'[341, y sublineal en
otros|261-127),136)

A esta limitacion tedrica sobre el conocimiento del modelo de Kukhtarev se le sumé
otra de indole experimental. Una revisién bibliografica dié cuenta de muchos resultados en
diversos materiales que no pudieron ser interpretados por este modelo. Esto indica que la
formacién de redes fotorrefractivas se ve directamente afectada por la intervencion de de-
terminados procesos dindmicos que no son tenidos en cuenta por el modelo de Kukhtarev.

Ciertos resultados, como la dependencia sublineal de la fotoconductividad en funcién de

. | . e e 4 .y
2Conservamos la terminologia inglesa ya que la misma se utiliza usualmente en la bibliografia en idioma
espaiol, aunque el término salto es también utilizado.
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la intensidad media de excitacién[37', la dependencia del ritmo del decaimiento en la os-
curidad de la red fundamental en funcién de la infensidad de registro(38], la formacién y
el decaimiento de la eficiencia de difraccién en tiempos mﬁltiples[39’“(44l, decaimiento en
tiempos multiples de la fotocorriente 140]'[42]'[45]'1461, la dependencia con la intensidad y el
vector de onda del acoplamiento electrodptico 47 , y la amplificacién de la amplitud de la
red fundamental mediante un campo eléctrico alternante de alta frecuencia [481, Unicamente
pudieron ser interpretados postulando la existencia de niveles energéticos superficiales, orig-
inados por defectos 6 impurezas adicionales a las que generan los niveles profundos. Estos
resultados indican la presencia de trampas superficiales en muchos materiales, entre los
cuales podemos citar sillenitas como el BSO, ferroeléctricos como el BaTiO3 y semiconduc-
tores como el CdTe, en variantes con diferentes dopantes y concentracién de impurezas.
Dichos niveles superficiales tienen la propiedad de acumular carga y ser térmicamente re-
excitables a temperatura ambiente. Al igual que en el modelo de Kukhtarev, se mantiene
un mecanismo de trasporte unipolar de carga en el material, es decir la conduccién se pro-
duce, ya sea por electrones 6 por huecos, pero no simultidneamente. A esta extensién del
modelo de Kukhtarev se la llamé modelo de trampas superficiales’® y comenzé a ser muy
utilizado a principios de los noventa. Desde un punto de vista tedrico, la resolucién de las
ecuaciones del material en el marco de este modelo es todavia mas dificultosa que dentro
del modelo de Kukhtarev, debido a la variable adicional postulada (especie de impureza su-
perficial) que hace méds complejo al conjunto de ecuaciones materiales. Dentro del régimen
lineal, m « 1, el modelo de trampas superficiales fue también extensamente estudiado y
la evolucién temporal de la red fundamental y su comportamiento estacionario fueron de-
terminados en muchos casos particulares de interés9). Sin embargo, y como consecuencia
de una mayor dificultad en la resolucién de las ecuaciones materiales donde los términos
de orden superior del desarrollo de Fourier de las soluciones no pueden ser despreciados,
el modelo de trampas superficiales no ha sido utilizado en analizar y predecir el compor-
tamiento de las redes fotorrefractivas armodnicas, ni ain con restricciones especfﬁcas. Esto
pone en evidencia una falencia en el conocimiento de la respuesta de los materiales que en
determinadas condiciones de excitacién generan y/6 utilizan sus trampas superficiales en
los procesos fotorrefractivos dentro del régimen no lineal.

Desafortunadamente, el modelo de trampas superficiales no logré interpretar todos

3del inglés shallow-trap model
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los resultados experimentales en los que falla el modelo de Kukhtarev. En efecto, cualquier
modelo que postula transporte unipolar de la carga no explica los resultados obtenidos en
medidas del coeficiente de ganancia, pardmetro que indica el intercambio energético entre los
haces que interfieren, en funcién del perfodo de la red y/6 intensidad de radiaci6n en ciertos
materiales fotorrefractivos, dopados 6 no dopados, como algunas sillenitas, ferroeléctricos
y semiconductores!®01-(601 Muchos experimentos muestran un cambio de signo en el co-
eficiente de ganancia[54]'[56]'161]‘[62]. Como se sabe que dicho coeficiente es directamente
proporcional al campo espacial de carga[6', tal peculiar comportamiento fue necesariamente
atribuido a un proceso de competicién electron-hueco en el transporte de la carga, y el
signo en el coeficiente de ganancia fue univocamente relacionado con el portador de carga
mayoritariol621. M4s aiin, el portador minoritario puede hacerse significativo frente al may-
oritario y la compensacién de la carga producida puede apantallar el campo espacial de
carga, perjudicando la eficiencia en el registro de las redes de indice de refraccién. Por
lo tanto, es importante un conocimiento tedrico detallado de la influencia del transporte
simultaneo electrén-hueco en los procesos fotorrefractivos.

Dentro de este marco, Valleyl63l y Strohkend! y col.64 fueron los primeros en
analizar materiales fotorrefractivos por medio de modelos con fotogeneracién, transporte
y reatrapamiento simultdneo de electrones y de huecos. En efecto, tomando como base el
modelo de Kukhtarev, Valley desarrollé un modelo de conduccién electrén-hueco que pos-
tula especies de impurezas fotorrefractivas que generan niveles energéticos profundos dentro
del gap de energfa.s prohibidas que a su vez son responsables de la fotogeneracion y recom-
binacién de ambos tipos de portadores de carga: las impurezas dohoras se asocian con la
fotogeneracién y recombinacién de electrones, mientras que las aceptoras son responsables
de la fotogeneracion y recombinacién de huecos!®3]. A este modelo lo llamaremos modelo de
transporte bipolar de carga®. Desde un punto de vista experimental, se estudiaron muchos
materiales fotorrefractivos con conduccién simulténea de electrones y huecos por més de dos
décadasl®®1-166], Debido a las simplificaciones en las ecuaciones que introduce el llamado
régimen lineal, el comportamiento de la amplitud fundamental del campo espacial de carga
se estudid extensamente en dicho régimen y su dependencia con los principales pardmetros
fue predicha en muchos casos de interés(501(531,(60},(63)-(64),(67) También, modelos de con-

duccidn electrén-hueco con diferente nimero de especies fotorrefractivas fueron analizados

4A diferencia del modelo de Kukhtarev y el de trampas superficiales, a este modelo no se le asigna un
nombre especifico en la literatura.
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recientemente desde un punto de vista comparativo[68| y se determinaron pardmetros fun-
damentales del material asociados con cada uno de los portadores‘sgl. El extenso estudio
reportado en régimen lineal contrasta con el escaso estudio en régimen no lineal. Como
consecuencia, practicamente no se conoce el comportamiento de las redes fotorrefractivas
armoénicas en el marco del esquema de transporte electrén-hueco. En efecto, se reporta
un tnico trabajo, concebido por Boutsikaris y col.[70], que analiza en forma aproximada,
mediante un método perturbativo de resolucidn, el comportamiento relativo de la red fun-
damental y segundo arménico.

En vista de todo lo mencionado, queda claro que el conocimiento del régimen no
lineal, donde se generan las redes fotorrefractivas armdnicas estd practicamente limitado a
un conocimiento aproximado del modelo de Kukhtarev. A esto se agrega la inexistencia
casi total de un anadlisis tedrico del régimen no lineal para materiales en los cuales existen
trampas superficiales eficientes, 6 un mecanismo de transporte electrén-hueco. Por lo tanto,
dicho desconocimiento limita el anélisis de las redes fotorrefractivas armdnicas a situaciones
casi ideales: un reducido nimero de materiales fotorrefractivos que no presentan procesos
dindmicos adicionales a los postulados por el modelo de Kukhtarev y bajo condiciones de ex-
citaciéon muy restrictivas que no tienen en cuenta el régimen no lineal. Estas limitaciones nos
han motivado a investigar el comportamiento tedrico de las redes fotorrefractivas armonicas
estacionarias en un marco global, es decir, resolviendo en forma exacta y sin simplificaciones
las ecuaciones materiales dentro del modelo de Kukhtarev y las mencionadas extensiones:
el modelo de trampas superficiales y el modelo de trasporte bipolar de carga, en un rango
muy amplio de variacién de los pardmetros experimentales que incluye el régimen no lineal.
Ello permite analizar las redes armdnicas en términos de la intensidad media de excitacion,
la profundidad de modulacién, el espaciado de red y el campo eléctrico aplicado. También,
a partir del riguroso conocimiento de las amplitudes y fases de las redes fotorrefractivas
armonicas, es posible obtener la precisa distribucién del campo espacial de carga dentro
del cristal en conjuncion con la cantidad de componentes arménicas necesarias para su con-
vergencia. Todo ello permite identificar las diferentes regiones de comportamiento lineal

y no lineal. Todos los resultados han sido comparados para los modelos dindmicos aquf

estudiados.
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1.2 Esquema general

En el Capitulo II, se presentan las generalidades del efecto fotorrefractivo, y la
primera seccion describe el efecto desde su accidental descubrimiento, hasta su relacién
con la variacién en el indice de refraccién del medio, caracterizdndolo como un efecto no
lineal asociado a una susceptibilidad de tercer orden. En la siguiente seccién se describe
brevemente las técnicas experimentales usuales que se emplean para caracterizar el efecto
fotorrefractivo, es decir las técnicas del compensador y la técnica hologréfica. Se identi-
fica y se define al observable fundamental en la caracterizacién del ‘efecto: la eficiencia de
difraccién en términos de la amplitud de la red de indice para las configuraciones de trans-
misién y reflexion. Luego, en las siguientes secciones se describen brevemente los materiales
m4s usuales que presentan dicho efecto, acotando los valores de los pardmetros intrinsecos
maés relevantes, como por ejemplo, los tiempos de respuesta y de almacenamiento para
los distintos materiales fotorrefractivos. En la tltima seccién se menciona brevemente las
aplicaciones mds usuales y potenciales de los cristales fotorrefractivos.

A continuacién, en el Capitulo III, se describen los modelos teéricos que general-
mente se emplean para explicar desde un punto de vista fenomendlogico el efecto fotor-
refractivo. Tras una breve introduccién histdrica, se hace una descripcion tedrica de la
estructura energética de los sélidos. La siguiente seccién comienza con la descripcién del
clésico y bien conocido modelo de Kukhtarev. Se presentan los axiomas bésicos de dicho
modelo y se deriva el conjunto completo de la llamadas ecuaciones del material que de-
scriben matemadticamente dicho modelo. Las secciones siguientes detallan las extensiones
dindmicas del modelo de base de Kukhtarev. Primero se describe el modelo de trampas
superficiales. Se comienza con el nacimiento y desarrollo histérico de tal modelo, justificado
para interpretar ciertos resultados experimentales que no pudieron ser explicados con el
modelo de Kukhtarev. Luego de los axiomas generales, se describen matemdticamente las
ecuaciones del material correspondientes a este modelo. Por tltimo, se introduce el modelo
de transporte bipolar (electrén-hueco) de carga generadas a partir de especies de impurezas
donoras y aceptoras. Tal modelo es el mas utilizado para describir los resultados experi-
mentales que no pueden ser explicados por modelos de transporte unipolar de carga, como
el cambio de signo en el coeficiente de ganancia en el acoplamiento de haces. Ademsés, se
postulan los axiomas generales y se obtienen las ecuaciones del material.

El Capitulo IV esta referido a la obtencién en términos de los principales parémetros
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propios del medio y externos, de las redes fotorrefractivas arménicas que se observaron en
diversos materiales fotorrefractivos a partir de las ecuaciones del material. Se relaciona a las
distintas redes de indice de refraccién con las diferentes componentes de Fourier de campo
espacial de carga, caracterizadas por la amplitud y el corrimiento de fase con respecto al
patrén de excitacién interferométrico. Por tltimo, se obtiene en forma analitica las am-
plitudes y fases de las componentes arménicas en el marco de los modelos descriptos en
el capitulo precedente, lograndose un conocimiento detallado de las redes fotorrefractivas
armonicas y su rol en la caracterizacion del efecto fotorrefractivo.

En el Capftulo V se estudia el comportamiento de las red fotorrefractiva funda-
mental y sus armdnicos en funcion de los principales pardmetros de excitacion: la intensidad
de excitacion, la profundidad de modulacién, el espaciado de red, y el campo eléctrico ex-
terno, en un amplio rango experimental. Se identifican los diferentes intervalos de estos
parametros en donde el material responde de manera lineal y no lineal, y las regiones de
los mismos donde las redes fotorrefractivas armdnicas son apreciables frente a la red fun-
damental. También, se analiza la distribucién espacial del campo fotorrefractivo dentro
del medio y la relacién entra la pérdida del perfil sinusoidal con los efectos no lineales de
generacion de las redes arménicas superiores. Cada una de las secciones se dedica al andlisis
para de uno de los modelos descriptos en esta tesis. También, se analiza comparativamente
el comportamiento de las redes y se asocian los distintos comportamientos con la influencia
de los parametros propios de cada uno de estos modelos.

Finalmente, en el Capftulo VI, se resumen las conclusiones de este trabajo. En
la primer seccidn se describen las conclusiones generales y en la segunda se resumen los
resultados més significativos del comportamiento de la red arménica fundamental y sus
arménicos relevantes, como asi también la respuesta lineal y no lineal del medio, asociada
con la generacion 6 no de estos armoénicos, en el marco del modelo de Kukhtarev, de trampas

superficiales y el modelo de conduccién bipolar de carga con impurezas donoras y aceptoras.
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Capitulo 11

Generalidades del efecto

fotorrefractivo

I1.1 Introduccion

Se denomina efecto fotorrefractivo al cambio local en el indice de refraccién de un
medio producido por radiacién electromagnética espacialmente inhomogénea, en el inter-
valo de frecuencias 6pticas, aunque dependiendo de las caracteristicas del material, también
puede generarse si se irradia en los rangos infrarrojo y ultravioleta. Fue descubierto por
Ashkin y col. mientras intentaban generar segundo arménico empleando cristales de nio-
bato de litio (LiNbQOj3) y tantalato de litio (LiTaO3). Observaron que cuando un haz de un
laser de alta intensidad incidia sobre el cristal, se producfa una distorsién en el perfil del
haz transmitido, la-cual aumentaba cuando la polarizacién de los haces era paralela al eje
optico del cristal. Estos investigadores dedujeron que el haz alteraba el indice de refraccién
extraordinario del medio y llamaron a este efecto dario dptico debido a que limitaba la utili-
dad de estos materiales para la generacién de segundo arménico destruyendo las condiciones
de ajuste de fase optica (phase matching).

Ademais de los ferroeléctricos mencionados, el efecto fotorrefractivo fue observadc
posteriormente en otros cristales: semiconductores como el KTN[”], CdS[n], SBNI73] , otros
ferroeléctricos como BaTiOgm], tipo sillenitas como BSO (Bi,35109) y BGO (BilgGeOQO)m
y en la dltima década fue también encontrado en cristales orgénicos[m], en polfmeros‘nl N

en pozos cuinticos en semiconductores!’S!,
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El efecto fotorrefractivo es un efecto dptico no lineal basado en el efecto elec-
trodptico lineal o efecto Pockels y por lo tanto asociado a una susceptibilidad de tercer
orden. Es bien sabido que cuando la contribucién de los términos de orden superior puede
ser despreciada, la relacién entre la polarizacién inducida y el campo eléctrico es lineal, tal
que las propiedades Spticas del medio se encuentran completamente caracterizadas por la

susceptibilidad de primer orden x(Vsiendo el indice de refraccién
n?=1+xW, (1L.1)

Sin embargo, el campo eléctrico del haz incidente puede ser comparable a los campos internos
que mantienen ligados a electrones y dtomos en el medio dptico, asi, cuando se emplean
haces de luz generados por ldser de alta potencia, aparecen nuevos efectos debido a la

contribucién no despreciable de los términos no lineales en el vector polarizacién
2 3
P = Coxg;)Ej + COX,('jz,EjEk + EoXEleIEjEkEl' (11.2)

Por ejemplo, x(? se asocia la generacién de segundo arménico y rectificacién dptica y,
ligados a x(® estdn la generacién de tercer arménico y cambio de indice de refraccién del
material con la intensidad del campo eléctrico aplicado (efecto electrodptico). A diferencia
de los otros efectos no lineales que producen alteraciones en el indice de refraccién, en el
efecto fotorrefractivo se introduce una dependencia espacial en el definicién de x(3.

La generacion del efecto fotorrefractivo puede explicarse como sigue: en el cristal
existen centros de impurezas y/o defectos que producen niveles electrénicos situados dentro
del gap de energlas prohibidas. Cuando el cristal es iluminado por un haz de luz espacial-
mente inhomogéneo y con cierta longitud de onda capaz de ionizar las impurezas donoras
y/o aceptoras, se genera una densidad de carga libre, ya sean electrones en la banda de
conduccién, 6 bien huecos en la banda de valencia (6 ambos), proporcional a la densidad
local de la intensidad de la radiacién. Estos portadores de carga libres pueden migrar a
través del cristal por algin mecanismo de transporte, difusién debido a un gradiente de
concentracion de las cargas libres y/o arrastre en presencia de un campo eléctrico, para
finalmente ser reatrapados por impurezas que actian como trampas y eventualmente, re-
excitados. Dada la distribucién no uniforme de intensidad luminosa, generada por ejemplo
por la interferencia de dos haces, resultard una distribucién no uniforme de cargas libres.
En efecto, en la regién del espacio donde la intensidad de luz es mas débil, la concentracién

de portadores de carga libre serd baja al permanecer estos mayoritariamente ligados a las
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Figura II.1. Procesos que involucra el efecto fotorrefractivo cuand.o iluminamos con un
patrén de franjas claras y oscuras. El patrén de luz espacialmente inhomogéneo ioniza
impurezas produciendo una distribucién no uniforme de los portadores de carga libres que
migran por el cristal y se recombinan en trampas en regiones espaciales diferentes. Resulta
asi una distribucion inhomogénea de la carga total que da origen al campo espacial de carga

Esc, el cual genera la variacién del indice de refraccién An via el efecto electrodptico lineal.
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impurezas. Asi, segiin se va redistribuyendo la carga en el interior del cristal de una manera
no uniforme, se genera un campo eléctrico local que se opone al desplazamiento de cargas
libres. Finalmente, el material alcanza un estado estacionario que se caracteriza por una
redistribucién inhomogénea de la carga total. En estas condiciones, el campo eléctrico orig-
inado o campo espacial de carga puede llegar a ser tan intenso (~ 0.01 — 10 KV /cm) que

altera el indice de refraccién via el efecto electrodptico lineal (Pockels)
A (1/0%); = rip B (IL3)

donde n es el indice de refraccién implicado, Tijk. €l coeficiente electrodptico y Ej° representa

el campo espacial de carga local que se ha originado en el material.

En la Figura II.1 se presenta esquemdticamente los diferentes procesos involu-
crados. De esta forma, la informacién que transporta la luz en forma de diferencias de
. . . . . . . e .
intensidad queda registrada en el material como variaciones espaciales de su indice de re-

fraccidn.

I11.2 Caracterizacion experimental del efecto fotorrefractivo

Diversas técnicas se han implementado para caracterizar y estudiar el efecto fotor-
refractivo. Las principales son la técnica del compensador y la holografica. En lo que sigue

se describe brevemente cada una de ellas.

I1.2.1 Técnica del compensador

Esta técnica consiste en la medida del cambio producido en los indices de refraccién
por el efecto fotorrefractivo a través de la birrefringencia inducida por la luz al atravesar el
cristal. Por lo tanto se trata de una medida del cambio de fase entre dos componentes del
campo eléctrico de la luz que se propaga en el cristal no lineal. Como en toda técnica en
la que se trate de medir diferencias de fase, se empieza haciendo incidir un haz de luz con

una polarizacién bien determinada, por lo general luz polarizada linealmente, y se estudia

la polarizaciéon de la luz emergente.

El montaje de la técnica del compensador utiliza dos haces de luz. Un haz de
prueba polarizado linealmente a 45° del eje 6ptico muy baja intensidad y longitud de onda

poco eficiente para el efecto fotorrefractivo, y un segundo haz de excitacién o grabado mas
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Figura I1.2. Esquema experimental de la técnica del compensador.

intenso y de longitud de onda eficiente llamado haz. Tras el primer polarizador se encuentra
el medio activo. El plano de polarizacién del haz de prueba debe formar un angulo de 45°
con el eje ferroeléctrico del material si el mismo es polar o con el campo eléctrico externo
aplicado al medio si no lo es. Seguidamente se encuentra el compensador de Babinet-Soleil.
Inicialmente, el compensador esta calibrado para contrarrestar la posible birrefringencia
natural del medio. Detrds suyo se coloca un analizador que es un polarizador con su eje
orientado .perpendicularmente respecto del primero y por ltimo se sitia el detector.

Al comienzo, cuando todavia no se ha iluminado con el haz de grabado, la intensi-
dad de luz del haz de prueba que llega al detector debe ser nula ya que el compensador ha
sido ajustado para que la polarizacién quede definida por el primer polarizador y por tanto
perpendicular al segundo polarizador. Una vez que se ilumina con el haz de excitacidn,
comienzan a variar los indices de refraccién, lo que origina una diferencia de fase entre las
dos componentes de la luz que se propagan por el cristal. Bajo esta nueva situacion, el
compensador no restablece la pnlarizacién inicial, y la luz emerge con polarizacién eliptica,
e incide asi sobre el detector.

A partir de este momento hay dos formas alternativas de proseguir: por un lado,

deducir a partir de la intensidad en el fotodetector el cambio de indices a partir de la
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expresion que determina la transmitancia del conjunto[79’

T="Th (léﬁx‘ﬁ’ﬁ) , (1L.4)

6 medir el cambio de fase directamente con el compensador. El cambio de fase es directa-
. . s I's . . r . .

mente proporcional a la variacién de indices de refraccidn, lo que indica que esta forma es

mucho més sensible. Sin embargo, este método manual no es adecuado cuando el tiempo

de respuesta de los materiales es muy rdpido como en el caso de las sillenitas (BSO, BGO,

etc.).

I1.2.2 Técnica holografica

La técnica holografica consiste en iluminar el material fotorrefractivo con una

figura de interferencia producida por dos ondas coherentes entre si. En la Figura I1.3 se

medio fotorrefractivo

[ Liser (A)

haz difractado

Liser (1)

Figura I1.3. Esquema del dispositivo experimental de la técnica holografica.

muestra un esquema experimental de la técnica hologrifica. Para este estudio se suele
utilizar la situacién experimental mds favorable, el grabado del holograma més sencillo
posible: la interferencia de dos haces de luz localmente planos y coherentes. En la Figura

I1.3., las lineas de color oscuro simbolizan los haces de grabado y la linea de color claro, el
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haz de lectura. En este caso se registra una red hologréfica sinusoidal
I(z,z) = Iyexp(—az/cosf) [1 +mcos(Kz)], (1L.5)

donde « es la absorcién dptica para esa longitud de onda y K es el médulo del vector de

red definido como
K =2n/A. (11.6)

En esta expresion A es el espaciado entre franjas 6 espaciado de la red y estd definida por
la siguiente expresién

A

2 1.7
2nsinf’ (IL7)

donde A es la longitud de onda de los haces de grabado, @ es el semidngulo que forman entre
si los haces de grabado en el interior del cristal y n es el indice de refraccién del material
para esa longitud de onda. Si se desprecia la variacion de la absorcién y el acoplamiento de
haces en la direccién de propagacién z, situacién usual en cristales de espesor despreciable

dado que el producto ad < 1, la expresion 11.5 se reduce a
I(z)=Ii[1+mcos(Kz)]. (1L.8)

Dependiendo de las intensidades relativas de los haces, la iluminacién es un fondo continuo

mas una modulacién, como se puede apreciar en la Figura II.4.

La suma de las intensidades incidentes es la intensidad total del haz de grabado
In=1 + I, (Hg)

y la intensidad de la modulacién se define en general como

m=2- ?Iz cos (pf), (IL.10)
0

donde p = 1 corresponde a una polarizaciéon de luz incidente contenida en el plano de
incidencia y p = 0 para luz polarizada perpendicular al plano de incidencia. Sin embargo,
el valor de la modulacion en el interior del cristal es menor debido a las reflexiones internas
que sufren los haces. Estas reflexiones decrecen el contraste en un factor de que depende

de la intensidad de los haces, del d4ngulo de incidencia y de la reflectividad del cristal
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Figura I1.4. Patrén de iluminacién de periodo A debido a la interferencia de dos haces
localmente planos.

para la longitud de onda dada. Los valores de m han de ser corregidos segtin la siguiente

expresiénlso]

1 147
m=1my [1—2adln (1+rexp(——20d))]' (II.11)

Cuando generamos el patrén de iluminacién sinusoidal no homogéneo en el interior
. . . .4 . (
del cristal, provocamos una redistribucién de carga espacial, que via el efecto Pockels modula

el indice de refraccién, de acuerdo a la siguiente relacién
n(z) =ng + Ancos(Kz + ¢). (11.12)

Esta red de indice representa el holograma mas simple que podemos almacenar:
una red sinusoidal de indice de refraccién. El haz de lectura al atravesar el cristal, se difracta
en esta red de indice y de esta forma obtenemos la reconstruccién del holograma almacenado.

El observable fundamental del efecto fotorrefractivo es la eficiencie de difraccidn definida

como

Iy
m= 10 (I1.13)

donde I; es la intensidad del haz difractado. Definido de esta manera, se evitan las influ-
encias de la absorcién y las reflexiones del haz de lectura con las caras del cristal sobre la

eficiencia de difraccién.
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I1.2.3 Posibles configuraciones de la técnica holografica

Los hologramas pueden ser planos o de volumen. En el primer caso, el espesor del
medio es pequeno de forma que se puede ignorar la interaccién del haz difractado con la red.
En el segundo caso, esta interaccién no es despreciable y esto determina que la difraccién
sélo se observe cuando incidimos bajo una direccion muy precisa dada por la condicién de
Bragg, que limita la direccion del haz de prueba para la cual se puede observar un haz
difractado y queda determinada por la longitud de onda del haz de prueba ), por el angulo

que forma el haz que incide con la normal a la superficie de la muestra 6;, y por el espaciado

de la red A segin
2Asing; = Ap. (11.14)

El hecho de que el espesor de los hologramas sea finito, implica que la condiciéon de Bragg
no sea tan restrictiva como se presenta en la expresion I1.14 y por lo tanto, la eficiencia de
difraccidén no es nula para angulos de incidencia préximos al definido por la condicién de
Bragg.

La técnica hologrifica considera dos configuraciones posibles para describir tanto
la condicién de Bragg, como la eficiencia de difraccion de un haz incidente: la geometrfa de
transmision y la de reflexién.

La primera considera que los dos haces que generan el patrén de interferencia
inciden ambos por la misma cara de la muestra, mientras que en el segundo caso cada haz
incide por una de las caras opuestas entre si. Las expresiones para la eficiencia de difraccion

en cada una de las configuraciones geométricas ha sido obtenidas por Kogelnikm.

En la geometria de transmisién, una vez que la red ha sido grabada, el haz difrac-
tado aparece por la cara opuesta como se aprecia en la Figura I1.5. I, e I, representan las
intensidades de los haces de grabado, I, el haz de prueba en angulo de Bragg 6;; Iy, la
intensi<ad del haz difractado e I}, la intensidad del haz transmitido.

A partir de la resolucidn de las ecuaciones que describen la propagacién de ondas
electreznagnéticas en un medio para una red de indices sinusoidal cuando el haz de lectura

incide con el dngulo de Bragg, se obtiene una eficiencia de difraccién para un material de

espescr d dada por
7 = sin® (—f—déf—) , (11.15)
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Figura IL.5. Disposicién de los haces de grabado (a) y de lectura (b) respecto de la muestra,

en la geometria de transmisién.

donde An es el cambio en el indice de refraccion.

En la geometrfa de reflexién, una vez que la red se ha grabado, el haz de lectura
se difracta en la direccién de la reflexién, como indica la Figura IL.6.

La geometrfa de reflexién da lugar a expresiones mds complejas, tanto para de-
terminar la condicién de Bragg, como para la eficiencia de difraccién. La eficiencia de
difraccién de una red sinusoidal sin considerar absorcién y cuando el haz de lectura incide
bajo el dngulo de Bragg, viene dado por

mdAn ) . (IL16)

=1t h2 _—
77 an ( Ap cos b;

II.3 Caracteristicas del efecto fotorrefractivo

El efecto fotorrefractivo se diferencia de otros procesos no lineales como el efecto
Kerr, que también producen alteraciones en el valor medio del indice de refraccién, en varios
aspectos:
(1) La eficiencia de difraccién se observé, en general, independiente de la intensidad media
de la luz de excitacién en estado estacionario pero si depende de su distribucién espacial. Se
han observado una variacién de indice por el efecto fotorrefractivo empleando intensidades
mucho menores que las necesarias para modificar el indice en los materiales tipo Kerr.
(2) Al ser el efecto fotorrefractivo un efecto macroscépico que requiere de la absorcién de

fotones, ionizacién de impurezas y posterior transporte de las cargas libres, es un efecto lento
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Figura I1.6. Disposicién de los haces de grabado (a) y de lectura (b) respecto de la muestra,

en la geometria de reflexion.

en comparacién con el efecto Kerr. En cualquier caso, el tiempo de respuesta dependera
de los parametros especificos del material y de las condiciones experimentales elegidas que
permitan maximizar el incremento de indice por fotén absorbido.

(3) El efecto fotorrefractivo es un efecto no local con el campo ptico de excitacidn, es decir,
los lugares que sufren un mayor incremento del indice no se corresponden necesariamente,
con los de maxima intensidad Sptica. El desfase entre la red de excitacién y la red de indice
permite un acoplamiento de los haces en su interaccién con el medio no lineal, en el sentido
que sus energias se transfieren de un haz a otro no reciprocamente. El acoplamiento no
recfproco entre haces no es posible cuando las no homogeneidades de indice tienen su origen
en el efecto Kerr. La magnitud que determina la transferencia de energfa maxima posible
por unidad de longitud en la direccién de propagacién de los haces se denomina ganancia,
I'. Kogelnik, de los laboratorios Bellm, demostré que el valor de I' es maximo cuando la
red de indice y el patrén de interferencia estdn desfasados /2.

(4) Al depender el efecto fotorrefractivo de la distribucién de la carga, las inhomogeneidades
persisten, desde algunos microsegundos, para las sillenitas como el BSO, hasta meses para
los ferroeléctricos como el LiNbOg, cuando el material deja de ser irradiado. En la Tabla 2.1.
se hace referencia a las diferencias mas significativas entre los materiales fotorrefractivos y

los no lineales convencionales.
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Material fotorrefractivo | Material no lineal ordinario
Campos causantes Campo interno (E,.) Campo externo
Intensidad necesaria ~ mW/cm? ~ KW/cm?
Tiempo respuesta tipico ~107%-10% s ~10"4 5
Localizacidn del efecto No local Local

Tabla 2.1. Diferencias entre materiales fotorrefractivos y puramente no lineales.

’ o g .
11.3.1 Pardametros intrinsecos mas relevantes

En principio deben presentar efecto fotorrefractivo todos los materiales electrodptico
que posean defectos 6 centros de impurezas fotoionizables. Sin embargo la aplicacién a la
que se destinen, determinard el pardmetro fisico més relevante. Por ejemplo, cuando se
pretende emplearlos en interconexiones dpticas reconfigurables o memorias asociativas, se
buscan cristales con una elevada eficiencia de difraccién, y que sean capaces de experi-
mentar un gran incremento de su indice de refraccién; por el contrario, en amplificacion
coherente, lo deseable son materiales con un gran coeficiente de ganancia. En cualquier
caso, en aplicaciones en tiempo real. se requieren materiales con una elevada velocidad
de respuesta. El elevado coeficiente electrodptico de los ferroeléctricgs como el LiNbO3 o
el BaTiOj3, asegura un gran incremento del indice de refraccién (~ 1073 = 107%), incluso
cuando la amplitud del campo espacial de carga no sea muy grande. En otros materiales, en
cambio, como las sillenitas (BSO, BGO, BTO), o los semiconductores (GaAs, InP, CdTe)
sus coeficientes electrodpticos son mucho menores y por lo tanto lo sera también su eficien-
cia de difraccién. El interés por estos ultimos proviene de su gran velocidad de respuesta,
en parte debida a su baja constante dieléctrica. Mientras que en los ferroeléctricos dichos
tiempos oscilan entre la décima de segundo y el segundo para intensidades del orden de va-
tio por centimetro cuadrado, en las sillenitas o semiconductores no superan al milisegundo
para niveles medios de la intensidad del orden de diez milivatios por centimetro cuadrado.
Otros parametros muy ttiles para clasificar materiales fotorrefractivos son: el producto n®r,
con r coeficiente electrodptico que determina el maximo cambio que se puede producir en el
indice de refraccién y la sensibilidad fotorrefractiva S, definida como la densidad de energfa
que se necesita para alcanzar una eficiencia de difraccién de un 1% para un dado espesor
del cristal. Otra forma de clasificar los materiales fotorrefractivos, es atendiendo la regién

del espectro en la que son fotosensibles. Los semiconductores de la familia III-V como el
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GaAs y los de la familia II-V como el CdTe lo son, por lo general en la parte del espectro
optico correspondiente al infrarrojo cercano, en tanto que la mayprfa de los 6xidos y los
compuestos organicos son sensibles en la regién visible del espectro. La regién depende del
tipo de defecto que tenga el cristal en su red cristalina. En la Tabla 2.2. se ha recogido
el valor de los pardmetros mas relevantes para algunos de los cristales fotorrefractivos mds

habituales.

Material | 7 (s) | 7 (s) n r (pm/V) | A (um) €/eo S-T(mJ/cm?)
LiNbOj; 1 105 [ n. =22 r33 =31 0.6 €3 = 32 1000
GaAs 107 1 107* { n, =34 | rig =143 1.1 € =12.3 30
BSO 1073 [ 1072 [ n=254] ry4 =5 0.6 e =56 3
BatiO; 1 109 | n.=24] 733 =64 0.5 | ¢ = 3600 60

Tabla 2.2. Valor de pardmetros relevantes. 7,: tiempo de respuesta y n,: tiempo de borrado.

11.3.2 Aplicaciones del efecto fotorrefractivo

La importancia del efecto fotorrefractivo reside en el gran niimero de aplicaciones
en Optica y optoelectrénicalﬁ]’lslj. Algunos de los dispositivos ya estdn completamente
desarrollados pero muchos otros estdn en estudio en los laboratorios. Esto es debido a la
complejidad del efecto, que lleva aparejado un desconocimiento tedrico todavia importante,
sobre todo en la respuesta no lineal de estos medio. A continuacién describiremos varias de
estas aplicaciones.

Los materiales fotorrefractivos como el LiTaO3 y el LiNbO3 fueron considerados
como medios muy ttiles para almacenar informacion ya que en los mismos se pueden grabar
un gran numero de iméagenes de alta resolucion en un volumen compacto y con la posibil-
idad de acceso en paralelo muy rdpido. Estas memorias han utilizado como base la gran
selectividad en dangulo y en longitud de onda que presentan los hologramas de volumen(82!.
Las memorias fotorrefractivas poseen una elevada densidad de informacién almacenable
por unidad de volumen (~ 10° bits/cm3)[83] y pueden presentar, mediante técnica espe-
ciales, un fijado del holograma durante meses en condiciones de oscuridad en materiales
como el LiNbOL84]. Entre los principales problemas que presentan este tipo de memorias
se encuentra e] borrado parcial de la informacién que se produce en las sucesivas lecturas,
y el solapamiento de la informacién entre hologramas, que limita la maxima capacidad

de almacenamiento. También estos materiales se utilizan para almacenar informacién en
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tiempo real, en cristales donde el tiempo de respuesta es suficientemente rapido como el
BSO85!, Entre las aplicaciones que se basan en el registro a tiempo' real se encuentra la
interferometria hologréfica. Esta se utiliza para comparar dos frentes de onda diferentes,
uno de los cuales proviene de una reconstruccién holografica. Otra interesante aplicacién
demostrada es la amplificacién de una sefial éptica que transporta informacién, mediante
la interferencia de ella con un segundo haz mucho mas intenso y coherente con el primero.
Esto es posible debido a la interaccién de ambos haces dentro del medio fotorrefractivo.
Esta amplificacién se debe al intercambio de energia entre ambos haces!®8l. Utilizando este
método se ha realizado la amplificacién éptica tanto de imdgenes como de sefales tempo-
rales. Esta transferencia de energia se basa en la no localidad del efecto fotorrefractivo, ya
que se presenta un desfasaje entre la red de excitacién interferométrica con la red de indice
generada en el cristal. Otra aplicacién importante es la conmutacién espacial por medio
de redes holograficas. Este tipo de dispositivos presentan gran importancia en sistemas de
comunicacién basados en fibra Sptica, en los que es necesario conmutar desde una fibra
éptica a otra dentro de una matriz y viceversa. Estos conmutadores se basan en el principio
de que las redes almacenadas pueden deflectar el haz que incide en condicién de Bragg.
Con un campo externo se puede alterar la red de indice, tal que se puede conseguir que
un holograma que previamente no estuviera en condicién de Bragg, alcance esta condicién,
y que la onda se difracte a través de él. Por otro lado, el efecto fotorrefractivo es uno de
los mecanismos posibles para crear un espejo conjugador de fase. A diferencia de los espe-
jos normales, este invierte la componente temporal de fase de la onda. Esto quiere decir
que si un frente de onda incide sobre un espejo, su reflejado tendré la misma forma pero
moviéndose en sentido totalmente opuesto, lo que se puede conseguir mediante la mezcla
de cuatro ondas en un medio fotorrefractivol87l. Se han desarrollado muchas aplicaciones
basadas en la conjugacién de fase: correccién de la dispersién de pulsos transmitidos por
fibra 6ptica[88], tratamiento éptico de imégenes, convolucién y correlaciénlggl, realce de
bordes[gol, suma y sustraccién0 e inversién de imégeneslgll. Por tltimo mencionare-
mos que los medios fotorrefractivos son vistos potencialmente y con grandes expectativas
como interconexiones en un ordenador éptico, que se compone basicamente de una serie
de unidades elementales de procesos y de memoria. Desde comienzos de los afios 80 se ha
dedicado un gran esfuerzo en la investigacién y desarrollo de interconexiones hologréficas
dindmicas y reconﬁgurableslgz] y también conviene mencionar la posible utilizacién de este

tipo de materiales como interconexiones hologréficas en redes neuronales[%l.
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Capitulo III

Modelos teoricos

III.1 Antecedentes histéricos

Se incluird en esta seccién una muy breve resefia histérica de los trabajos pioneros
en la investigacion del efecto fotorrefractivo desde la época de su descubrimiento hasta la
formulacién de la teoria de conduccién por bandas. Para una descripcién més completa, se
remite al lector al trabajo de revision de Hall y col.94],

Ashkin y col.m, descubridores accidentales del efecto fotorrefractivo en los labo-
ratorios Bell en 1966, asociaron acertadamente dicho efecto con un cambio reversible del
indice de refraccién. Dos afios después, Chen!99! mostré con sus experimentos que estos
materiales podian almacenar una gran cantidad de datos a través de un registro holografico
y propuso un primer modelo tedrico de migracién de cargas para explicar la formacién de
hologramas de volumen en cristales ferroeléctricos. A su vez, Thaxter!"3) puso en evidencia
la influencia de la aplicacién de un campo eléctrico en el registro de un holograma, apor-
tando pruebas en relacién con el modelo de arrastre! para el transporte de los portadores
de carga.

Ya en 1971, Amodeil%0 presenté un modelo general para el transporte de carga
en materiales aislantes, demostrando que la migracién de carga por difusién desempeina
un rol muy importante en el registro de una red hologrédfica cuya frecuencia espacial es
suficientemente alta. Ademads, obtuvo expresiones para las distribuciones de campo eléctrico
local generadas a través de los mecanismos de arrastre y difusion en el caso de hologramas

formados por ondas planas. En los afios siguientes se puso de relieve el estudio de la

del inglés drift.
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estructura electrénica de los materiales fotorrefractivos y el origen de los portadores de
carga, destacandose la importancia de tener en cuenta la naturaleza de los dopantes 6
impurezas del material y su concentracidon, en los procesos de transporte de carga en el
BSOI971-(98]

En la segunda mitad de la década del 70 se intensificé el estudio de las carac-
teristicas de los hologramas de volumen en medio fotorrefractivos y sus aplicaciones con los
importantes aportes de von der Linde y col.199), y el grupo de Petrov!!00l. En particular,
Herriau y col.101} desarrollaron aplicaciones en el campo de la interferometria hologréfica
a tiempo real, utilizando cristales BSO y BGO. Por la misma época, Alphonse y colabo-
radores, de los laboratorios RCA, en un trabajo pionero[102], predijeron la posible formacion
de redes armdnicas como consecuencia de la interaccion no lineal de la radiacién con el medio
fotorrefractivo poniendo en evidencia, por primera vez, que un perfil sinusoidal del patrén
de excitacion puede generar un perfil no sinusoidal del indice de refraccién.

Sin embargo, no fue hasta fines de esta década donde se dié el avance mds notable
desde un punto de vista tedrico. En efecto, dos modelos diferentes han sido desarrollados
con el objetivo de, por un lado, explicar los procesos fisicos involucrados en el efecto fotor-
refractivo y por otro, predecir la evolucién del campo electrostatico local, llamado campo
espacial de carga responsable de generar dicho efecto. A pesar de ser conceptualmente difer-
entes, estos modelos nos dan una descripcién equivalente del problema. Feinberg y col.[109)
elaboraron el modelo de saltos®. Segiin este modelo, los portadores de carga se desplazan a
través del cristal saltando de trampa en trampa, con una razén de salto que depende de la
distancia. Sin embargo, este modelo no tuvo mucha aceptacién por parte de los diferentes
‘ grupos de investigacion abocados al analisis del efecto fotorrefractivo, y ripidamente dejo
de ser utilizado.

En cambio, el modelo que tuvo amplia difusién en la comunidad cientifica y sigue
vigente hoy en dia, es el modelo de transporte por bandas. Dicho modelo basado en la
fotogeneracién de carga libre, ya sea electrones 6 huecos a partir de niveles profundos
dentro del gap, transporte por difusién y/6 arrastre a través de la banda de conduccién
y/6 valencia y recombinacién en trampas profundas en regiones espaciales diferentes, fue
sugerido por primera vez en 1976 por Kukhtarevlal, pero fue en 1979, donde el grupo de

Kiev desarrollé completamente dicho modelo fenomenolégico, respaldado por numerosos

2del inglés hopping model.
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resultados experimentales, en un trabajo considerado hoy dia como clésicoldl. Todos los
modelos desarrollados posteriormente, que incluyen procesos dindmicos adicionales, estan
basados en el modelo de Kukhtarev. Las secciones posteriores describirdn completamente el
modelo de Kukhtarev y sus mds importantes extensiones: el modelo de trampas superficiales

y el modelo de transporte bipolar de la carga.

I11.2 El cristal fotorrefractivo como sistemma mecanocuantico

El modelo de Kukhtarev y sus extensiénes estin basados en la teoria cudntica del
estado sélido. El caso més general postula que el cristal es un conjunto de tones y electrones
de valencia. Por iones se entienden los nicleos atémicos junto con todos los electrones de
las capas ocupadas. La interaccién de los electrones de las capas ocupadas con el propio
nicleo es tan fuerte que la aproximacién de otros dtomos y forma del cristal no influyen
sensiblemente en esta interaccién. No obstante, al aproximarse los iones hasta distancias del
orden de sus dimensiénes propias, los electrones de valencia del 4tomo en cuestion entran
en interaccion con los nicleos vecinos y con los electrones de valencia de sus capas. Esta
interaccién asegura la manifestacién del enlace quimico entre los iones, que en el caso de
los cristales se denominan fuerzas de cohesidn. Por el principio de indistinguibilidad de las
particulas constitutivas, los electrones de valencia no pueden considerarse localizados en un
dtomo dado, y en determinados casos pueden trasladarse por todo el cristal. La presencia de
electrones de valencia no es un indicio obligatorio del sélido. Por ejemplo, estan ausentes en
los cristales del grupo cero. En estos cristales, los 4&tomos que forman la red estdn enlazados
mediante fuerzas de van der Waals. En el caso de los cristales ionicos, la atraccion es de
caracter electrostatico, mientras que la repulsion se debe a la compleja interaccion entre los
radicales atémicos que se originan a pequenas distancias. En los cristales covalentes, no sélo
hay iones en los nudos de la red sino también, dtomos neutros. Por eso, frecuentemente,
en lugar de hablar iones se habla de nicleos que se hallan en los nudos de la red cristalina.
Sin embargo, en la inmensa mayoria de los fenémenos que tienen lugar en los sélidos, los
electrones desempeifian el papel mds esencial, como en el caso del efecto fotorrefractivo.
La interaccién entre iones (6 4tomos en el caso de cristales covalentes) asegura la creacién
de la estructura cristalina. La ordenacién regular de los iones en el espacio a distancias
entre si determinadas, corresponde al minimo de energia del sistema . En el caso de los

cristales covalentes, tiene lugar entre los 4tomos una interaccién de atraccién cuando las
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distancias son grandes y de fuerte repulsién cuando las distancias son pequefias. En los
metales, los electrones de valencia contribuyen en gran manera a las fuerzas de cohesién,
debilitando considerablemente la repulsién entre los iones. A consecuencia de la interaccidn,
los 4tomos se ubican a distancias que corresponden al minimo de energia. La disposicién
regular de los 4tomos que determinan el cristal en los nudos de la red cristalina representa
a una red ideal. Sin embargo, la disposicién no es perfectamente regular pues existen en la
red irregularidades de las mas diversas caracteristicas que se denominan defectos como asi
también la presencia de dtomos extranos a esta disposicion que se denominan impurezas, las
que a su vez pueden ser intrinsecas 6 introducidas artificialmente en cuyo caso el material se
dice dopado. Los defectos e impurezas en los cristales desempefian un importantfsimo papel
y determinan muchas propiedades fisicas de los sélidos. En particular, la presencia de las
mismas es relevante en la generacién del efecto fotorrefractivo, como se vera més adelante.

Como se menciond, los electrones de valencia determinan las mas importantes car-
acteristicas de los cristales, es por ello que se describird brevemente las caracteristicas de
su configuracién energética. Es bien sabido que el espectro energético de los electrones
de valencia tiene cardcter de bandas permitidas y prohibidas de energfa que se alternan
sucesivamente. Los electrones de valencia pueden encontrase en el cristal de dos maneras:
enlazando a dos iones por lo que quedan confinados a una region restringida del espacio
entre los mismos. Siguiendo la nomenclatura utilizada por Levich y colaboradores[103],
a estos electrones de valencia los denominaremos electrones fuertemente ligados. Por otro
lado, puede que el electrén de valencia no participe del enlace entre dos iones y esté ligado al
cristal en conjunto. A los mismos los denominaremos electrones cuasi-libres. Es cierto que
las imdgenes cualitativas del electrén cuasi-libre y del electron fuertemente ligado coinciden
en la estructura energética de bandas, pero existe una diferencia esencial. En el primer
caso se producen anchas bandas permitidas de energia y estrechas bandas prohibidas y en
el segundo, por el contrario, estrechas bandas de energfas permitidas y anchas bandas de
energias prohibidas. En los cristales reales tienen lugar tanto los casos extremos de los elec-
trones fuertemente ligados y de los cuasi-libres, como toda la gama de casos intermedios.
Subrayemos que la causa que condiciona la formacién de bandas de energ{as permitidas es
la interaccidn del electrén localizado en el atomo dado, con el campo de los otros dtomos de
la red. Esta interaccién anula la degeneracién existente en un sistema de /N dtomos y un
electrén. Como el electrén puede ser localizado en cualquiera de los dtomos, el orden de la

degeneracién es muy elevado y el nivel degenerado de energia, en virtud de la interaccién in-
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dicada, se fracciona formando numerosos subniveles. En esta aproximacién, en que el vector
de onda que caracteriza a la funcién de Bloch del electrén, puede considerarse que recorre
una serie continua de valores, el conjunto de los subniveles puede considerarse como una
banda continua de valores permitidos de la energia. Aunque la densidad de electrones libres
es de importancia decisiva en el comportamiento del sistema de electrones en el cristal, seria
erroneo considerar que toda la diferencia entre los metales, aisladores y semiconductores se
reduce a la variacién de esta caracteristica y que es de cardcter cuantitativo. En realidad
tiene un sentido més profundo. Esto se infiere, por ejemplo de la diferencia cualitativa en el
mecanismo de la conductibilidad eléctrica 6 de las propiedades magnéticas de los metales,
semiconductores y aisladores. La profunda diferencia en sus propiedades fisicas est4 rela-
cionada con el distinto cardcter del espectro energético de los electrones. Se ha visto que
el espectro electrénico en el cristal tiene cardcter de bandas permitidas y prohibidas que
se alternan sucesivamente. Recordemos que en cada banda de energias permitidas hay un
numero limitado de estados. En efecto, en la banda hay 2N estados, ya que hay dos elec-
trones que ocupan cada estado. Si todos los estados de la banda de energia permitidas estan
ocupadas de dos en dos por electrones, estos no podran cambiar de estado bajo la accién
de un campo exterior. Este sélido se comportard como aislador. Si, por el contrario, en la
banda permitida solamente una parte de los estados estdn ocupados por electrones, entre los
estados se podran efectuar transiciones y el cuerpo se comportara como un conductor. La
banda formada por los electrones fuertemente ligados se encuentra completamente llena y se
denomina banda de valencia. Los restantes electrones de valencia, libres de desplazarse por
todo el cristal, se agrupan en la banda de conduccién que surge de los estados energéticos
inferiores del electron de valencia. La real diferencia entre los conductores y dieléctricos
proviene, no por el nimero total de electrones, sino por el cardcter de distribucién de los
electrones en las bandas de conduccién y de valencia. La distribucién de la poblacién entre
bandas depende de la diferencia energética entre las mismas, tal que AEy ;5 > AE ong-
La absorcién de energia del campo electromagnético por parte de la red produce
un estado electrénico excitado que consiste en que un electrén de la banda de valencia pase
a la banda de conduccidn, con la consistente produccidn, é de un par ligado electrén-hueco,
cuasiparticula que se denomina ezcitdn, que puede desplazarse por todo el cristal y que
transporta energia y cantidad de movimiento pero no carga eléctrica, 6 por otro lado, un
electrdn, libre de desplazarse por la banda de conduccién junto con un hueco (ausencia de

un electrén en la banda de valencia), libre de desplazarse por la banda de valencia. Ambos,
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se consideran como partfculas independientes que ademas de transportar energfa y cantidad
de movimiento, transportan carga eléctrica. La presencia de defectos y/o impurezas en el
cristal introduce niveles energéticos dentro del gap de energias prohibidas. De esta manera,
a causa de la absorcién de radiacién electromagnética, un electrén puede excitarse desde un
nivel de impurezas a la banda de conduccién lo que le permite desplazarse libremente por
todo el cristal y el material se convierte en un conductor donde los portadores de carga tiene
carga negativa (electrones). Dicho cristal se denomina tipo n. Por otro lado, electrones de la
banda de valencia pueden ser excitados a un nivel producido por algin defecto 6 impureza,
dejando dicha banda con ausencia de electrones. La situacion es equivalente a tener huecos
positivos en tal banda que pueden desplazarse libremente por todo el cristal. Dicho cristal se
denomina tipo p. Estos son casos extremos, y también puede darse la situacién intermedia
en que ambos portaaores existen simulténeamente y el portador mayoritario determina el
tipo de conduccién del cristal. Dentro de los cristales con defectos y/o impurezas los niveles
energéticos de los mismos en el interior del gap se separan en dos clases: niveles profundos,
generalmente separados a energias mayores que un electrén-volt ya sea 6 de la banda de
conduccién 6 de la banda de valencia, con muy baja probabilidad de excitacién térmica
a temperatura ambiente y los niveles superficiales, que son energéticamente préximos a la
banda de conduccién 6 de valencia (fraccién del electrén-volt) y donde la excitacion térmica
juega un papel preponderante. En el estudio de los medios fotorrefractivos postularemos la

existencia de ambos niveles energéticos en los diferentes modelos dindmicos aqui postulados.

II1.3 Modelo de Kukhtarev

Para cristales electropticos fotoconductores, el modelo de Kukhtarev considera la
fotoionizacién de electrones ¢ huecos a partir de defectos y/6 impurezas, el transporte
de la carga libre por las bandas de conduccién y/é valencia desde las zonas mds bril-
lantes a las menos iluminadas, donde tendréa lugar su interaccién con las imperfecciones
y fonones de la red, y la recombinacién en defectos y/o impurezas que actiian como tram-
pas. Matematicamente, el modelo de Kukhtarev esta descrito por un conjunto de ecuaciones
diferenciales acopladas y no lineales, llamadas ecuaciones del matertal. Las mismas com-
binan: ecuaciones de balance de poblaciones para los centros de impurezas fotorrefractivos
y para los portadores de carga libre fotoionizados, ecuacién de continuidad 6 conservacién

de la carga, ecuacién de distribucién de campo electrostético interno debido a una inho-
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mogeneidad en la distribucién de carga (ley de Gauss), y ecuacién de transporte de carga
dada por la densidad de corriente que incluye el transporte de portadores de carga libre por
difusién y el transporte por arrastre debido al campo eléctrico. El modelo de Kukhtarev
es el que mejor se acomoda a los estudios de dindmica de los portadores en los cristales
aislantes y semiconductores. Ademds explica satisfactoriamente los mds diversos resultados
experimentales, hoy en dia ya clésicos, como la independencia de la eficiencia de difraccién
de la intensidad media de excitacién en régimen continuo, el corrimiento de fase en 7/2 de
la'red de indice con respecto al patrén de excitacién[3l”[4l, la caracterizacion de las llamadas
corrientes hologréﬁcas[m‘” y otros. También, este modelo es utilizado como base tedrica
para analizar diferentes fenémenos que se producen en materiales fotorrefractivos como la
generacién de redes sub-arménicas'ms', la formacién de solitones!06] y ondas espaciales de
carga® [107], ademds de haber sido extensamente utilizado para analizar el comportamiento
de las redes fotorrefractivas arménicas estacionarias, como ya se menciond en el capftulo L.

También, el modelo de Kukhtarev se utilizé6 como base tedrica en el desarrollo de
modelos que postulan procesos dindmicos adicionales a la fotogeneracién y atrapamiento de
la 1inica especie de portadores libres en centros profundos. Las extensiones del modelo de
Kukhtarev maés utilizadas son el modelo de trampas superficiales y el modelo de transporte
electrén-hueco. Ambos serdn descriptos en las siguientes secciones. Es importante recalcar
que los mismos sélo son extensiones del modelo de Kukhtarev ya que si bien postulan
la existencia de procesos dindmicos adicionales, también postulan los procesos dinamicos
involucrados en el modelo de Kukhtarev. De allf, la importancia de analizar en primer
término este tltimo modelo.

El objeto principal del analisis tedrico es determinar el campo espacial de carga
Esc en el cristal a partir de las ecuaciones del material, problema equivalente a resolver la
ecuacién de Boltzmann en mecénica estadistica, 6 la ecuacién de Schédinger en mecdnica
cuantica. El campo espacial de carga esta directamente relacionado con la eficiencia de
difraccién que es el observable fundamental del efecto fotorrefractivol® a través de la teoria
de acoplamiento de haces desarrollada por Kogelnikm y el efecto electrodptico lineal. Por

lo tanto, resolviendo el conjunto de ecuaciones de Kukhtarev se puede predecir la evolucién

de los observables fotorrefractivos.

A continuacién daremos el formalismo matematico para el modelo de transporte

3del inglés space-charge waves
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Figura III.1. Representacion esquemitica del diagrama de energfas de un material fo-
torrefractivo en el marco del modelo de Kukhtarev. Las flechas representan los procesos

dindmicos que tiene lugar cuando el mismo se excita con un patron de radiacién inho-

mogéneo. El diagrama representa un cristal tipo n.

por bandas que describe la respuesta de un material fotorrefractivo sometido a radiacion
electromagnética no uniforme. El modelo, esquematizado en la Fig III.1, asume que en el
efecto fotorrefractivo interviene un tnico portador de carga libre. El tratamiento aqui de-
sarrollado se corresponde con electrones excitados a la banda de conduccién. Los electrones
libres son originados a partir de defectos 6 impurezas de densidad total Np, que producen
niveles de energfa profundos dentro del gap (> 1 eV). Se asume que todos los defectos o im-
purezas son equivalentes y producen el mismo nivel energético, tal que pueden agruparse en
un nivel efectivo como esta indicado en la Figura II1.1. A su vez, este nivel efectivo también
actia como trampa de estos portadores. En equilibrio termodindmico, cierta fraccién de
impurezas profundas Ngeq esta ionizada y ademads, existe una concentracién de otra especie
de impurezas, de densidad N, = Nﬁeq que se encuentran totalmente ionizadas, y que ase-

guran la neutralidad de la carga total en el material. Estas impurezas compensadoras, al
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no poder ser ionizadas ni éptica ni térmicamente, no participan en el proceso fotorrefrac-
tivo. Para describir las energias de la matriz y de las impurezas y/6 defectos dentro del
gap electronico se utiliza el modelo mecanocudntico de bandas, descrito cualitativamente
en la seccién anterior. La fotoexcitacion 6 liberacion de portadores de carga a partir de las
impurezas 6 defectos se produce al iluminar el cristal con fotones de energfa igual a la difer-
encia de energia entre la banda de conduccién 6 valencia y el nivel efectivo originado por las
impurezas 6 defectos fotorrefractives. En ausencia de campo espacial de carga, cada unidad
de volumen contendré N = N} donores ionizados, y Np — N; donores susceptibles de ser
jonizados. De esta forma si se representa la concentracién de donores ionizados, térmica u
6pticamente en cualquier instante de tiempo por NV 5 , Y por n a la concentracién de elec-
trones excitados a la banda de conduccién 6 huecos a la banda de valencia*, la densidad de

carga espacial p para cada posicién r del cristal y en cada instante de tiempo sera
p(r,t)=e(n+ Ny —Np), (IIL.1)

donde e es la carga del electrén. Ademas, el principio de neutralidad de carga exige que el
promedio espacial de p sea nulo (5 = 0), y por tanto que los promedios espaciales de las

magnitudes N7, y n satisfagan
Nj+7=Ny (111.2)

para todo tiempo t. En el modelo de Kukhtarev, las densidades N[J;, y n se determinan por
ecuaciones de balance poblacional. Para la densidad de impurezas fotorrefractivas se tiene
N 3 + +

= = (spl + Bp) (Np — N{) ~ ypniNp,. (I11.3)
Esta ltima ecuacién representa la variacién en el tiempo de impurezas fuentes (Np — Ng)
y trampas Ng de portadores de carga,la cual se determina por el nimero de impurezas
que se ionizan a partir de la interaccién con la luz con ritmo de ionizacién spl, donde sp
es la seccion eficaz de ionizacién e I es la intensidad de la radiacién ldser de excitacidn,
menos aquellos que se recombinan con los portadores por colisién directa, caracterizada
por el coeficiente de recombinacién yp. La ecuacién II1.3 también indica que la cantidad

de donores ionizados puede incrementarse no sélo por fotoionizacion, sino también por

4La notacién utilizada para indicar las densidades de las distintas impurezas y portadores de carga libres
obedece a una tradicién histérica. Adviértase que n indica la densidad de portadores libres. En los capitulos
precedentes, designamos con n, también por una razén histérica, al indice de refraccién del medio. Esta
similitud no deberia originar confusiones.
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ionizacién térmica de los donores no ionizados, con velocidad Bp, aunque por tratarse de
centros profundos la relacién spI > Bp se satisface usualmente, tal que podemos despreciar
la excitacion térmica en el modelo de Kukhtarev. La evolucién temporal de la concentracién

local de portadores de carga libres la representa la ecuacion de continuidad del medio

fotorrefractivo,

on ON}p 1
b—; = —67‘ - EV.J (I'), (IH4)

y viene gobernada por dos términos: el primero describe la variaciéon de impurezas ion-
izadas y el segundo, el nimero de portadores de carga libre transportados en la banda de
conduccién 6 de valencia, es decir, n puede modificarse ya sea por ionizacién de los donores,
6 bien por el flujo de corriente cuya densidad es J (r). A veces puede ser iitil expresar la
seccién eficaz y la tasa de recombinacién en funcién de otros pardmetros del cristal, como
son, el coeficiente de absorcién a y la vida media de los electrones (huecos) en la banda de

conduccién (valencia) 7

sp (Np — Nj) a/hw,

1/7, (I11.5)

i

voNp

donde /iw es la energia de un cuanto de luz de frecuencia w irradiado sobre el cristal. Si
ademds se tiene en cuenta la eficiencia cudntica de la fotoexcitacién ¥, habria que reemplazar

a por el producto ad.

El transporte de carga libre esta dado por la densidad de corriente
J(r) = eunE ~ pkgTVn, (I11.6)

donde u es la movilidad, kg es la constante de Boltzmann y T la temperatura. Como se
observa, la densidad de corriente contiene dos términos: el primero representa el arrastre
de portadores de carga libres por la accién del campo eléctrico y el segundo el flujo por
difusién de los electrones libres, debido a la existencia de un gradiente de concentracién

local de los mismos, generado por iluminacién no uniforme.

Por otra parte, en la ecuacion II1.6, E representa el campo eléctrico en el medio
fotorrefractivo, que incluye tanto al campo espacial de carga, Egc, como a cualquier campo

externo Eg, continuo 6 de baja frecuencia al que estd sometido el cristal

E = Egc + Eq. (11L.7)
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obviamente, el campo eléctrico interno depender4 de la concentracién local de la carga total,

y por tanto, ha de estar ligado a la densidad local p a través de la ley de Gauss,

V.Esc = f (n+ N3 —Np), (111.8)

donde € es la constante dieléctrica estdtica del medio fotorrefractivo. En cristales anisétropos,
¢ depende de la direccién del campo relativa a la orientacién del cristal.

El conjunto de ecuaciones I11.3-I111.4, IIL.6 y II1.8 son llamadas ecuaciones del ma-
terial 6 ecuaciones de Kukhtarev®. A partir de las mismas es posible encontrar la evolucion
del campo espacial de carga fotorrefractivo Esc. Este, inducird un cambio local en el indice

de refraccién An via el efecto electrodptico lineal a través de la relacién general
1
Angj = 5"8%‘& (Esc)i (I11.9)

que tiene en cuenta la variacién de indice segun las diferentes direcciones espaciales y donde

Tijk es el tensor electrodptico caracteristico del medio fotorrefractivo.

I1I11.4 Modelo de trampas superficiales

Una exhaustiva revisién bibliogréfica pone en evidencia la existencia de numerosos
resultados experimentales en cristales fotorrefractivos que no han podido ser satisfactoria-
mente explicados en el marco del modelo de Kukhtarev. Fenémenos tales como la depen-
dencia sublineal de la fotoconductividad con la intensidad media de excitacién[37], depen-
dencia del ritmo del decaimiento en la oscuridad de la intensidad de la red fundamental(38],
muiltiples formaciones y decaimientos exponenciales de la eficiencia de difraccién!39) - (41},1431,1
multiples decaimientos exponenciales de la fotocorrientel40]'[43|'[46!, dependencia del acoplam
electrodptico con el vector de onda y la intensidad media de excitacién[47], y amplificacién
de la amplitud de la red fundamental por un campo eléctrico alternado de alta frecuencia[48],
tinicamente pudieron ser interpretados postulando la presencia en el material fotorrefrac-
tivo, de impurezas que originan niveles energéticos superficiales, y por lo tanto térmicamente
excitables a temperatura ambiente, ademds de las impurezas fotorrefractivas profundas que

postulaba el modelo clasico de Kukhtarev. De esta manera, los portadores de carga, al ser

Stales ecuaciones son también vélidas para fotoconductores tipo p, siempre que se reemplace donores por
aceptores, Np — N, trampas compensadoras negativas por positivas, N, — Ng, y electrones por huecos,
e,p<0—epn>0
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excitados desde los niveles profundos a su respectiva banda, pueden decaer a estos niveles
superficiales. Por ello, los portadores de carga libres pueden ser atrapados en estas trampas
superficiales y luego ser térmicamente reexcitados a la banda respectiva. Luego de suce-
sivas reexcitaciones y reatrapamientos en los niveles superficiales, los portadores de carga
finalmente decaen a los niveles profundos donde la probabilidad de reexcitacién térmica es
extremadamente baja, tal que queda atrapada en forma semipermanente en el sitio espa-
cial donde se recombiné. Este nuevo modelo llamado modelo de trampas superficiales tuvo
una rapida aceptacion cuando, a principios de los noventa, logré explicar con éxito que las
trampas superficiales eran las causantes del incremento sublineal de la fotoconductividad
en funcién de la intensidad media de excitacién en materiales fotorrefractivos3’). En la
actualidad, es bien conocida la presencia de trampas superficiales en ciertas variantes del
BaTiO3 BSO y muchos otros. Desafortunadamente, no se informa de trabajos que analicen
el comportamiento de las redes fotorrefractivas arménicas en el marco de este modelo, ni

siquiera por métodos aproximados de resolucion.

La Figura II1.2 representa, esquematicamente, el diagrama energético electrénico
en el marco del modelo de trampas superficiales, en un cristal ¢tipo n. El modelo de tram-
pas superficiales, al ser extensién del modelo de Kukhtarev, necesariamente postula que el
material fotorrefractivo tiene una concentracién de impurezas fotoexcitables que generan
niveles profundos dentro del gap de energias prohibidas, de densidad total Np, tal que
Np — NZ; impurezas originan portadores de carga libres, que en este tratamiento se corre-
sponde con electrones que son excitados a la banda de conduccién, donde su densidad sera
simbolizada por n. En equilibrio termodindmico, cierta fraccién de impurezas profundas
Ngeq esta ionizada y existe, al igual que en el modelo de Kukhtarev, una concentracién
de impurezas ionizadas no partfcipes del efecto fotorrefractivo de densidad N, = Ngcq,
que aseguran la neutralidad de la carga total en el material. Pero ademds, el modelo de
trampas superficiales supone la presencia de ciertos defectos 6 impurezas que generan nive-
les de energia superficiales del orden de las décimas de electrén-Volt de separacién de la
respectiva banda de conduccién é de valencia. La densidad total de tales trampas super-
ficiales la simbolizamos con Ng y son capaces de atrapar y reexcitar portadores de carga
libres que fueron anteriormente foto, 6 térmicamente excitados. En el caso de materiales
tipo n, las impurezas superficiales no ionizadas, de densidad Ns — Ng, puede atrapar elec-

trones libres por lo que actian como trampas y las ionizadas, de densidad Ng, tienen la
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- - 0= 0= N

Figura II1.2. Representacion esquemadtica de los niveles de energia y procesos dindmicos que
tienen lugar en un material fotorrefractivo en el marco del modelo de trampas superficiales,

en un cristal tipo n.

capacidad de ceder un electrén al cristal cumpliendo la funcién de fuente de portadores de
carga. A causa de la alta probabilidad de termoexcitacién, las impurezas superficiales estdn
ocupadas por portadores de carga sélo en una pequeiia fraccién (V 5eq < Ns ) en equilibrio
termodinamico. De esta forma, con la inclusién de la nueva impureza fotorrefractiva Ng, la
densidad de carga espacial p para cada posicién r del cristal y en cada instante de tiempo

serd
p(r,t)=e(n+N;{+N§—NB). (111.10)

Aquf también, el principio de neutralidad de carga exige que el promedio espacial

de p sea nulo (p = 0), y por tanto que los promedios espaciales de las magnitudes N7, N3
y n satisfagan

Nj + Ny +7=Nj (LIL11)
para todo tiempo ¢. A las ecuaciones del material de este modelo se agrega necesariamente

una ecuacién adicional que representa el balance poblacional de las trampas superficiales.
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También, en este caso, en régimen de excitacién continuo y estacionario de nuevo es vdlido
despreciar el ritmo de excitacién térmica de las impurezas profundas Sp frente a su ritmo de
excitacion optica splg. Ademds, también es valido despreciar el ritmo de excitacién 6ptica
stly de las trampas superficiales frente su ritmo de termoexcitacién Bs. La evolucién
temporal de los centros profundos es descrita por la misma ecuacién que para el modelo de
Kukhtarev (Ec. I11.3)

O

ot

= spl (Np — N}) — ypnN}, (IL.12)

y la ecuacién de balance poblacional para las impurezas superficiales resulta

ONg - _
_at_s =~s n(Ns— N5) - BsNy, (I11.13)

es decir, la densidad de impurezas superficiales ionizadas se ve incrementada, por colisién
directa con coeficiente de recombinacién «g, en la recombinacién de los n portadores con
las trampas, y por otro lado se ve disminuida por la excitacién térmica de las mismas con
tasa caracteristica Bs. La evolucién temporal de la concentracién local de portadores libres

n representa nuevamente, la ecuacién de continuidad de medio fotorrefractivo,
—_—=—02-—2--VJ(r), (II1.14)

y viene gobernada por tres términos: el primero describe la variacion de impurezas ionizadas
profundas N}, el segundo describe la variacién de impurezas ionizadas superficiales N y
el tercero, el niimero de portadores de carga libre transportados por la banda de conduccién
6 de valencia.

La densidad de corriente J (r) nuevamente posee los dos términos caracteristicos
descriptos en la seccién precedente: el primero representa el arrastre de portadores de carga
libres por la accion del campo eléctrico y el segundo el flujo de carga por difusion, debido a la

existencia de un gradiente de concentracién local de los portadores de carga por iluminacién

no uniforme
J(r) = eunE — pkgT'Vn. (IT1.15)

En esta ecuacién, E = Eg¢ + Ep, nuevamente representa el campo eléctrico en el
medio fotorrefractivo, que incluye tanto al campo espacial de carga, Egc, como a cualquier

campo externo Eg, continuo 6 de baja frecuencia al que estd sometido el cristal.
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Luego, el campo eléctrico interno dependera de la concentracién local de la carga
total, y ha de estar ligado a la densidad de carga neta en la regién local a través de la ley

de Gauss

V.Egc = (n + Ny +Ng - NB) . (II1.16)

™o

El conjunto de ecuaciones II1.12.-I11.16. son las ecuaciones del material para el
modelo de trampas superficiales, a partir de las cuales es posible encontrar la evolucién del

campo espacial de carga fotorrefractivo.

III.5 Modelo con un mecanismo de transporte electrén-hueco

En la seccién anterior se desarrolld el modelo de trampas auperﬁcialea, extensién
del modelo de Kukhtarev, con el que se interpreté numerosos resulte;dos experimentales
en cristales fotorrefractivos. Sin embargo, en muchos materiales fotorrefractivos, medidas
del coeficiente de ganancia I' en el acoplamiento de dos haces mostraron que I' cambia de
signo con el cambio del espaciado de la red®4h156] Al ser I Esc cuando no hay campo
externo aplicado, el cambio de signo en el campo espacial de carga necesariamente debié
ser atribuida a un proceso de competicidn electron-hueco y relacionado con el signo del
portador de carga dominante!62!. Por lo tanto, estas medidas no pueden ser explicadas por
un mecanismo de transporte unipolar de la carga, independientemente del nimero de im-
purezas superficiales y /6 profundas que participen en la generacién de carga libre. También
se predijo que la competicién de las redes electronica y de huecos puede debilitar la inten-
sidad de la red fotorrefractiva!®3). En efecto, la compensacién de carga producida por el
portador de adicional con carga de signo opuesto puede apantallar el campo espacial de
carga. Inclusive, a causa de la competicién electrén-hueco, un cristal tipo p, puede conver-
tirse en un material tipo n. Dentro del marco bipolar, se desarrollaron diferentes modelos,
siendo todos extensiones del modelo de Kukhtarev. Uno de los modelos postula la presencia
de impurezas fotorrefractivas que generan niveles profundos, que se pueden asignar a un
nivel efectivo, a partir de la cual se fotogeneran ambos tipos de portadores de carga, elec-
trones y huecos. Dicho nivel efectivo también actiia como trampa de ambos portadores. Sin
embargo, este modelo dejoé de ser utilizado ya que el modelo que mejor interpreta los resul-
tados experimentales postula dos niveles de energfa efectivos : uno mds préximo a la banda

de conduccién, originado por impurezas donoras que se asumen equivalentes. Dicho nivel
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es responsable de la fotogeneracién y reatrapamiento de los electrones libres, mientras que
el otro nivel efectivo,originado por impurezas aceptoras, yace mds préximo a la banda de
valencia y es responsable de la fotogeneracién y atrapamiento de los huecos que pueden de-
splazarse libremente por la banda de valencial03l. Este tltimo modelo, al que se ha llamado
modelo de transporte bipolar de carga, serd descrito en esta tesis. Se informa de la existencia
de una gran cantidad de trabajos tedricos y experimentales que utilizan modelos de con-
duccidén bipolar en la investigacidn de los cristales fotorrefractivos!®11-193).168).(59)-(60},(69)
pero, desafortunadamente, restringidos al régimen lineal. Por lo tanto, el comportamiento
de las redes fotorrefractivas arménicas, originadas en el régimen no lineal, es todavia muy
poco conocido en el marco del transporte electrén-hueco de la carga. El solitario trabajo de
Boutsikaris y col.‘m], basado en el andlisis comparativo de la red fundamental y segundo
arménico, por métodos aproximados de resolucién, asi lo indica.

Para analizar el comportamiento de dichas redes, comenzaremos postulando los
axiomas mds importantes del modelo de transporte bipolar de carga y su formulacién
matemadtica. Nuevamente ambos mecanismos, difusién y arrastre, son tenidos en cuenta
para el transporte cada tipo de portadores de carga libres: J. (r) que simboliza la densidad
de corriente electrénica en la banda de conduccién y Jj, (r) que simboliza la densidad de
corriente por huecos en la banda de valencia. La densidad de corriente total J (r) resulta

de la suma de las densidades de corriente de ambos portadores,
J(r) =Je(r)+Jn(r) (IIL.17)

y cada uno de ellos agrupa los términos de arrastre en campo eléctrico y de difusion, tal

que

Je(r) = epuen.E — p kgTVn,, (1I1.18)

I (v) ='epnniE — pupksTVnp, (I11.19)

donde en estas ultimas ecuaciones, nuevamente E = Egc + Eg, representa el campo eléctrico
en el medio fotorrefractivo, que incluye tanto al campo espacial de carga, Egc, como a

cualquier campo externo Eg, continuo 6 de baja frecuencia al que estd sometido el cristal.

El modelo de transporte bipolar de carga, esquematizado en la figura II1.3, postula

que el material fotorrefractivo contiene dos niveles energéticos efectivos dentro del gap de
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Figura I11.3. Representacién esquematica de los niveles de energia y procesos dindmicos que

tienen lugar en un material fotorrefractivo en el marco del modelo de conduccién electrdn-

hueco con dos especies de impurezas fotoactivas.

energfas prohibidas no interactuantes entre si que se originan por especies de impurezas
diferentes: por un lado especies donoras equivalentes de densidad total Np cuyos niveles de
energia més préximos a la banda de conduccién fotogeneran y recombinan electrones, y por
el otro, especies aceptoras equivalentes de densidad total N4 cuyos niveles de energfa mas
préximos a la banda de valencia fotogeneran y recombinan huecos. Electrones de densidad
ne son generados a partir de impurezas no ionizadas (Np—N7) a la banda de conduccién con
ritmo de fotoexcitacién spI donde sp es la seccién eficaz de fotoexcitacion de la especie
donora. Los electrones pueden ser luego atrapados, por colisién directa con coeficiente
de recombinacién vyp, por donores ionizados que actiian como trampas, de densidad Ng.
Simultdneamente huecos de densidad n;,, son fotoexcitados a partir de aceptores llenos de
densidad (N4— N ) ala banda de valencia con ritmo de fotoexcitacién s4 I, con s4 siendo la
seccién eficaz de fotoexcitacién de la especie aceptora, y se recombinan, por colisién directa

con coeficiente de recombinacién 4, en aceptores ionizados de densidad N; que actian
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como trampas®. En equilibrio, cierta fraccién de donores y cierta fraccién de aceptores
estan ionizados y existe una cierta concentracion .de impurezas no activas desde el punto
de vista fotorrefractivo, de densidad total N, = Ngeq + N/'{eq que no participan de los
procesos fotorrefractivos pero aseguran la neutralidad de carga en el cristal. De esta forma,
si se representa la concentraciéon de donores ionizados opticamente por NB en cualquier
instante de tiempo, a la concentracién de aceptores ionizados por N, y a la concentracién
de electrones excitados a la banda de conduccién y huecos a la banda de valencia por n, 1y
respectivamente, entonces la densidad de carga espacial p para cada posicion r del cristal y

en cada instante de tiempo serd
p(r,t)=e(ne—nn+ N7 —Np +Ng). (I11.20)

Ademas, el principio de neutralidad de carga exige que el promedio espacial de p

sea nulo (p = 0), y por tanto que los promedios espaciales de las magnitudes NB, Ny, ne

y ny, satisfagan
Nj + 7 = Nj — e = Neg (111.21)

para todo tiempo &.

La evolucién de los donores NB, y aceptores N, ionizados viene dado por las

respectivas ecuaciones de balance poblacional

Nt
-a—a—tp— = spl (ND - Ng) - 7DneNg, (I11.22)
ONy - -

que representa la variacién en el tiempo de impurezas donoras (ND - N;) y aceptoras
(NA - N;) fuentes, e impurezas donoras N; y aceptoras N, trampas de portadores de
carga. En la ecuacién II1.22-II1.23 no se considera la excitacién térmica de estos centros
donores y aceptores ya que los mismos son centros profundos donde se satisface siempre
la condicién spI > Bp y sal > B4 donde el simbolo f; representa el ritmo de excitacién

térmica de las impurezas donoras y aceptoras.

. ’ . . . . o - . {
9 Adviertése que a la densidad de impurezas aceptoras ionizadas se la designa por N . Dicho simbolo, en
los modelos de transporte unipolar, simboliza a la densidad de impurezas compensadoras. Con este abuso
de notacidn se respeta la tradicién histérica, y no deberia originar confusiones.
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Por otro lado, los modelos de transporte bipolar estin caracterizados por dos
ecuaciones de continuidad: una para cada uno de los portadores de carga tal que la evolucién

temporal de la concentracién local de electrones libres n, viene dada por

+
Ze 25 1y, (I1L.24)

y viene gobernada por dos términos, el primero describe la variacién de impurezas donoras
ionizadas profundas N 5 , ¥ el segundo describe el nimero de electrones transportados por
la banda de conduccién. Mientras que la evolucién temporal de la concentracion local de

huecos libres n, viene dada por

ony ON; 1
Ay, I11.25
ot ot e In(r), ( )

y también gobernada por la variacién de impurezas aceptoras ionizadas profundas Nj, y
por el niimero de huecos transportados por la banda de valencia.

En las ecuaciones I11.19-111.20, E = Egc + Ep, representa nuevamente el campo
eléctrico en el medio fotorrefractivo, que incluye tanto al campo espacial de carga, Egc,
como a cualquier campo externo Eg, continuo 6 de baja frecuencia al que estd sometido el
cristal y el campo eléctrico interno dependera de la concentracién local de la carga total, y
por tanto, ha de estar ligado a la densidad de carga neta en la regidn local p a través de la

ley de Gauss, que esta dada por

V.Esc = 2 (ne —nn+ N3 = Nj + Neg) (I1.26)

donde € es la constante dieléctrica estdtica del medio fotorrefractivo.

El conjunto de ecuaciones III.19- II1.20, II1.22-II1.26 representan las ecuaciones
del material para el modelo de conduccién electrén-hueco de la carga originadas a partir
de centros donores y aceptores profundos no interactuantes. A partir de las ecuaciones del
material es posible encontrar la evolucién del campo espacial de carga fotorrefractivo y su

dependencia con los principales parametros de excitaciéon.
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Capitulo IV

Obtencion de las redes

fotorrefractivas armonicas

IV.1 Introduccidn

El efecto fotorrefractivo tiene la particularidad tal que un patrén sinusoidal de
luz puede generar un perfil no sinusoidal en la red de indice de refraccién como conse-
cuencia de la no linealidad del efecto. Dicho perfil de indice no sinusoidal, puede ser
tratado como superposicién de diferentes redes arménicas formadas en el interior del cristal.
Las redes fotorrefractivas arménicas son redes de difraccién independientes, tal que cada
una es capaz de difractar un haz cuyo angulo de incidencia se corresponde con el angulo
que satisface la condicion de Bragg para su frecuencia espacial. Como se mencioné en el
Capitulo anterior, esta particularidad fue predicha teoricamente a mediados de la década
del setenta en el trabajo pionero de Alphonse y col.102], gin embargo, no fue hasta
la siguiente década, que se verific6 experimentalmente por diversos grupos de investi-
gacién[lf’!'(181 ‘[19]'[2“, la existencia de las redes arménicas, observdandose difraccién debida
a las cuatro primeras redes arménicas En la década del noventa, se estudio con mayor pro-
fundidad desde un punto de vista experimental la dependencia de dichas redes armdnicas
con los pardmetros fotorrefractivos externos!}61-(171.(20] y quedd bien establecido que las
mismas tinicamente se generan en regimenes de excitacién con una modulacién profunda
en el patron de interferencia m ~ 1. También es sabido el grupo de Kievi3hi4 desar-

rollé el modelo fenomenoldgico posteriormente llamado como modelo de Kukhtarev. El
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contundente éxito del modelo de Kuhtarev en predicir ciertos resultados experimentales,
como la independencia de la amplitud de la red con la intensidad de excitacién, y el cor-
rimiento en 7/2 de la red de excitacién respecto de la red de fndicelﬁl, produjo que una
gran cantidad de investigadores se abocaran a la tarea de estudiar la respuesta de los ma-
teriales fotorrefractivos mediante las hipétesis postuladas por Kukhtarev. En el régimen
lineal, experimentalmente concebido trabajando con pequefias modulaciones de la intensi-
dad, dnicamente se genera la red fotorrefractiva fundamental‘Sl‘[ml._ Por el contrario, el
régimen de modulacién profunda, produce que las redes arménicas se generen Este es el
llamado régimen no lineall2l-32], Para este tltimo caso, el interésf radica en investigar el
comportamiento de tales redes en términos de los principales parimetros y en qué condi-
ciones las redes armédnicas deben ser tenidas en cuenta en los procesos fotorrefractivos.
Desafortunadamente, la complejidad del conjunto de ecuaciones no lineales y acopladas
que describen el modelo condujo a que unicamente se obtuvieran soluciones aproximadas
utilizando métodos perturbativos[m]‘[%] y/6 ntmericos/281-133]. El hecho de no disponer
de soluciones analiticas exactas, que predigan rigurosamente el comportamiento del campo
espacial de carga en el rango completo de valores de los parametros externos mads significa-
tivos, produjo la aparicion de numerosos resultados contradictorios. Como se recordard,
tanto una dependencia superlineal[lﬁl"28]‘|31]"34], como asi también sublineal(261-(271,(36] ,
fue reportada para la dependencia de la amplitud de la ref fundamental con la profundidad
de modulacién. Las limitaciones de los métodos aproximados de resolucion utilizados en
el pasado, nos ha motivado a realizar un célculo exacto, con el fin de obtener en forma
analitica las componentes arménicas que sintetizan el campo espacial de carga en el marco
- del modelo de Kukhtarev y sus extensiones: el modelo de trampas superficiales y el mod-
elo de conduccién bipolar con dos clases de impurezas fotorrefractivas. A partir de tales
soluciones es posible establecer e identificar la fuerte influencia de las redes armoénicas en el

efecto fotorrefractivo.

IV.2 Desarrollo de Fourier del campo espacial de carga

En experimentos tipicos, el espaciado de la red A producido por el patrén de
interferencia se distribuye en un amplio rango, entre 0.1um y 10um, y es mucho menor que
las dimensiones de la seccién transversal del cristal (> 10mm). Esto hace que las condiciones

de borde pueden no ser tenidas en cuenta y el campo espacial de carga generado en el cristal
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contundente éxito del modelo de Kuhtarev en predicir ciertos resultados experimentales,
como la independencia de la amplitud de la red con la intensidad de excitacién, y el cor-
rimiento en 7/2 de la red de excitacién respecto de la red de fndice[61, produjo que una
gran cantidad de investigadores se abocaran a la tarea de estudiar la respuesta de los ma-
teriales fotorrefractivos mediante las hipétesis postuladas por Kukhtarev. En el régimen
lineal, experimentalmente concebido trabajando con pequefias modulaciones de la intensi-
dad, unicamente se genera la red fotorrefractiva fundamental81-(131. Por el contrario, €l
régimen de modulacién profunda, produce que las redes armdnicas se generen Este es el
llamado régimen no lineall21i-[32], Para este dltimo caso, el interés: radica en investigar el
comportamiento de tales redes en términos de los principales pardmetros y en qué condi-
ciones las redes armdnicas deben ser tenidas en cuenta en los procesos fotorrefractivos.
Desafortunadamente, la complejidad del conjunto de ecuaciones no lineales y acopladas
que describen el modelo condujo a que tnicamente se obtuvieran soluciones aproximadas
utilizando métodos pertu:bativos[m'“%] y/6 nimericos261-133] E] hecho de no disponer
de soluciones analiticas exactas, que predigan rigurosamente el comportamiento del campo
espacial de carga en el rango completo de valores de los parametros externos mds significa-
tivos, produjo la aparicion de numerosos resultados contradictorios. Como se recordard,
tanto una dependencia superlineal[ml'[28]‘l311'[34], como asi también sublinealpﬁl‘(‘??]-[%l,
fue reportada para la dependencia de la amplitud de la ref fundamental con la profundidad
de modulacién. Las limitaciones de los métodos aproximados de resolucion utilizados en
el pasado, nos ha motivado a realizar un cdlculo exacto, con el fin de obtener en forma
analitica las componentes arménicas que sintetizan el campo espacial de carga en el marco
- del modelo de Kukhtarev y sus extensiones: el modelo de trampas superficiales y el mod-
elo de conduccién bipolar con dos clases de impurezas fotorrefractivas. A partir de tales
soluciones es posible establecer e identificar la fuerte influencia de las redes armdnicas en el

efecto fotorrefractivo.

IV.2 Desarrollo de Fourier del campo espacial de carga

En experimentos tipicos, el espaciado de la red A producido por el patrén de
interferencia se distribuye en un amplio rango, entre 0.1um y 10um, y es mucho menor que
las dimensiones de la seccién transversal del cristal (> 10mm). Esto hace que las condiciones

de borde pueden no ser tenidas en cuenta y el campo espacial de carga generado en el cristal
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Esc puede ser tratado como periédico, con longuitud del periodo igual a A 281,(29), Nyestro
objetivo en esta seccién es obtener el campo fotorrefractivo Egc 6 equivalentemente las
expresiones correspondientes para las amplitudes y fases de las redes de indice arménicas
que se generan en el cristal, con respecto al patron de excitacién I. En efecto, la periodicidad

del campo espacial de carga sugiere un desarrollo de Fourier de la forma

Esc(z) = iE., cos (VKz +¢,). (Iv.1)

v=1
Desde el punto de vista matématico, este desarrollo de Fourier del campo fotorrefractivo
es bien manipulable y conocido, pero ademss tiene un sentido fisico més profundo: E,
Yy ¢, representan la amplitud y fase de la v-ésima red de indice arménica que se genera
en el cristal. Por lo tanto, el objetivo primario de encontrar Egc se transforma en el
problema equivalente de obtener las v-ésimas amplitudes y fases a partir de las ecuaciones
del material, en el marco de cada uno de los modelos descriptos en el Capitulo II1. Por otro
lado, es matemédticamente mas simple trabajar en el plano complejo, donde Esc puede ser

representado por

—;-ZS,, exp (ivKz) + cc, (Iv.2)

v=1
donde los coeficientes complejos de Fourier £, = |€,|exp (i6,) deben cumplir la condicién
&_, = & puesto que las amplitudes del campo fotorrefractivo deben ser reales. A partir
de tales coeficientes podemos obtener las amplitudes E,, y fases ¢, que corresponden a las

redes fotorrefractivas arménicas.ya que

E, = |&|/2, (1V.3)
e, = 6, (1V.4)

Numerosos trabajos tedricos se abocaron a la tarea de encontrar los coeficientes £, para pre-
decir el comportamiento de las redes arménicas!1511191,(21)-(22),(24]-(26),(29)-(31),(35),(36],(70)
Un rasgo distintivo comtin en ellos es que utilizan métodos aproximados de resolucion, de
cardcter perturbativo 6 numérico, tal que los coeficientes de Fourier sélo pueden ser en-
contrados en forma aproximada, y donde la cota del error cometido a causa de truncar la
serie no estd claramente definida. En efecto, en dichos trabajos no se establece rigurosa-
mente la precisién del método empleado, lo que no permite asegurar la convergencia de la

suma al valor de E,, en determinadas regiones de respuesta no lineal, en situaciones en la
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que muchos arménicos contribuyen al campo espacial de carga: Ello condujo a resultados
contradictorios y poco claros. Mds atin, hemos verificado numéricamente que la precisién
cambia drasticamente con el orden de la aproximacion que utiliza el método de resolucién.
Esto nos indujo a obtener, en forma analitica, los coeficientes complejos de Fourier que con-
tienen la informacién completa sobre las amplitudes y fases de las componentes armdnicas
que sintetizan el campo espacial de carga en régimen estacionario. Para ello, se ha procedido
basicamente de la siguiente manera: en las ecuaciones del material de cada uno de los mod-
elos en cuestidn, se eliminan la densidad de corriente J, y las densidades de poblaciones
de los centros fotorrefractivos involucrados: N para el modelo de Kukhtarev, N}, Ng
para el modelo de trampas superficiales y vV 3 y N4 para el modelo de transporte electrén-
hueco. Ademas el régimen estacionario elimina necesariamente la depencencia temporal
/0t = 0 Todo esto reduce el sistema original a ecuaciones que relacionan los portadores
de carga y el campo espacial de carga. Este método fue también empleado en trabajos
previos[%)’[zgl‘(m]. Luego se procede a reemplazar la densidad de portadores libres y el
campo espacial de carga por sus respectivas series Fourier y el problema se limita a en-
contrar las amplitudes y fases reales contenidas en los coeficientes complejos. Entonces,
un conjunto de infinitas ecuaciones algebraicas en los factores exp(ivKz) son generadas
e igualando coeficientes del mismo orden en exp(ivKz) serd posible obtener expresiones
para los coeficientes E,, y n,. Pero la Unica manera, en la prictica, de resolver las infinitas
ecuaciones, es encontrando relaciones de recurrencia para los coeficientes de diferente orden
v, lo cual se ha logrado después de una rigurosa y pesada manipulacién algebraica. Las
expresiones analiticas para dichos coeficientes y para cada uno de los modelos en cuestién

se detallan en las secciones siguientes.

IV.3 Amplitudes de las redes fotorrefractivas armonicas

IV.3.1 En el marco del modelo de Kukhtarev

Las amplitudes y fases de las redes fotorrefractivas armédnicas se obtienen a partir
de un patrén de intensidad consistente en franjas estacionarias como consecuencia de la
interferencia de dos haces coherentes, que inciden en la direccién z, tal que sus vectores de
onda conforman un triangulo isésceles con el vector de red K en la direccién z, perpendicular

a la direccién de excitacién z, y de médulo K = 27/A. El espaciado A de la red puede ser
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determinado a partir de A = A/2sin (6/2) donde X es la longitud de onda de los haces que
interfieren y 4 es el angulo entre sus vectores de onda. La condicién para el caso estacionario
V x E = 0 determina que K x Egc = 0, lo que significa que el campo espacial de carga es

paralelo a vector de red de la excitacién. La distribucién espacial de la intensidad resulta
I = Iyexp (—az) {1 + mcos (Kz)) (Iv.5)
que en forma compleja podemos escribir
I= %Io [1 +mexp (iKz)] + cc, (IV.6)

donde se asume que exp (—az) = 1, lo que se verifica para cristales de espesor pequefio 6
debilmente absorbentes, e Iy = I} + I3 siendo I; e I las intensidades de los haces incidentes
y m = I1I3/Iy, la profundidad 6 factor de modulacién. Ademis, no consideramos la
variacién del campo espacial de carga causada por el acoplamiento de haces en la direccién
z, lo cual también es vilido para cristales delgados. Con estas suposiciones, las ecuaciones
del material para cada uno de los modelos se reducen a ecuaciones unidimensionales, en la
direccién z. Recientemente se publicé un extenso trabajo donde se obtiene la correccion
para los valores del campo espacial de carga en funcién del espesor del cristal, teniendo en
cuenta la variacién de la intensidad por absorcién y el acoplamiento de haces en la direccién

z 1101 Entonces para el modelo de Kukhtarev, las ecuaciones del material II1.3.-II1.4.y

I11.6.-111.8 se reducen a

ON},
5 = (spI +B) (Np — Nj)) ~ypnNp, (IV.7)
%g = 6:0 (n+Nj - N}), (Iv.8)

J = e;mE—-kBpT?, (IV.9)
O = —e2 (n+Nj-Np), (IV.10)

Antes de obtener las amplitudes y fases de las redes arménicas, se deriva la ecuacién para la
densidad media de portadores de carga libres ng en funcién de la intensidad de excitacién

a partir de las Eqgs. IV.7.-IV.10.

—7Dn(2) - (SIO + 7DNZ) ng + (ND — N;{) splg =0 (Iv.11)
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y su solucion estd dada por

__ = (splo +1pN3) % \/(sh + 70 N)? + 4y03plo(Np ~ N7)
0 = .
2vp

(1V.12)

Es importante el conocimiento de la densidad media de portadores libres ny ya que las am-
plitudes y fases de las resperctivas redes armonicas £, quedaran en términos de la misma, y
ademds ng se puede determinar en forma experimental a partir de medidas de la fotoconduc-
tividad. La expresién IV.12. habia sido obtenido anteriormente/8h(11). Para encontrar las
soluciones exactas de las amplitudes y fases armdnicas estacionarias £2', el sistema original

se reduce a uno mas simple de dos ecuacidnes en Egc y n, eliminando J, y N,JS

d(nEYL)  kpT d?n
dz e dz?’ (1V.13)
st
splgNp (1 + mexp (iKz)) = (?dj; -—n—N;) X
[nyp + splol + mexp (iKz)] (IV.14)

Entonces, reemplazando la serie IV.2 en el sistema IV.13.-IV.14., y después de un pro-
cedimiento tedioso de calculo, se generan ecuaciones algebraicas en los distintos factores
exp (ivKz) para v = 1,...,,00. Igualando coeficientes del mismo orden en exp (ivK<z), es
posible obtener expresiones de recurrencia para los coeficientes arménicos complejos £2¢, en
términos de los pardmetros internos y externos, de la amplitud de la v-ésima red de porta-
dores n,, y de los érdenes inferiores de las amplitudes arménicas del campo, £;, y portadores
libres, nj, para j = v —1,...,1. Los coeficientes de Fourier que determinan las amplitudes y
fases de los portadores de carga libre y del campo espacial de carga se escriben en términos
de pardmetros caracteristicos del efecto fotorrefractivol®l. Los parémetros caracteristicos
son: el campo de difusién,

_ KkpT
- [

Ep (IV.15)

)

definido como el campo mdximo que puede alcanzar el campo espacial de carga en régimen
de difusion puro. El campo de saturacion,

eNy

9= Kees (IV.16)
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difinido como el campo méximo que puede alcanzar el campo espacial de carga para una

dada concentracién de trampas N en el material, y por tltimo, el llamado campo de
Maxwell

YoN4
Ey = —%~. Iv.17
M=K ( )
Los tediosos cdlculos arriba mencionados nos permitieron obtener la siguiente férmula de

recurrencia para las redes de portadores de orden v,
v-1

ndt = n?té';‘_j, v>1. (Iv.18)

13
v = " (vEp +iky) g

i=1
I . . { . . .
En términos de los campos complejos caracteristicos £,, las expresiones para los primeros

cuatro arménicos resultaron

(1 —r)(Ep +iEy) (1V.19)

gat - 4 Y
! ’LmEq(l_r)Eq+ED+iE0

gt _ 10=7) (61 (By + 2Bp + i) (Bp +iBo) ! — mréf @Bp + i) o0
3 = (1-r1)E;+4Ep + 2iEg o

£ = [(1-r)E;+9Ep +3iEo) ! x {-2mrEj (3Ep +iEp) +i(1~)
. [(Eq +6Ep + i2F0) £§'€5" _ (By+3Ep +iFo) £

Ep+iEy 2Ep +1Ey
. 2
st ! (gi,t)
AN IV.21
8 (52 Ep+ik || [’ (tv.21)

E' = [(1—7)E;+16Ep + 4iE)™" x {~3mr&ft (4Ep +iEg) +i(1—1)
y [(Eq + 12Ep + i3Ep) EfLES . (By+8Ep +i2Ey) &'

Ep+1iky 2Ep +1Ey
. 2 .
et (£8) 4 (Eq +4Ep +iEo) EF
2 Ep+iE 3Ep + iEo
. g .ot oS 3
Est — lgltggt _ 7'€lt52t _ (Ei,t) (IV.22)
3 " Ep+iEy 2Ep+iEy (Ep+iEy) (2Ep +iEo) '

conr =N, /Npy o = eu/eeo. La expresién para &$¢ coincide con la obtenida en trabajos

previoslﬁ]. Para el orden v > 2 se obtiene la expresién general

£ = [(1-r)Eg+v?Ep +ivEg) ™ x {imr (v ~1) L&, — (1 -7) x

i 3t cat st

gt 0  ErEE.E
E E, + (vEp +iEp) (v — €)) 2=¢ uhyThy (IV.23
=1 (Bat (vBp +iE0) (v =€) L, Le—py Le—hy—hy--Lo ( )
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donde en la suma Z(e), cada conjunto de nimeros naturales h;, ..., hy debe ser ordenado
sobre todas las posibles variaciones con repeticién tal que 1 < h; < ¢y ZJ- h;j = € con
L¢ = i (¢Ep +1Ep), Ly = 1. Esto pone de manifiesto la dependencia explfcita de las

amplitudes E, y fases g, de las redes fotorrefractivas contenidas en el coeficiente de Fourier

st
£t

IV.3.2 En el marco del modelo de trampas superficiales

Con las suposiciones de unidimensionalidad de las ecuaciones del material vistas
en la subseccién precedente, las ecuaciones del material I1I.12.-IIL.16. para el modelo de

trampas superficiales, en la direccién z se reducen a

6—2;‘-3 = spl (Np — N} —ypnNp, (IV.24)
9%5: = ~gn(Ns - NS“) —- fBsNg, (IV.25)
%f- = % (n+ Nz + Nz — N3, (IV.26)
J = eunk - kBuTgZ-, (Iv.27)
g% = ~e% (n+ Na+ N3 — N}), (Iv.28)

Procediento andlogamente, se deriva primero la ecuacién para la densidad media de porta-
dores de carga libres, y por lo tanto de la fotoconductividad, en funcién de la intensidad de

excitaciéon a partir de las Eqgs. IV.24.-1V.27

vpys + [splors +1pBs + 1pvs (Ns + Ny) ng +
+ [ﬁs (SDIO + ’n)N;) + sploys (Ns + Ny - ND)] no +
Bssplo (N3 — Np) =0 (IV.29)

Esta ecuacién habia sido obtenida anteriormente en la ref.[49] y su solucién estd dada por

1 _
n0=é—"/_s [2R1/2 cos (8/3) — splovs/vp + Bs + s (Ns + Ny )]
(IV.30)

con

R = (Iospys/vp)* + Bs (Bs — splovs/vp +7s (2Ns — Nj)) +
+splon3/1p (BNp — N3 — Ns) + % (Ns + N3)°, (IV.31)
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cosf = 21%;3/2 {-2 (splovs/vp)® + (splovs/vp)* 3vs (Ns + N3 — 3Np)
+ (splovs/vp) [3v% (Ns + N3) (Ns + N7 — 3Np) +
+3fs (Bs + splo + 2vs (3Np — 2N; + Ns))] +
+6% [3vs (N — 2Ns) — 28] + 7% (Ns + Ng) x

x (305 (V7 - 2NVs) — 295 (N5 + Ns)’] }. (IV.32)

Adviértase que la Ec. IV.29. es de tercer orden y permite tres soluciones diferentes. Sin
embargo, se verificé que la expresién IV.30. representa a la densidad media de portadores de
carga libres, ya que la misma es real, definida positiva y la tinica que satisface la condicién
ng — 0 cuando Iy — 0. Ademads, se reduce a la bien conocida expresién para ng en el
modelo de Kukhtarev Ec. 1V.12 cuando la densidad total de impurezas superficiales es
despreciable[&.

Otra vez, las soluciones exactas de las amplitudes y fases armonicas estacionarias
estan contenidas en el coeficiente de Fourier £, y el sistema original IV.24-1V.28. se reduce

a uno mds simple de dos ecuaciones en Egc y n, eliminando J, y N;, Ng

st 2
d(nE”) _ kel dn (IV.33)

dz e dz?’

YsNsn[nyp + splo (1 + mexp (iKz))] = [Bs (1 + mexp (iKz)) + ysn] X

Eat
{ (E:—O dd;c -n- N;) [nyp + splo (1 + mexp (iKz))] +

sploNp (1 + mexp (2K:l?))} (IV.34)

Entonces, al igual que para el modelo de Kukhtarev, se reemplaza la serie IV.2 en el sistema
IV.33.-1IV.34. y después del procedimiento ya descrito en la seccién anterior es posible
obtener expresiones de recurrencia para los coeficientes arménicos complejos £3¢ en términos
de &, nj para j=v~1,..,1yde Ep, Eq, Exr y Ey. Las expresiones para la v-ésima red

de portadores de carga dentro del modelo de trampas superficiales, n3!, es

. v—-1
st 4 st ot
——— 4 . > 1. V.35
" (vEp +iEp) =0 i SV—J’ vzl ( )

Las expresiones para los primeros dos arménicos y el término general de orden v (v > 3)
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pueden ser escritas como
im(Ep + on)
M,
X {SDIO [ (28s + vsm0) (ND -Ny - no) - no’yst] + ngypfs (N; + noﬁl}v.:iﬁ)
s i(2Ep +1iEg .Keegq
£ = _—1\_42—_—2 X {(zTEf‘ -nt) x
x [(As + vsmo) (msply + n{*vp) + (mBs + ysnit) (splo + noyp)] —

— (mBs +sn’) (N3 + no) (msplo + nityp) — nitysNs (msplo + nifyp) +

st __
& =

nstEat
+ maplgNp (mBs +vsni’) } - #D (1v.37)
2
v-1
s i (UED + iEo) I{EGU ‘
KGEO at at

v—1 D v—1
—v5Ng an v—j + msploay_1Np } — — Zn”E“ (IV.38)

i=1 J—I

con

D = ~gng[vp (2N + 2Ng + 3ng) + 2splo] +
+sply [vs (N5 + Ns — Np) + Bs] +vpBs (N3 + 2no) (IV.39)

K
M, = ngD+v(vEp+iEp) e;: (splo +novp) (Bs + vsne) Ny (IV.40)

y los coeficientes a; y b; definidos por ap = Bs + ysno, bo=splo + noyp, a1=mp + nitys,

by = msply + nityp, an = ysna y by = ypnf, para h > 2.
Esto pone de manifiesto la dependencia explicita de las amplitudes E,, y fases YE,

de las redes fotorrefractivas contenidas en el coeficiente de Fourier £2° para el modelo de

trampas superficiales.

IV.3.3 En el marco de modelos con transporte bipolar de carga

Para el modelo de transporte electrén-hueco con dos especies de impurezas fo-

toactivas profundas, las condiciones de unidimensionalidad en la direcciéon z reducen las
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ecuaciones del material I11.17.-II1.19 y III.22.-II1.26. a las expresiones

ONp
ot
ON,
ot

OF
oz
138J.
e 8z
18Jy
e 0z
Je

Jh

sel (Np — Nfi) — vene NP
spl (NA - N;) - 'yhnhN;

= (ne —nn+ Ny = N} + Neg)

€€Q

—5; (ne = Np)

2 (N5 -m)

eiten.E — kpueT %
epupnal + +k3phT%%'-
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(IV.41)
(IV.42)
(IV.43)
(IV.44)
(IV.45)
(IV.46)

(IV.47)

donde N = N;eq - Ngeq es la diferencia entre las densidades de aceptores y huecos

ionizados en condiciones de equilibrio termodindmico.

Asi como en los otros dos modelos, antes de obtener las amplitudes y fases £,

obtenemos las ecuaciones para las densidades de ambos portadores de carga, electrones y

huecos a partir de las ecuaciones del material-en el marco de este modelo (fotoconductividad

electrénica y de huecos). Noétese la simetria de las ecuaciones en correspondencia con la

simetria del modelo observado en la Fig. I11.3.

Yen2, + (YeA1 + 3elo) ey + 3eIg (A1 — Np) = 0
W, + (A2 + spdo) nhg + sulo (A2 = Na) = 0

con A;, and A, dadas por

y soluciones dadas por

1/2
Ney = {-— (YeA; + 8elp) £ [(7eA1 - s.Ig)? + 4’7¢SJOND] }/(2%)

-+ _
NDeq_neo = Al!

N.;eq — N, = Ay,

(IV 48)
(IV.49)

(IV.50)
(IV.51)

(IV.52)

1/2
Nhy = {— (’)’}.Az + 3hIO) + [('7hA2 - 8h10)2 + 4’7h5hIONA] } /(2'7h) (IV'53)

donde cada una de las densidades es similar a las obtenidad por Va.lley[63]. También se

verificé que ambas expresiones se reducen a las obtenidas para el modelo de Kukhtarev!®!
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cuando la especie aceptora, responsable de la generacién y atrapamiento de huecos en la
banda de valencia es insignificante frente a la concentracién de la especie donora responsable
de la generacién y recombinacién de electrones en la banda de conduccién (cristal tipo n) é
viceversa (cristal tipo p).

Para encontrar las soluciones exactas de las amplitudes y fases arménicas esta-
cionarias contenidas en el coeficiente de Fourier &3¢, el sistema original [V.41.-IV.47. se

reduce eliminando J., Jp, N 3 y N4, a uno mas simple de dos ecuaciones en Esc y n

d (nttEg: kT d*ngt

(stc) - bldn (IV.54)
d (ntEY. kT dPngt

( ':ia: ! - JZ d:c;’ (IV.55)

[Yene + 8o (1 + mexp (iKz))] x

dE.st
X [ynnn + 8nlo (1 + mexp (iKx))] (n:t — 1 4+ Neg — ? djc)

= $.IgNp (1 +mexp (iKz)) [wwnn + splo (1 + mexp (iKz))} —
—8hloNa (1 + mexp (1Kx)) [yene + el (1 + mexp (iKx))) (IV.56)

Andlogo al procedimiento para el modelo de Kukhtarev y trampas superficiales, se reemplaza
la serie IV.2 en el sistema IV.54.-IV.55. y después de un procedimiento tedioso de calculo,
es posible obtener expresiones de recurrencia para los coeficientes arménicos complejos &3¢
Primero escribimos las expresiones para la v-ésimas redes de electrones (ng‘)u y huecos

(na), dentro del modelo de conduccién bipolar

v—-1

st - i stost

nt By T iE gnj EX (IV.57)
i v—1

L A— stgat > 1. IV.58

P (vEp —iEy) J.Z%nj bogy vzl (1V.58)

Por otro lado, y en términos de los campos caracteristicos, las expresiones para los primeros

dos armoénicos y el término general de orden v (v > 3) pueden ser escritas como

im (Ep + iEqp)

M [(1-72) Eqp — (1 —11) Eq,] (1v.59)

£t =
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8t
&

con

&

st

2

{

(2ED + iEo)
My
{im?[(1-ry) rEq, — (1 —11) mEq,] -

- m&F([(1 - r)/(Ep —iE) + 1/ (Ep +iEp)] (1 — r2) Eg,

+[ (L =r2)/(Ep +iEp) + 12/ (Ep — iEp)] (1 — r1) Eq,) +

+i(Eg, ~ Eqp) (1= m1) (1 —ra) (EfY)® / (B} + EZ) — Ef'm (ry +12) +

+i (£8)2[ (1=r2)/(Ep +iEo) — (1 - 1)/ (Ep — iEo)] +

+i (B$)?| (1~ r2) Eqp/ (Ep +iEo) ~ (1 - 1) Eq,/ (Ep —iEs)]  (IV.60)

it

X

i{vEp + iko) {mEqgp (1=72) [(1~m)R)_y —mRu] -

M,
-mEq, (1-n) [(1 ~19) Ry—1 — 7'2R;_1] +
v-1
+(Eqy — EQp) (1= m1)(L—m2) D RjRy_; +
Jj=1
v-l y—j~2
+ingj A-rm)Ry_;+(1=r2)Rpj— (1~ r1)(1-19) Z ReRy_; nf +
3=1 h=2
v—1
+iy GBS [(1=r)(mra+ (1 —r) RORI_;, +

j=1
+(1—- ro)(mri+(1—r)RY) Ru—j-—l] +

+i(v-2)E,_g(mrog+ (1 —r9) Ry)(mry + (1 —71) R}) +
v—1

+i(v—1)E,_ym(r1+ 19) -—ZE_,- X
j=1

x [(1 =) Eq,R;_; (vEp +iEq) [ (WEp — iEg) + (1 — r2) Eq, R,—j]}  (IV.61)

M, =v(vEp+ iEo) + (1 ~79) EQD +(1—7y) Eq, (vEp +1iEy) / (VEp — iEy)

(1V.62)

y los coeficienteas ag = Bs + ysno, bo=3plo + noyp, ar=mpB + nitys, by = msplp + ni“m,
ap = Ysnp y by = ‘yDn,’f, para h > 2. Los coeficientes Ry, estdn definidos por recurrencia

como Ry = 1, Ry = —iE,/(Ep + iEy), Ra = —i/(2Ep + iEg)(E2 + Ry EY),..., Rp =

h—1
—i/(hEp +iEp) ) RjEp_j. Luego con r; = N;eq/NA yre= NEeq/ND- Los campos de
Jj=1
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saturacién son ahora definidos para electrones y huecos, respectivamente, por

eNgeq
Eor = Feep (IV.63)
eNy,
E, = 29 .
Q4 Keeg (IV.64)

y definidos por el maximo campo espacial de carga que puede producirse para dadas con-
centraciones de trampas donoras Ngeq, y aceptoras N;eq respectivamente. Esto pone de
manifiesto la dependencia explicita de las amplitudes E, y fases pg, de las redes fotor-
refractivas contenidas en el coeficiente de Fourier £2¢ para el modelo de conduccién bipolar

con dos especies de impurezas fotorrefractivas profundas.
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Capitulo V

Comportamiento de las redes

fotorrefractivas armodnicas

V.1 Introduccién

En este Capitulo se describird el comportamiento de las redes fotorrefractivas
armoénicas en funcion de los principales parametros experimentales y en términos de los
pardmetros intrinsecos que corresponden a cada uno de los modelos descriptos en esta Tesis.
Las simulaciones seran hechas a partir de las expresiones obtenidas en el capitulo precedente
para los campos complejos £,, que dén las amplitudes y fases de las redes fotorrefractivas
arménicas por medio de las expresiones IV.3.-IV.4. En particular, se analizara la dependen-
cia simultdnea de las amplitudes de las redes fotorrefractivas arménicas E,, que sintetizan
el campo espacial de carga Fgc en funcidén del factor de modulacién m, espaciado de la -
red A, intensidad de excitacién Ip y campo externo aplicado Ey, en régimen estacionario y
en el marco del cldsico modelo de Kukhtarev y sus extensiones dindmicas. Por otro lado,
y a partir de la convergencia de la suma de Fourier al valor de Esc, se obtentra la dis-
tribucién espacial del campo fotorrefractivo en el volumen del cristal y se podra conocer la
cantidad de componentes arménicas que contribuyen para valores dados de los pardmetros
internos y externos. A partir del andlisis global, serd posible identificar los diferentes rangos
de respuesta lineal y no lineal de los medios fotorrefractivos en el marco de los diferentes
modelos dindmicos aquf estudiados. Los resultados se aplican en forma general debido a

que las soluciones fueron obtenidas en forma exacta, sin restricciones. Los parametros de
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excitacion fueron simulados en un rango experimental amplio, 1073 < Iy < 10 W/cm?,

0<m<1,01<A<10um, 0<Ey<10KV/cm.

V.2 En el marco del modelo de Kukhtarev

V.2.1 Dependencia con la intensidad, factor de modulacién, espaciado de

red y campo aplicado

Comenzaremos con el modelo de Kukhtarev. En las simulaciones hemos utilizado
valores de los pardmetros intrinsecos correspondientes al BSO. Esta eleccién obedece a la
existencia de un extenso nimero de trabajos tedrico-experimentales que describen el efecto
fotorrefractivo en cristales silenitas tipo BSO, dopados y no dopados, en el marco de los
modelo aqui estudiados: el de Kukhtarev [8]-[10),[12],(27]-[28],[29)-[32], el de trampas super-
ficiales [40]-(41],(43], [46],(48]-[49] y el de conduccién bipolar electrén-hueco (50]-(51],(69]. La

Tabla 5.1. presenta los valores de los pardmetros caracteristicos utilizados para el BSO([31].

Pardmetros del cristal

Impurezas fotorrefractivas, Np 101 cm—9
Impurezas compensadoras, N4 10" cm 9
Constante de fotogeneracién, s (514 nm) | 2 x 107! cm?/J
Movilidad del portador de carga, u 2.4x 1071 cm?/Vs
Constante dieléctrica estética, € 56 €

Coeficiente de recombinacién, v 1.6 x 10~ em?/s

Tabla 5.1. Valores de los pardametros utilizados en las simulaciones.

Se verificé numéricamente que las amplitudes de las diferentes redes arménicas no
dependen de la intensidad media de excitacion en el rango de intensidades correspondiente
al régimen continuo (0.001 — 10 W/cm?), para un conjunto arbitrario de valores los prin-
cipales parametros externos. Este resultado era conocido para la red fundamental(©! pero
se desconocia la dependencia para las amplitudes del segundo, tercer y cuarto arménico.
Por otro lado, se realizé un anélisis simultidneo en términos del factor de modulacién m y
el espaciado de la red A con el objetivo de conocer, por un lado la dependencia con ambos
pardmetros y por otro, su rango de valores donde las redes armdnicas son despreciables 6
significativas. Esto implica identificar las zonas de respuesta lineal y no lineal del material

fotorrefractivo.
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(a) Red Fundamental E{ (KV/am)

Figura V.1. Superficies que representan las amplitudes de la red fundamental y los tres

primeros armonicos en funcién de A y m.
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En el andlisis en términos del espaciado de la red, se verificé la presencia de
maximos en las superficies que representan las amplitudes de las diferentes redes arménicas
en funcion de A. Para la red fundamental, este maximo fue observado experimentalmente
para diferentes cristales como el BSO y el BaTiO3 y muchos otros(6,

La existencia de los maximos estd claramente ilustrada en la Figura V.1. para la
red fundamental y los arménicos segundo, tercero y cuarto. El valor del espaciado de la red
correspondiente a tales maximos es frecuentemente llamado longitud de apantallamiento de
Debye, Ap. A partir de la Figura V.1., es evidente que las posiciones de los mdximos en las
redes de orden superior, segundo, tercer y cuarto arménico, estdn corridas hacia mayores
espaciados respecto del arménico de orden inferior. Entonces, la red fundamental es la que
se encuentra corrida hacia mayores espaciados, que para el BSO corresponde a Ap =~ 1um.
Los méaximos para las redes armodnicas segundas, tercera y cuarta fue predicha en trabajos
tedricos anteriores(4h(211(241(27) gp particular, es destacable el realizado por Serrano y
col.'zg], pero sus célculos estan basados en métodos aproximados de resolucidn.

A partir de dichas figuras se observa que, a partir de Ap, y en la direccién de A
creciente, la pendiente de la superficie £, es menos pronunciada que hacia espaciados mds
bajos. Esto indica una menor disminucién de las respectivas amplitudes armdnicas en la
direccion de A creciente. Se observa que el decrecimiento es menor para los arménicos de
mayor orden. Es decir que, por ejemplo, la amplitud del segundo armédnico tiene un mayor
decrecimiento que la amplitud del tercer armdnico, en el mismo intervalo de A, en direccién
creciente del mismo. El motivo del gran interés en analizar las redes armdnicas en régimen
no lineal, para valores significativos de m se debid a la posibilidad de incrementar la variacién
en el indice de refraccién. Los trabajos donde se obtienen la dependencia de las amplitudes
de las redes armdnicas en términos del factor de modulacién tienen un rasgo comun: dicha
dependencia cambia con el orden de la aproximacién que utiliza el método de resolucién.
Esta cuestion pudo ser evitada en este trabajo al obtener las relaciones de recurrencia para
los coeficientes de Fourier V.1, lo que implica el conocimiento de las amplitudes y fases de
todos los arménicos que sintetizan el campo espacial de carga. Las expresiones [V.19-1V.22
indican la dependencia exacta de las amplitudes de las redes armdnicas en términos del
factor de modulacién. Si se denota por f, (m) a la funcién que describe la dependencia
con m para el arménico de orden v, a partir de las ecuaciones mencionadas y mediante el

principio de induccién completa, se prueba facilmente que el modelo de Kukhtarev predice
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la dependencia de E, con m por la relacién
fv(m)=m". (V.1)

Esto indica que la amplitud de la red fundamental E; depende linealmente con m, indepen-
dientemente del valor de la modulacién. El interés tedrico por justificar la no-linealidad en
la dependencia de E} con m, esta basado en la observada dependencia no lineal para muchos
materiales!!61{20), Pero en las figuras de tales trabajos no se colocan las cotas de los errores
cometidos en los pocos puntos experimentales que se separan de la funcién lineal. Esto pone
en duda si realmente dicho comportamiento es superlineal. Si tales resultados experimen-
tales fuesen correctos, debemos decir que desafortunadamente, el modelo de Kukhtarev no
interpretari'a satisfactoriamente los resultados experimentales para la red fundamental en
un pequeiio rango de elevados valores del factor de modulacién. En los mencionados tra-
bajos experimentales también se observa una dependencia superlineal del segundo y tercer
arménico para valores altos del factor de modulacién. De ser dicho resultado correcto, la
dependencia dada por V.1 estd en acuerdo con las observaciones. En las Figuras V.1. a,
b, c y d esta representada la dependencia lineal, cuadratica, cubica y cudrtica de las redes
fundamental, segundo, tercer y cuarto armonico respectivamente. Es claro que en la region
de los méximos, las amplitudes de las redes de orden superior se tornan significativas con
respecto a la red fundamental para elevados valores de m, tal que para m = 1 por ejemplo,
las diferentes relaciones entre los arménicos son: ~ 1/2 para el segundo, ~ 1/3 para el
tercer y ~ 1/5 para el cuarto arménico.

Con el objetivo de profundizar el andlisis en términos de A y m, e identificar sus
intervalos de valores donde las redes superiores contribuyen 6 no significativamente a los
cambios en el indice de refraccién, se muestra en la Figura V.2., la amplitud de los tres
primeros arménicos, segundo, tercero y cuarto, relativos a la amplitud del fundamental en
la region experimental (A, m) usual. De esta manera es facil identificar las regiones de
respuesta lineal y no lineal del medio fotorrefractivo, asociadas con la aparicién de tales
redes. Se visualiza que para m < 1, e independientemente del valor del espaciado de la red,
las redes arménicas de orden superior son despreciables respecto de la red fundamental y
la respuesta del medio es por lo tanto lineal. Es por ello que al esquema experimental con
bajas modulaciones de la intensidad de los haces que interfieren se la designa generalmente

como el régimen lineal,
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(») Ey/E,

Figura V.2. Superficies que representan la razén de las amplitudes de las redes armonicas

de orden superior con respecto a la red fundamental en funcién de A y m.

tal que el campo espacial de carga es consecuencia sélo de la contribucién del
término fundamental(®. También se pueden identificar nitidamente tres regiones de difer-
ente comportamiento en términos de diferentes rangos de valores del espaciado de la red.
En efecto, en la regién A <« Ap!, las amplitudes de las redes de orden superior son des-

preciables comparadas con la red fundamental independientemente del valor del factor de

con Ap nos referimos a la longuitud de apantallamiento de la red fundamental
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modulacién. Esto significa que, atin para altos valores de m, \inicamente la red fundamental
es importante. En esta region, el medio no presenta respuesta no lineal, independiente de
los valores de m. En la region A =~ Ap, la importancia relativa de las redes armdnicas de
orden superior crece ripidamente con el incremento de A. Asi, la influencia de los arménicos
puede cambiar drasticamente con sélo pequefios cambios en el periodo de la red. Se observa
este comportamiento en las Figuras V.2. a, b y c. Entonces, en esta regidn, la importancia
de las diferentes redes arménicas depende fuertemente de A y m. Finalmente, en la regién
A > Ap, la amplitud relativa de las redes de orden superior satura, al incrementarse A, a
un dado valor del mismo. Es claro, en la Figura V.2., que para m = 1, las amplitudes de
los tres arménicos de orden superior alcanzan a la amplitud de la red fundamental. En esta
region, la respuesta no lineal del medio es importante ain para valores de la modulacién
no demasiado grande. A su vez, también es evidente, a partir de la Figura que F, se incre-
menta con m segin la relacién V.1 y que los limites de los regfmenes lineales y no lineales
dependen fuertemente de ambos, A y m, y no sélo de m como se describe usualmente en
la literatura. En la Figura V.3., se ha graficado el nimero de componentes de la suma de
Fourier necesarios para la convergencia del campo espacial de carga?, en términos de A y
m. Nétese que un pequefio cambio en la direccién diagonal en el espacio (A, m) produce la

méxima variacién en el nimero de redes que contribuyen

24 -
20 -
16 -
12 -
g
4
04

10

Niumero de Componentes Armonicas

Figura V.3. Nimero de componentes arménicos necesarios para la convergencia del campo

espacial de carga Esc.

Ze] criterio de truncacién de la serie es detallado en la subseccién siguiente
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al campo espacial de carga fotorrefractivo, lo que confirma que la respuesta no
lineal del medio depende fuertemente de ambos pardmetros experimentales. En efecto,
puede ocurrir, si se selecciona un valor adecuado de A, que la respuesta del medio puede
llegar a ser lineal para grandes valores de m, como asi también el material puede responder
en forma no lineal para pequenios m. Este hecho por lo general no es tenido en cuenta en
el andlisis de la respuesta lineal y no lineal de los materiales fotorrefractivos.

Por otro lado, también se analizé la dependencia del las amplitudes de la red

fundamental y sus arménicos en términos de un campo eléctrico externo.

1.6

/ﬁ‘l///——
1.2
A=0.3 pm
0.8
0.4
- 5 (a)
)
0.0 ™ T T T

N W s w»
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Ampl_i}udes de las Redes Arménicas [KV/em]
o

(c)
0 T T T T

0 2 4 6 8 10
Campo eléctrico aplicado {KV/cm}

Figura V.4. Amplitudes de la red fundamental, segundo, tercer y cuarto arménico en

funcién del campo externo aplicado para una profundidad de modulacién m = 1.
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La Figura V.4. muestra dicho comportamiento para la amplitud de la red funda-
mental, segundo, tercer y cuarto armédnico. Cada subfigura correspondiente a las distintas
regiones en A: lineal, de transicién y no lineal. Nétese que en la regién A < Ap (Fig. V.4.
a), el campo aplicado influye débilmente en la variacién de la amplitud de la red fundamen-
tal. Sélo para altos valores del mismo, la amplitud fundamental se incrementa levemente.
En la regi6n de transicién, A ~ Ap (Fig. V.4. b), para valores crecientes del campo apli-
cado, la red fundamental crece sublinealmente y con mayor derivada que las componentes
armonicas. En este caso, las contribuciones al campo espacial de carga de estos tltimos se
tornan muy pequenas frente a las contribuciones de la amplitud fundamental. En la regidn,
A > Ap (Fig. V.4. c) todas las componentes armdnicas se incrementan segin aumenta el
campo aplicado. Ademds para un campo aplicado intenso, es evidente el comportamiento
sublineal de los arménicos, en contraste con la dependencia lineal de la red fundamental.
Nétese que la contribucién de la red fundamental en relacién con sus arménicos, se incre-
menta cuando se incrementa la intensidad del campo aplicado, tal que la respuesta no lineal

del medio es mas significativa para pequenos valores del campo aplicado.

V.2.2 Distribucién espacial del campo fotorrefractivo

Puesto que se obtuvieron las amplitudes E, y fases ¢, de las redes fotorrefractivas,
es también posible conocer la distribucién espacial precisa del campo espacial de carga en el
volumen del cristal por medio de la expresién IV.1. El perfil del campo se puede relacionar
con la respuesta del medio ya que la pérdida del perfil sinusoidal del campo fotorrefractivo es
consecuencia de la contribuciéon de las componentes arménicas(?9). Sin embargo, un andlisis
riguroso del mencionado perfil es posible tinicamente mediante el conocimiento exacto de
la amplitudes y fases respecto al patron de excitacion, obtenidas a partir del modelo de
Kukhtarev y dadas por las expresiones IV19-I1V.23. De otra manera, es muy dificil acotar
el error cometido en la truncacién de la serie IV.1. Hemos simulado los perfiles del campo
fotorrefractivo. El criterio de convergencia de la expansién truncada al valor de Fg¢ fue
elegido como sigue: la serie de Fourier que representa a Es¢ se trunca en el v-ésimo término
y se considera convergente al campo fotorrefractivo, cuando el valor de la suma truncada

en el término v + 1 no supera en 1072 al valor de la suma truncada en el término v, para

cualquier valor de la coordenada espacial z.



Capitulo V. Comportamiento de las redes fotorrefractivas armdnicas 71

1800

m=1,v=3_  perfil de la excitaci

m=0.6,

1200
600

" m=0,

0
-600
<1200 ~

A=0.3pm (a)
'1800 T T T
0.00000 0.00006 0.00012 0.00018

1800

Perfil de la excitacipn

6004 \/| V

-1200 - -
A=lpm (b)

-1800 . , ;

0.0000 0.0006 0.0012 0.0018

1800
1200 - m=1,v=36} perfit de la excitacion

Campo Espacial de Carga [V/cm]
(]

600 4 -, =0.6,v=8
0 ; e
-600 - A S '
-1200 g S
A=10pm (c)
-1800 r , -
0.000 0.006 0.012 0.018

Coordenada Espacial [cm])

Figura V.5. Perfil del campo espacial de carga Esc a lo largo de dos perfodos de red, sin
campo externo aplicado en las tres regiones en A de interés y para diferentes

profundidades de la modulacién.

Para dicho error, se verificé que el perfil de ambas sumas truncadas, ¥V y 3°**!
se corresponde con el perfil del campo espacial de carga Fgc. La Figura V.5. muestra el
perfil de Egc a lo largo de dos perfodos de la red para diferentes valores de la intensidad de
la modulacién en las tres regiones en A mencionadas. Los valores de v indican el orden de la

suma truncada que satisface nuestro criterio de convergencia. En la region correspondiente
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a A € Ap, el perfil espacial del campo fotorrefractivo permanece sinusoidal como puede
observarse en la Figura V.5. @, donde pricticamente sélo la componente fundamental
v = 1 contribuye a Eg¢, atin para m = 1. Se observé una distribucién antisimétrica del
campo respecto del punto donde Esc = 0 y un corrimiento de fase en 7/2 entre la red
fotorrefractiva y las franjas de interferencia. Lo primero se corresponde con una migracién
equiprobable de la carga en ambos sentidos de la direccidn z, es decir un régimen de difusién
puro. Lo segundo corresponde a la no localidad del efecto fotorrefractivo, hecho evidenciado
experimentalmente, que corroboré ampliamente la teoria formulada por Kukhtarev®l. Para
A =~ Ap, la forma del perfil comienza a perder su forma sinusoidal lo que indica que las
redes de orden superior comienzan a contribuir significativamente. Esto puede verse en la
Figura V.5. b. El valor de A donde el campo fotorrefractivo es maximo no coincide con el
valor de A donde se producen los minimos de las franjas de interferencia. Esto indica que la
carga no difunde completamente a las regiéon menos iluminada. Tal desfasaje se corresponde
con la aparicion de componentes armonicas para el campo fotorrefractivo. Este efecto es
mas notorio para altos valores de m. Para A >> Ap, el niimero de componentes armdnicas
que sintetizan el perfil del campo fotorrefractivo es grande y la forma sinusoidal del perfil
de Esc se pierde completamente, segtn se observa en la Fig. V.5. c¢. La distribucién del
campo se reduce a picos fuertemente localizados en el espacio. Esto indica una muy alta
concentracion de carga en una reducida region del espacio. La amplitud del pico (Fig. V.5.
c), es similar a las amplitudes del campo fotorrefractivo en las otras dos regiones (Figs.
V.5. a y b). Sin embargo, cuando los valores de m son pequefios (m = 0.2 en la Figura
V.5.), la amplitud del campo en la regién A > Ap (Fig. V.5. c) se torna despreciable
frente a las regiones A =~ Ap, y A < Ap (Figs. V.5. a y b). Por lo tanto, para formar una
gran cantidad de redes, es necesario no sélo trabajar en régimen de alta modulacién sino
también es necesario obtener grandes espaciados de las franjas interferométricas. También,
cambiamos los valores de los pardmetros del material en el andlisis: para materiales con
una concentracién similar de fuentes Np y trampas N4, como ciertos casos del LiNbO3
dopado con hierro, la respuesta no lineal del medio se produce para menores valores de A
en relacion a los materiales con Np > Ny, como el BSO. Por lo tanto, una fuerte influencia
de las componentes arménicas de orden superior se puede producir para pequenios valores
de m, si se trabaja con espaciados de red que satisfagan A 3> Ap 6 se empléen materiales

con una alta concentracién de trampas, Np/Na ~ 1.
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Figura V.6. Perfil del campo espacial de carga Esc a lo largo de dos periodos de red, con
campo externo aplicado de 7 KV/cm en las tres regiones en A de interés y para diferentes
profundidades de la modulacién.

Fue también analizada la distribucién espacial del campo fotorrefractivo con campo
externo no nulo. Los resultados de las simulaciones® se observan en la Figura V.6. Nueva-
mente, cada grafica de esta Figura corresponde a las tres regiones en A. Es evidente una

ruptura de simetria en la distribucién espacial del campo fotorrefractivo. La ruptura de

3a no ser que se mencione explicitamente lo contrario, los parametros utilizados en todas las simulaciones

corresponden a la Tabla 5.1.
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sirnetria en el perfil de Esc es consecuencia de que el campo externo define una direccién
privilegiada en el transporte de la carga libre por el cristal y el mayor pico se produce en
la direccién de mayor flujo de la carga causando, en esa regién, una mayor inhomogeneidad
de carga y por lo tanto, via el efecto electrodptico, una mayor intensidad en el campo fo-
torrefractivo local. Por 1ltimo, nétese que el mimero de componentes arménicas necesarias
para la convergencia del campo espacial de carga disminuye cuando se aplica un campo
eléctrico. Por ejemplo, para m =1y A = 10um, si Ep = 0, entonces v = 36 (Fig. V.5. c),
pero cuando Ep = 7KV/cm , es v = 11 (Fig. V.6. c). Es decir, el campo aplicado inhibe
la generacion de las redes arménicas. Este comportamiento también se verificé para otro

conjunto de valores de pardmetros del material, como en el caso del LiNbOj3.

V.3 En el marco del modelo de trampas superficiales

En la década de los ochenta se comenzaron a obtener diversos resultados experi-
mentales que no podfan ser interpretados mediante el modelo de Kukhtarev. Ello indujo a
suponer la existencia de procesos adicionales en la generacién del efecto fotorrefractivo. Un
modelo que adicionaba la existencia de impurezas que generaban niveles energéticos super-
ficiales capaces de acumular carga fotoexcitada desde los niveles profundosl37l'[41]'[49], logré
explicar con éxito los numerosos resultados que permanecfan oscuros, como la dependencia
sublineal de la fotoconductividad con la intensidad de radiacién y otros ya mencionados.
El modelo de trampas superficiales es, en la actualidad, muy utilizado en el analisis de una
gran cantidad de materiales aisladores y semiconductores.

En esta seccién se analizaran los resultados obtenidos para el comportamiento de
las redes fotorrefractivas armoénicas en el marco de tal modelo a partir de las expresiones
IV.36.-1V.38.

Se analizard el comportamiento de las componentes del campo fotorrefractivo en
términos de la intensidad media de excitacion Iy, el factor de modulacién m, y el espaciado
de red A, como asi también la distribucién espacial del campo espacial de carga dentro del
cristal, con 6 sin campo externo aplicado. Ademads, como anteriormente se establecié que el
comportamiento de las redes armdnicas puede cambiar drésticamente con variaciones de la
poblacién de trampas superficiales Ng y con el ritmo de excitacién térmica de las mismas

(s, distintos rangos de valores de estos parédmetros son tenidos en cuenta en el andlisis.



Capitulo V. Comportamiento de las redes fotorrefractivas arménicas 75

V.3.1 Dependencia sublineal de los portadores de carga en funcién de la

intensidad de excitaciéon

En las dos dltimas décadas quedd ya bien establecido que, la redistribucién de los
electrones libres, inducidos por luz, entre niveles energéticos profuﬁdos y superficiales pro-
duce el peculiar efecto de que la fotoconductividad crezca sublinealmente al aumentar la
intensidad media de la excitacién, a partir de cierto valor dentro del rango continuo37.
Adviértase que el comportamiento sublineal también puede producirse a partir del modelo
de Kukhtarev, ya que la expresién IV.12. predice una dependencia ng o 101/ 2, Sin embargo,
tal apartamiento de la funcién lineal, es consecuencia de la saturacion de electrones libres
en la banda de conduccién 6 huecos en la banda de valencia, la cual sélo puede producirse
a altas intensidades de excitacién, Iy ~ 106-10'2 W/cm?, las que tnicamente se consiguen
con un esquema de excitacion pulsadouz]. En régimen continuo, la dependencia de la fo-
toconductividad con la intensidad media resulté lineal en la mayorfa de los casos!®). Sin
embargo, en algunos casos, como el ferroeléctrico titanato de bario (BaT'i03)[37l'l44]"111],
la dependencia sublineal de la fotoconductividad se observé para intensidades del continuo
(1073 — 10 W/cm?). Este hecho indujo a pensar a muchos investigadores que un proceso
adicional a la fotogeneracion y reatrapamiento de los portadores de carga por centros pro-
fundos, estaba ocurriendo durante el efecto fotorrefractivo. Los trabajos de Mahgerefteh
y Feinberg[37] y Nouchi y col.143] sugieren que las cargas libres, dpticamente excitadas a
partir de niveles profundos, pueden quedar acumuladas en las trampas superficiales, lo que
produce que el tiempo de recombinacidon de los portadores de carga en centros donores
profundos decrezca notablemente y la fotoconductividad comience a exhibir un incremento
sublineal con el aumento la intensidad de la excitacién. En simulaciones realizadas en este
trabajo, quedd bien establecido que dicha particularidad depende fuertemente de la densi-
dad de impurezas Ng que generan niveles superficiales, y del ritmo de termoexcitacidon de
tales niveles 5. La Figura V.7. muestra la densidad de portadores de carga libres ng, ver-
sus la intensidad de excitacién media Ig, para diferentes valores de Ng y Os. Las diferentes
curvas corresponden a diferentes valores de estos parimetros que ponen en evidencia los
diferentes comportamientos, para parametros tipicos del BSO: la linea llena representa el
comportamiento lineal del cldsico modelo de Kukhtarev, con fines comparativos, ya que el

apartamiento de la funcién lineal es consecuencia de una mayor influencia de las trampas

superficiales en los procesos que tienen lugar.
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Figura V.7. Dependencia de la densidad de portadores de carga libres en términos de la

intensidad media de excitacion.

La curva sublineal punteada mads cercana a la linea recta representa ng para s =
1015~y Ng = 5 x 107em =2, mientras que la otra curva representa ng para fJs.-101s=1 y
Ns =5 x 108¢m=3. La curva continua entre las curvas punteadas corresponde a valores
Bs = 5x 104~ y Ng = 5 x 1017em™3 mientras que la restante curva continua, la mds
sublineal, representa la densidad para gs = 5 x 10%s~! y Ng = 5 x 10'8c¢m=3. Se puede
distinguir que el alejamiento de la funcién lineal comienza a partir de un determinado
valor de Iy y se torna mas evidente con el aumento de dicho parametro. Esto indica que
es necesario una apreciable concentracién de electrones en la banda de conduccién 6 de
huecos en la banda de valencia, para que se pueda distinguir el proceso de recombinacién
de la carga libre en las trampas superficiales. Adviértase a partir de la Figura V.7., que
la dependencia sublineal es mas [uerte a medida que s decrece y se incrementa Ng
Esto se corresponde con que las trampas superficiales actiian como reservorios de la carga
fotoexcitada a partir de los centros profundos. Si disminuye el ritmo de la termoexcitacion

de los centros superficiales, aumenta la cantidad de portadores de carga que permanece
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atrapada en dichos centros, debilitando las propiedades fotoconductoras del medio. En
efecto, la fotoconductividad crece mas lentamente al aumentar [y (se hace més sublineal). Se
produce un efecto andlogo cuando aumenta la densidad de cargas superficiales, aumentando
las probabilidades de mayor acumulacién de cargas en tales centros. Por el contrario. cuando
se incrementa (s y disminuye Ng, los portadores de carga tienden al comportamiento lineal
dado por el modelo de Kukhtarev. En efecto, un gran ritmo de termoexcitacion y/é pequeiia
poblacion de trampas superficiales produce una baja concentracién de carga en las mismas,
tal que el efecto producido por las trampas superficiales en el material fotorrefractivo es
insignificante, y el medio se comporta acorde al modelo de Kukhtarev.

En lo que sigue, analizaremos el comportamiento de las redes fotorrefractivas
armonicas que sintetizan el campo espacial de carga teniendo en cuenta estos imporantes
parametros concernientes a las trampas superficiales, y especial atencion se prestard para

valores de los mismos donde su influencia resulta importante en los procesos fotorrefractivos.

V.3.2 Dependencia con la intensidad, factor de modulacidn, espaciado de

red y campo aplicado

Dentro del régimen lineal, m < 1, existen extensos trabajos tedricos que analizan
el comportamiento de la red fotorrefractiva fundamental en el marco del modelo de trampas
superficiales. Son los concebidos por el grupo de Mahgerefteh y Tayebatil41]'l4g], donde se
analiza tanto el estado estacionario como transitorio. Sin embargo, no hay evidencia de
trabajos que analicen tanto el comportamiento de la red fundamental como sus armdnicos
dentro de este marco tedrico. Por lo tanto, el objetivo de esta seccién es el de analizar la
dependencia de las redes armoénicas relevantes dentro del formalismo del modelo de trampas
superficiales, en funcion de los parametros fotorrefractivos externos ya mencionados. Las
Figuras V.8.-V.11. muestran las amplitudes de las redes fundamental, segundo, tercer y
cuarto arménico en términos de la intensidad media de excitacién y el espaciado de la
red, para valores altos del espaciado (m = 1) y campo externo nulo. Cada Subfigura
indica diferentes valores de 35 y Ng, que fueron elegidos para rangos donde las trampas
superficiales producen diferentes comportamientos en las redes arménicas. Las Subfiguras
a; y b; corresponden a B, = 10s~! y 10%s~! respectivamente, con el subindice i indicando
valores de Ng = 5 x 10Y7em=3 (i = 1) y 5 x 1018cm=3 (i = 2). El valor de la profundidad

de la modulacién es m = 1y Eg = 0 para todos los casos. Se observan caracteristicas
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peculiares a partir de las Figuras. En primer término, se puede apreciar la existencia de
maximos en términos de A y la posicion de los maximos estd corrida hacia valores mdis
grandes del espaciado de la red para los arménicos de orden descendente, igual que en el

modelo de Kukhtarev.
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Figura V.8. Superficies que representan la amplitud de la red fundamental en funcién de
la intensidad media de excitacion y el espaciado de red dentro del rango experimental

comunmente utilizado, para diferentes 3s y Ns.

Se verilico este comportamiento independientemente de los valores de Ng y 8s. La
existencia de msximos es independiente de la presencia de las trampas superficiales, si bien
diferentes valores de Ng y 85 pueden cambiar su ubicacién en A como se vera mas adelante.
El valor de espaciado en el que se producen estos maximos, recordemos, es llamado longitud
de apantallamiento de Debye Ap. La presencia de estos maximos en el marco del modelo
de trampas superficiales, también nos sugicre dividir el rango completo del espaciado en

tres regiones: la region de espaciados préximos, menores y mayores que la longitud de
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apantallamiento de Debye Ap de la red fundamental. En la seccién anterior se determiné
que modelo de Kukhtarev predecia la independencia de la amplitud de la red fundamental

y sus armonicos en términos de la intensidad de excitacién.
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Figura V.9. Superficies que representan a la amplitud de F» en funcién de Iy y A, para los

valores de 35, Ng iguales a los de la Fig. V.8.

Sin embargo, en el marco del modelo de trampas superficiales, las amplitudes de
la red fundamental y sus armonicos presentan un comportamiento difercnte. [n efecto,
dichas amplitudes pueden depender de la intensidad media de excitacion en el rango de
intensidades que corresponden al continuo. Anteriormente, dicha dependencia fue sugerida
sélo para la red flundamental en los trabajos de Mahgerefteh y Tayebati['“"['mi.

En dichos trabajos un incremento de F) con el aumento Ip fue obtenida, pero a
causa de que el analisis se determina para un régimen de pequena modulacion m < 1, nada
se menciona de la posible evolucion de las amplitudes de las redes arménicas, resultando su

comportamiento en el marco de este modelo todavia desconocido hoy en dia.
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Figura V.10. Superficies que representan la amplitud de F3 en funcién de Iy y A, para los

valores de (J;, Ng iguales a los de la Fig. V.8.

El anélisis de las redes armoénicas también determiné una dependencia de las am-
plitudes arménicas con Ip. En efecto, para baja intensidad de radiacién (< 1W/cm?), las
amplitudes de las redes armoénicas son independientes de este parametro, independiente-
inente de los valores de los parametros que caracterizan a las trampas superficiales y tienen
un comportamiento similar al predicho por el modelo de Kukhtarev, como muestran las Fig-
uras V.8-V.11. Sin embargo, la situacién cambia para excitacién mas intensa (= 11V/em?).
La intensidad de excitaciéon a partir de la cual comienza a observarse un incremento de las
amplitudes de la red fundamental y sus arménicos coincide con los valores de la intensi-
dad a partir de los cuales se produce el comportamiento sublincal en la densidad media de
portadores de carga libres (Fig. V.7.), lo que sugiere una fuerte correlacién entre ambos
fénomenos. Como en el caso de la fotoconductividad sublineal, los valores de la intensidad

media a partir de los cuales comienza a observarse un aumento las amplitudes depende de
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los valores de los parametos intrinsecos del material. Por ejemplo, para los ferroeléctricos
como el LiNbQj:Fe, caracterizados por una similar concentracion relativa de fuentes y tramn-
pas de portadores Np/N4 en equilibrio, este peculiar fénomeno comienza a predecirse para

intensidades todavia menores.
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Figura V.11. Superficies que representan la amplitud de E4 en funcién de Ip y A, para

valores de J,, Ng como en la Fig. V.8.

El andlisis en términos de Iy se realizard para las diferentes regiones del espaciado,
y para diferentes rangos de valores de los parametros superficiales. Las [Figuras V.8.-V.11.
muestran que en la region A > Ap, la red fundamental y sus arménicos no dependen de
Iy, al aumentar la intensidad de la excitacidn, independientemente de los valores de (s
y Ns. Es en la region A = Ap se produce el mayor aumento de las amplitudes con un
incremento de Ip. Este aumento depende fuertemente del valor de los parametros 3s y Ns.
Ademas, Ap se desplaza hacia valores mas pequenos de A cuando se incrementa Iy, efecto
mas notable para grandes concentraciones de trampas superficiales y un ritmo pequeno de

termoexcitacion de las mismas. Esto indica que la longitud de apantallamiento de Debye de
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la red fundamental y sus arménicos es funcién de la intensidad media. Esta resultado fue
obtenido, pero sélo para la red fundamental E}, en las refs. (41], [49]. En la regién A < Ap,
el aumento de la v-ésima red E, es menor que aquel ocurrido en la regién A ~ Ap, con el
incremento de Ij.

Las Figuras V.8.-V.11. también muestran que el aumento de las amplitudes con
Ip depende fuertemente de los valores de de Bs y Ng, en correlacién con la dependencia
sublineal de la fotoconductividad. Este es otro indicio fuerte de que ambos fénomenos estdn
correlacionedos y que son debido a la acumulacién de carga en las trampas superficiales.
Nétese que pequeinias concentraciones de trampas superficiales en el material fotorrefractivo
y un gran ritmo de termoexcitacion no permiten una eficiente acumulacion de portadores
de carga en los centros superficiales, haciendo entonces insignificante este efecto adicional
en los procesos fotorrefractivos. La Subfigura a; muestra las amplitudes para Ng relati-
vamente pequeiio y (s grande El efecto de amplificacién de las amplitudes arménicas no
aparece, ni siquiera para una intensa fluencia de radiacién. Por lo tanto, el efecto de las
trampas superficiales en los procesos fotorrefractivos permanece apantallado, teniendo la
red fundamental y sus arménicos el comportamiento predicho por el modelo de Kukhtarev.
Por el contrario, grandes valores de Ns y pequefios valores de (s, como los de la Subfigura
b2, permiten una eficiente acumulacién de carga en las trampas superficiales, tal que el
efecto de las mismas se manifiesta muy fuertemente. En efecto, se predice un fuerte au-
mento de las amplitudes de todas las redes con el aumento de I, efecto no determinado por
el modelo de Kukhtarev. Este efecto no lineal adicional, es méds notorio con un aumento
de la intensidad de excitacién, como muestran las Figuras V.8.-V.11. Tal aumento de las
amplitudes de las redes fotorrefractivas es consecuencia directa de la retencién de carga por
parte de las trampas superficiales en el efecto fotorrefractivo. El caso intermendio entre
ambos mencionados esta ilustrado en las Subfiguras a; y b;. El efecto de amplificacion
de las amplitudes arménicas disminuye con el aumento de Gs y la disminucién de Ng y
viceversa.

Consideremos ahora el andlisis de las redes arménicas en términos del factor de
modulacién y el espaciado de la red. Dentro de los limites del modelo de Kukhtarev, se
establecié que las redes armonicas de orden superior se originan mas fuertemente al aumen-
tar simultdneamente el factor de modulacién y el espaciado de la red. Lo interesante es
saber como influyen las trampas superficiales en este comportamiento.Los resultados mas

trascendentes, a partir de las ecuaciones IV.36.-1V.38. se manifiestan en las Figuras V.12.-
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V.15., donde las amplitudes de las redes fundamental, segundo, tercer y cuarto arménico
estan dadas en funcién de A y m. Las Subfiguras a; y b; de las [Figuras V.12.-V.15. rep-
resentan las amplitudes a diferentes intensidades que introducen cambios significativos ¢n
su comportamiento, como fue mostrado en las Figs. V.8.-V.11: a; indica una intensidad
baja (0.08W/cm?) y b; dos érdenes de magnitud mas (8W/cm?). El subindice i indica
diferentes valores de los parametros de las trampas superficiales, que permiten diferentes
acumulaciones de carga en los mismo y por lo tanto pueden alterar la dindmica del efcto
fotorrefractivo. El subindice i = 1 indica Ns = 5 x 107an™? y 85 = 5 x 101571, y el
subindice i = 2 indica Ns = 5 x 10'8¢m=3 y Bs = 10%s~1. Hemos realizado las simulaciones

sin la presencia de un campo aplicado Ej.
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[igura V.12. Superficies que representan la amplitud de F; en funcién de A y m, para

diferentes valores de Iy, Ns y Js.

Las Subfiguras a; y b; indican que la influencia de las trampas superficiales es
imperceptible en la dindmica de efecto fotorrefractivo para materiales con poblacion despre-

ciable de impurezas superficiales y /6 veloz ritmo de excitacién térmica ya que las superficies
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5, son idénticas a las obtenidas en el marco del modelo de Kukhtarev, independientemente
de los valores de Iy. Pero, a medida que Ns se incrementa y disminuye fs, tal que la
influencia de dichas impurezas comienza a ser importante en el proceso de acumulacién de
carga, se observa un comportamiento dstinto de £, para valores extremos de Ip como puede
verse en las subfiguras ay y by. En efecto, para intensidad de excitacién alta, la longitud de
apantallamiento de Debye Ap se desplaza hacia valores mas pequeiios del espaciado de la

red A y las amplitudes aumentan alrededor de estos valores.

Segmdo Ammisdco By (KV/am)

Figura V.13. Superficies que representan la amplitud de £ en funcién de A y m, para

diferentes valores de Iy, Ns y Bs.

Para una poblacién elevada de trampas superficiales y un ritmo lento de excitacion
térmica, la acumulacién de carga es muy eficiente y la influencia de las tramnpas superficiales
aumenta en la dinamica del efecto fotorrefractivo. Las superficies £, cambian notablemente

de las correspondientes a modelo de Kukhtarev. Este cambio estd condicionado a los valores
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de Ip. Iin las Subliguras ay y by se muestran las superficies E, para valores de 3s y Ng
que permiten una acumulacién eficiente de carga en las mismas pero para intensidades
separadas en dos drdenes de magnitud. Para pequenas intensidad de excitacién no se
generan suficientes portadores de carga libre en la banda de conduccién 6 de valencia tal
que a pesar de ser eficientes, la pequena concentracién de portadores de carga libres limita la
acumulacion de carga en las trampas superficiales. Por ello, el efecto de dichas trampas sobre
los procesos fotorrefractivos sigue estando apantallado haciendo similar al comportamiento

de la red fundamental y sus arménicos al obtenido en el marco del modelo de Kukhtarev.
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Figura V.14. Superficies que representan la amplitud de E3 en funcién de A y m, para

diferentes valores de Iy, Ns y Bs.

Por el contrario, para excitaciones intensas, la influencia de las trampas superfi-
ciales en el efecto fotorrefractivo es importante ya que la alta densidad de portadores libres

fotogenerados permite la fuerte acumulacién de carga en las trampas superficiales y agudiza
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la inhomogeneidad en la distribucién de cargas, lo amplifica el campo espacial de carga y
por lo tanto, las amplitudes de la red fundamental y sus armonicos superiores como puede
observarse en las Subfiguras b,. Ademaés, en tales Subliguras, se observa que los valores de
A p se desplazan hacia hacia valores mas pequernos del espaciado a medida que se incrementa
Iy tal que, el mayor aumento de las amplitudes se produce alrededor del respectivo valor de
Ap. Si analizamos comparativamente las redes armonicas, resulta evidente que la posicion
de los maximos de las amplitudes de la red de orden v 4 1 se encuentran corridos hacia

valores més grandes del espaciado con respecto de la red de orden v para idénticos valores

de Iy, Ns, y Bs, (cualquier Subfigura de las Fligs. V.12.-V.15.).
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Figura V.15. Superlicies que representan la amplitud de E4 en funcién de A y m, para

diferentes valores de Iy, Ng y 0s.

Esto indica que la influencia de las redes de orden v crece, al igual que en el modelo

de Kukhtarev, hacia las regiones de espaciados mas grandes y por lo tanto la acumulacién de
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carga en las trampas superficiales no altera este comportamiento. Las Figuras V.12-V.15.
muestran también la dependencia de las amplitudes en funcién del otro pardmetro externo
responsable de la respuesta lineal y no lineal del medio: el factor de modulacién m. Es
importante recordar que las redes armdnicas de orden superior y por lo tanto la respuesta
no lineal en los materiales fotorrefractivos se produce para elevadas profundidades de la
modulacién(161(20], 15 dependencia lineal de la amplitud de la red fundamental en funcién
del factor m para valores arbitrarios del factor de modulacién, espaciado de red, intensidad
media de excitacién y los parametros de las trampas superficiales se visualiza en la Figura
V.12. También, la dependencia cuadratica de la amplitud del segundo armdnico, la cibica
para el tercer y la cuadréatica para el cuarto armdnico se pueden observar en las Figuras
V.13.-V.15. Este peculiar comportamiento de las redes, es similar al predicho por el modelo
de Kukhtarev dado por la expresién V.1.

Para finalizar el andlisis en términos de A y m, se muestra en la Figura V.16,
las amplitudes de los tres primeros armdnicos normalizadas a la amplitud fundamental,
E,/E\ (v = 2,3,4) para identificar la region (A, m) donde el medio puede experimentar una
fuerte respuesta no lineal, a través de la generacién de las redes armoénicas. Las distintas
Subfiguras a;, b;, c¢; fueron graficadas para intensidad pequefia (i = 1) y alta (¢ = 2) cuyo
valores corresponden a las Figuras V.12.-V.15. Con el propédsito de maximizar la influen-
cia de los niveles superficiales en la generacién de las redes fotorrefractivas, los calculos
se realizaron suponiendo una elevada concentracién de impurezas superficiales y un ritmo
lento de termoexcitacién de las mismas. Los valores utilizados son Ns = 5 x 10!8em=3 y
Bs = 10%s~!, Se verificé que para bajas intensidades de excitacién (Subfiguras a;, b, c),
las relaciones E, /E son similares a las obtenidas para el modelo de Kukhtarev, independi-
entemente de los valores de Ng y Os. También se observa que en la regién lineal[8], m<« 1,
e independiente de A, las amplitudes de las redes armdnicas son despreciables frente a la
amplitud de la red fundamental para valores arbitrarios de Iy, Ng y Bs. Las no linealidades
no aparecen en esta region, en concordancia con los resultados experimentales.

En la Figura V.16. también se distinguen las regiones, en términos de A, donde
cambia la respuesta del material. Se aplica para el modelo de trampas superficiales el mismo
analisis que en el marco del modelo de Kukhtarev para las diferentes regiones. En la region
lineal no estan presentes las amplitudes de las redes armodnicas y corresponde a A < Ap.
Adn para una modulacién apreciable, inicamente la red fundamental contribuye al campo

espacial de carga. La region de transicién se ubica para valores mds altos del espaciado,
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donde las amplitud relativas de los arménicos crece fuertemente con el aumento de A. En
esta region, tales amplitudes dependen fuertemente de ambos parametros: A y m. Por
iltimo, la regién no lineal esta corrida hacia la region de grandes espaciados de la red. La
amplitud de la red fundamental y de sus armdnicos satura con el aumento de A. [ista es la

region donde las redes arménicas de orden superior tiene una fuerte influencia.

D 5
ozl (p 011 DY

Amplitud Reativa E,/E,
(«) )

Figura V.16. Dependencia de la razén de la amplitud del segundo (a;), tercer (b;) y cuarto

armonico (¢;) con respecto a la amplitud de la red fundamental, sin campo externo.
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Nétese también que para valores de m cercanos a uno, las amplitudes de las tres
redes arménicas superiores alcanzan a la amplituq de la red fundamental. En esta region,
la respuesta no lineal es fuerte ain para valores no muy grandes de la modulacién. Este
comportamiento es interpretado, observando que los méximos de las amplitudes de los
sucesivos arménicos de orden superior se corren hacia mayores valores del espaciado, como
se representa en las Figuras V.8.-V.15.

La diferencia sustancial introducida por la presencia de trampas superficiales, es
que la extensién de cada una de estas tres regiones en A, depende fuertemente de la densidad
de las mismas, de la intensidad de excitacién y de su ritmo de termoexcitacién. Esto se puede
dilucidar a partir de la Figura V.16. En efecto, la amplitud relativa de las redes armdnicas
E,/E; no difiere de las obtenidas en el marco del modelo de Kukhtarev para excitacién
poco intensa, independientemente del valor de la poblacién de trampas superficiales y su
velocidad de excitacién térmica (Subfiguras a1, by, c1). Pero para intensidad alta, la region
no lineal se ensancha notablemente hacia la direccién de valores més bajos del espaciado
A. La extensién de esta regién dependera criticamente de Ng y fs. Para valores que hacen
despreciable el efecto de dichas trampas, esto es rapido ritmo de termoexcitacién y pequeiia
concentracion de impurezas superficiales, las superficies E, /E) son a las dadas por el modelo
de Kukhtarev, atin para una alta intensidad media de excitacién. Pero, para valores tales
que la acumulacién de portadores de carga en los niveles superficiales es trasendente, la
regién no lineal se extiende notablemente hacia espaciados de red bajos para altos valores
de Iy dominando una parte mayoritaria de la regién experimental usual del espaciado. En
las Subfiguras as, by y cz, se muestra este comportamiento. También el peso significativo
de las amplitudes arménicas se produce en la direccién diagonal de la regién (A, m). Es
evidente que el intervalo donde el arménico v contribuye, se reduce a medida que aumenta
el orden del arménico v concentrandose hacia valores altos de los mismos.

Por lo tanto, el modelo de trampas superficiales predice que los regfmenes lineal
y no lineal dependen fuertemente no sélo de A y m, sino también de Iy, Bs y Ns. Esto
indica que la densidad de portadores libres en el material y la separacién energética de las
mismas de la respectiva banda de conduccién 6 valencia es relevante a la hora de evaluar la
respuesta lineal y no lineal del medio, haciendo que las trampas superficiales puedan tener
un rol no desprecialble en el efecto fotorrefractivo.

Por otro lado, también se analizé el comportamiento de la red fotorrefractiva

fundamental sus arménicos al aplicar un campo externo, en la direxccién z del cristal. La
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Figura V.17. muestra la dependencia de las amplitudes de las redes fundamental, segundo,
tercer y cuarto armoénico en funcién del campo aplicado para-m = 1, con cada fila de
Subfiguras correspondientes a las diferentes regiones en términos de A y cada columna
correspondiente a intensidades extremas de excitacién con valores idénticos a los de las
figuras anteriores. Las Subfiguras a;, b; and ¢; corresponden a valores del espaciado propio

de las regiones lineal, de transicién y no lineal: A = 0.1um, A = lyum y A = 10um

respectivamente.
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Figura V.17. Amplitudes de las redes fundamental y tres primeros arménicos de orden
superior en términos del campo externo aplicado. La linea punteada representa la
amplitud de la red fundamental y las siguientes lineas continuas, las amplitudes del

segundo, tercer y cuarto armdnico respectivamente.
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Los valores de 85 y Ng también se corresponden con los de la figura anterior.
La profundidad de modulacién fue simulada m = 1 en todos los casos. En similitud con
el modelo de Kukhtarev, en la regién A « Ap (Subﬁguras a), ay), el campo aplicado no
influye en las amplitudes de las redes arménicas independientemente del valor de Iy, siendo
significativa sélo la contribucién de la amplitud fundamental al campo espacial de carga La
importancia de los arménicos aumenta con el incremento de Ej: la Subfigura a; muestra
que la amplitud del segundo armdnico es més significativa en relacién a la Subfigura a;.
La region A =~ Ap se muestra en las Subfiguras b), b;. Notese que para un incremento
de Ey, la red fundamental crece sublinealmente y con mayor derivada que las amplitudes
de las redes armodnicas para intensidad de excitaciéon pequefia como muestra la Subfigura
b1. En este caso, la contribucién de las redes arménicas al campo espacial de carga son
pequenas frente a la contribucidén de la red fundamental. En cambio para excitacion intensa
(Subfigura b3), la influencia de las redes armdnicas aumenta a medida que Eg se incrementa
y el comportamiento de la red fundamental es pricticamente lineal para altos valores del
campo aplicado. Por iltimo, para A > Ap (Subfiguras c;, ¢z) todos las componentes
se incrementan con el aumento del campo aplicado. Sin embargo, para campo aplicado
intenso pero baja intensidad de radiacidn, es evidente el comportamiento sublineal de las
amplitudes armonicas frente al comportamiento lineal de la amplitud fundamental. Esto
puede distinguirse en la Figura V.17. ¢;. Por el contrario, todos los arménicos exhiben una
dependencia lineal en funcién de Ey como muestra la Subfigura cp para radiacién intensa.
Ambas Subfiguras muestran que la amplitud de la red fundamental se incrementa con mayor
intensidad que la amplitud de sus armdnicos con el aumento de Ey. Entonces, la respuesta

no lineal del medio fotorrefractivo es mds evidente para pequefios valores de Ej.

V.3.3 Distribucion espacial del campo fotorrefractivo

En el trabajo pionero de Alphonse y col.[102) y otros posteriores‘161'[29]“[301 se
asocio la respuesta no lineal del material con la pérdida sinusoidal del perfil del campo
espacial de carga. En esta seccién analizaremos la distribucién espacial precisa del campo
espacial de carga dentro del volumen del cristal en el marco del modelo de trampas su-
perficiales, a partir de las expresiones 1V.36.-1V.38, para las amplitudes y fases de la red
fundamental y sus armédnicos. El criterio de convergencia de la suma de Fourier al valor

de Egsc es el utilizado para el modelo de Kukhtarev: la serie de Fourier se trunca en el
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v-ésimo término y se dice convergente al campo fotorrefractivo, cuando el valor de la suma

de Fourier truncada en el término v + 1 no supera en 2x10~2 ( un 5% ) al valor de la suma

truncada en el término v para cualquier valor de la coordenada espacial z.
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Figura V.18. Perfil de Esc a lo largo de dos periodos de red con campo externo nulo. La

linea punteada simboliza el perfil del patrén de excitacién. Las curvas llenas en cada

Subfigura representan el perfil para: m = 0.95, m = 0.5 y m = 0.1. El nimero v indica la

cantidad de componentes de la expansién de Fourier necesarios para la convergencia del

campo fotorrefractivo para cada valor de m.
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En la Figura V.18. se muestra el perfil del campo espacial de carga para dos
pen'odos de red y para diferentes valores del factor de modulacién, en las tres regiones en
términos de A. Para remarcar las diferencias entre los modelos de Kukhtarev y trampas su-
perficiales, los perfiles fueron simulados para valores extremos de la intensidad de radiacidn,
y para materiales con participacién importante de impurezas superficiales en la dindmica
de los procesos fotorrefractivos. Los valores de cada Subfigura a; b; y ¢ se corresponden
con los de las Figuras V.16.-V.17. En la region lineal y para baja intensidad de excitacién
(Subfigura a,), el perfil de Esc permanece sinusoidal, por lo que la contribucién de los
arménicos es despreciable. Sélo la componente fundamental v = 1 contribuye, ain para
alta modulacién. Esto estd en acuerdo con los resultados experimentales. También se pone
de manifiesto otro resultado clasico de régimen lineal: un corrimiento de fase en 7/2 entre
la red de indice y el patrén interferométrico. Al aumentar Io, y maximizar la influencia
de las trampas superficiales en la dindmica fotorrefractiva, se produce una leve pérdida de
sinusoidalidad en el perfil espacial del campo, mds evidente para altos valores de m, lo cual
indica la contribucién del segundo arménico. En la regién de transicion, donde la con-
tribucién de las redes arménicas se incrementa notablemente con el aumento del perfodo de
red, el perfil del campo se aparte de la forma sinusoidal para altos valores de m, como puede
apreciarse en las Subfiguras b y b2. Se distingue que los méximos del campo espacial de
carga e intensidad de excitacién intermerométrica nula no se producen en la misma regién
espacial. Un mayor apartamiento de ambos est4 directamente relacionada con la partici-
pacién de las redes arménicas en los procesos fotorrefractivos. Comparando las Subfiguras
by y ba, se puede distinguir que la respuesta no lineal del medio identificado con un mayor
apartamiento de la forma sinusoidal del campo fotorrefractivo aumenta a medida que se
la excitacién se intensifica. Por tltimo, para la regién en A donde el medio experimenta
una fuerte respuesta no lineal, y en coincidencia con el modelo de Kukhtarev, el nimero
de componentes armdnicas que sintetizan el campo espacial de carga es grande y se pierde
completamente forma sinusoidal del perfil como puede observarse en las Subfiguras ¢ y ca,
independiente valor de Ip. La intensidad del campo fotorrefractivo es grande en regiones
espaciales pequefias tal que se manifiesta un pico en la distribucién del campo espacial de
carga. La amplitud del pico depende de la intensidad de excitacién, siendo mds intensa para
mayor intensidad, como era de esperar. Esto indica una alta concentracién de carga en una
regién espacial reducida. Para finalizar, se verificé que un reduccién de la concentracién

de impurezas superficiales y/6 un incremento en ritmo de excitacion térmica conduce a un



Capitulo V. Comportamiento de las redes fotorrefractivas arménicas

94

comportamiento similar al obtenido en el marco del modelo de Kukhtarev, representado

por las Subfiguras a;, by, ¢;.
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Figura V.19. Perfil del campo espacial de carga a lo largo de dos periodos de red con un

dados en la Fig. V.18.

campo externo aplicado de 5 KV/cm. Todos los demds parametros corresponden a los

Por otro parte en la Figura V.19., se analizé la distribucion espacial del campo

fotorrefractivo en presencia de un campo eléctrico externo. Los valores de los parametros
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corresponden a los de la Figura V.18. con un campo aplicado de 5 KV/cm. Es evidente
la ruptura de simetria de la distribucién espacial del campo alrededor del punto donde
Egc = 0. Dicho punto cambia de ubicacién con la variacién de la profundidad de modu-
lacién a diferencia de lo ocurrido sin la aplicacién de un campo externo. La diferencia de
intensidades en los picos positivos y negativos de Egc, esta relacionado con una distribucién
espacial no simétrica de la carga en presencia de un campo externo que introduce una di-
reccion privilegiada en el transporte de la misma. Noétese que para una gran profundidad
de modulacidn, el nimero de componentes armoénicos necesarios para la convergencia del
campo espacial de carga disminuye en presencia de campo eléctrico aplicado. Por lo tanto,
el campo externo tiende a inhibir la generaciéon de las redes armédnicas en concordancia
con la evidencia experimental. Por otra parte, la contribucién de los arménicos al campo
fotorrefractivo se incrementa con el aumento de la intensidad de excitacién. Por ejemplo,
si Fy = 0, entonces v = 6 (Subfig. V.18. b;), pero Ey = 5KV/cm, v = 3 (Subfig. V.19.
b)) para m = 0.95, A = lum y Iy = 0.08W/cm?2. En cambio para Iy = 8W/cm? y Ey = 0,
produce la convergencia en v = 13 (Subfig. V.19. b), pero si By = 5KV/em, v = 16
(Subfig. V.19. b3). También, un mayor nimero de armdnicos resulta para intensidades
altas, y valores intermedios y pequenios del espaciado de red. Esto puede distinguirse en
las Subfiguras V.18.-V.19. a,, b2. Sin embargo, para valores crecientes del espaciado, se
tiene una contribucién similar para intensidad de excitacion altas y bajas (Subfiguras V.18.-
V.19. ¢, c2). Por lo tanto, si se busca almacenar una mayor cantidad de redes arménicas,
es necesario no solo aumentar A y m, sino también debe incrementarse Ig, y por lo tanto la

densidad de portadores de carga libres en el material.

V.4 En el marco de modelos con transporte bipolar de carga

En esta seccién se discutirdn los resultados obtenidos a partir de las expresiones
IV.59.-1V.61. para el campo complejo £, en el marco del modelo de transporte de carga
electrén-hueco, con niveles producidos por dos especies de impurezas fotoactivas, aceptoras
y donoras. Se hard un andlisis del la respuesta lineal y no lineal del medio fotorrefractivo
y se comparara con los resultados obtenidos para el modelo de Kukhtarev y el de trampas
superficiales. Nuevamente, el andlisis se basé en términos de la intensidad media de ex-
citacién, espaciado de la red, factor de modulacién y campo eléctrico aplicado, en el rango

experimental usual.
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V.4.1 Dependencia de las redes armodnicas con los principales parametros

externos

Practicamente no existe informacién sobre el andlisis de la respuesta no lineal del
medio por el uso de modelos de transporte de carga electrén-hueco Un solitario trabajo,
concebido por Boutsikaris y col.lm], analiza el comportamiento de la red fundamental y
segundo armoénico mediante un andlisis perturbativo. En este trabajo, se utiliza un de-
sarrollo de Fourier hasta segundo orden con el fin de encontrar el comportamiento de la
amplitud del segundo arménico y su relacién con el fundamental para un modelo de trans-
porte bipolar de carga originadas a partir de impurezas fotoactivas que originan un tnico
nivel de energia profundo dentro del gap. Desafortunadamente, el analisis aproximado hace
que los resultados se reduzcan a casos particulares de aplicabilidad restringida. Por ello,
nuestro analisis basado en soluciones analiticas exactas, por primera vez permite estudiar
materiales fotorrefractivos que presentan un mecanismo de conduccién bipolar en todo el
rango experimental usual. El andlisis se hard en el marco del un modelo que postula la
existencia de centros fotoactivos profundos que generan un nivel donor efectivo respons-
able de la fotogeneracion y recombinacion de electrones libres y un r’livel efectivo aceptor
para huecos que yacen a distancias similares de la respectiva banda. Esta disposicién fue
observada en variantes dopadas de BSOI63] KNBOa:FeISBI, BaTiO[354I‘[56]

conductores fotorrefractivos como el InP:Fel70l y otros materiales(60). El signo del campo

, algunos semi-

espacial de carga depende bésicamente del signo del portador dominante y por lo tanto, de
las concentraciones de impurezas donoras y aceptoras ionizadas y no ionizadas en equilibrio
termodindmicol®11631i69], En medios fotorrefractivos el signo de los portadores de carga,
a través de la movilidad puede determinarse por medidas del efecto Halll112],

Para este tipo de materiales se establecié que la mayor variacién en las propiedades
fotorrefractivas es consecuencia de las diferentes concentraciones en equilibrio termodindmico,
de donores y aceptores totales Np, N4, y ionizados NB, N, estos ultimos actuando como
trampas de portadores libres!831681 Por 1o tanto, el andlisis fue hecho variando N, y
N4, para concentraciones fijas de NB y Np dados por la Tabla 5.1. La fuerte simetria del
modelo de transporte bipolar de carga sugiere que se obtiene similares resultados variando
la concentracién de donores y dejando fijos los aceptores. En este caso el campo espacial
de carga resultard con signo cambiado.

Conservando el orden en el andlisis se comenzara con la dependencia de las ampli-
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tudes de la red fundamental y sus armonicos en términos de la intensidad de modulacion.
En el marco del modelo de Kukhtarev se predijo la independencia de dichas amplitudes.
Sin embargo, para el modelo de trampas superficiales se derivé un comportamiento difer-

ente: un [uerte aumento de la amplitud de la red fundamental y de sus arménicos, con el

incremento la intensidad media de excitacion.

Figura V.20. Superficies que representan a 7} en funcién de A y i para diferentes valores

de concentraciones de aceptores totales e ionizados.
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Dentro del modelo bipolar, las simulaciones arrojaron la constancia en lag ampli-
tudes de todas las redes arménicas con la variacion de Iy en el rango de excitacion continua
(0.001 — 10 W/cm?) e independientemente de la concentracién de aceptores totales e ion-
izados Ng y Nj... Dicha independencia esta fuertemente asociada con el comportamicnto
lineal de la fotoconductividad en funcién de la intensidad observada experimentalmente
para estos materiales. Nuestras simulaciones previas verificaron tal comportamiento lineal

para ambos tipos de portadores de carga al ir variando la intensidad media de la excitacion.

SEGUNDO ARMONICO (KV/an) (8

Figura V.21. Superficies que representan a E; en funcién de m y A.
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"

En las secciones precedentes se establecié que las redes arménicas superiores au-
mentan con el incremento del espaciado de la red y el factor de modulacién. También que la
longitud de apantallamiento de Debye Ap estd desplazada hacia espaciados mas pequenos,
para el arménico de orden v + 1 respecto del orden v. Los misios comportamiento también
se verificaron para el modelo bipolar de carga. Los resultados mas significativos estan
mostrados en las Figuras V.20.-V.23. en las cuales se representa la variacion de las am-
plitudes £, correspondientes a la red fundamental, segundo, tercer y cuarto armonico en

términos de la profundidad de modulacién m y el espaciado de la red A.

TERCER ARMONICO (KV/am) (3

Figura V.22. Superficies que representan a E3 en funcién de m y A.
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Cada subfigura se corresponde con N;eq mucho menores, del mismo orden y mucho
mayores que N/, . Los valores correspondientes a las Subfiguras son: a) N jeq = 1.5 % 1017
5 % 108cm3, b)N;Eq =107 em™3 y Ny = 10%cm~3; ¢) Njeq =8 % 10*

cem™3 y Ny =
em™3y Ng =5 x 10%em™3, para un valor fijo de N'Eeq = 10'8 cm~3 en todos los casos.
Los resultados arrojaron comportamientos diferentes para las distintas relaciones

de concentraciones de impurezas aceptoras y donoras ionizadas. Ademés las redes armoénicas

resultaron depender mucho méds sensiblemente a dicha variacion que a la variacién de im-

purezas aceptoras y donoras totales.

CUARTO ARMONICO (KVim) @)

Figura V.23. Superficies que representan a F4 en funciéon de m y A.
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En las Figuras V.20.-V.23. se distinguen tres comportamientos diferentes para
las amplitudes de la red fundamental y sus arménicos. Cuando Njeqg > N Eeq, el efecto
fotorrefractivo es consecuencia, basicamente, de la redistribucién de huecos en los niveles
aceptores, y Esc tiene el signo correspondiente a este tipo de portadores de carga, tal que
el efecto de los electrones es imperceptible. La situacién dindmica es equivalente a la de un
material que posee una especie fotorrefractiva, aceptora responsable de la fotogeneracién de
huecos a la banda de valencia, es decir se comporta como fotoconductor tipo p. Se observé
que la superficies E, cambian muy poco, atn, con una fuerte variacion en la densidad total
de aceptores N4 relativo a donores Np. Por ejemplo, la amplitud fundamental para el valor
del espaciado correspondiente a la longitud de apantallamiento de Debye Ap varia sélo de
3.5 KV/cm para N4y =5 x 1017cm™3, a 4.5 KV/cm para Ng = 5 x 10%c¢cm™3, lo que puede
observarse en la Figura V.20. a. El valor de Ap para los arménicos esta corrido hacia
mayores valores del espaciado con respecto al valor de la red fundamental, en analogfa con
el modelo de Kukhtarev y de trampas superficiales.

Cuando en equilibrio termodindmico, N;eq = Beq’ situacién que corresponde a
las Figuras V.20.-V.23. b, entonces la distribucién de electrones y huecos en el material
es similar en cualquier regién espacial. Asi se produce un apantallamiento en el campo
espacial de carga debido a la compensacién de carga producida por electrones y huecos.
Esto perjudica notablemente la formacion de redes holograficas ya que la red de indice
de refraccién no se forma apreciablemente, aitin para altos valores de la profundidad de la
modulacidn, tal que el efecto fotorrefractivo puede ser eliminado total o parcialmente para
este tipo de materiales. Por lo tanto, fotoconductividades electrénicas y de huecos similares
resultan perjudiciales cuando se requiere cambios apreciables en el indice de refraccién. Para
la red fundamental F}, la longitud de apantallamiento de Debye Ap se ubica alrededor de
los valores que predice el modelo de Kukhtarev, pero para los arménicos se observa un
resultado peculiar: Ap se desplaza hacia valores menores del espaciado lo que produce
que las redes armonicas sean mas apreciables para valores méds pequefios del espaciado.
También, se verificd que el debilitamiento de las amplitudes de las distintas redes armdnicas
se hace més notable cuando se hacen similares las concentraciones totales de impurezas
aceptoras N4 y donoras Np. Por otro lado, se analizé el comportamiento de las redes
armonicas para concentraciones relativamente bajas de aceptores ionizados con respecto a
la concentracién de donadores, N, < Ngcq, y los resultados se muestran en las Figuras

eq
V.20.-V.23. c. Se encontré que las superficies E, son similares a las obtenidas dentro del
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modelo de Kukhtarev. Debido a la baja concentracién de aceptores ionizados que actian
como trampas, la redistribucién de huecos en las mismas es insuficiente para alterar la
dinamica del efecto fotorrefractivo dada por el modelo de Kukhtarev. Las redes armdnicas
estdan formadas como consecuencia de la redistribucién de electrones en las trampas donoras,
es decir que el material se comporta como si tuviera un nivel fotorrefractivo tnico y un
mecanismo de transporte electrénico (material tipo n). También se verificé que para tales
valores de N;eq , las amplitudes varian imperceptiblemente para diferentes concentraciones
de las impurezas aceptoras totales que posee el material.

También, se realizé un andlisis en términos de la profundidad de la modulacién m.
Se verifico la dependencia lineal de la amplitud de la red fundamental en funcién de m para
valores arbitrarios del mismo, del espaciado de red y de concentracién de aceptores totales
e ionizados, hecho que se visualiza claramente en la Figura V.20. También, es evidente en
las Figuras V.21.-V.23., la dependencia cuadritica, ciibica y cudrtica de las amplitudes del
segundo, tercer y cuarto armonico dada por la expresién V.1, la que se verificé a partir de
las Ecuaciones IV.59.-1V.61.usando el principio de induccién completa.

Por otro lado y siguiendo el esquema de las secciones precedentes, se analizé la im-
portancia relativa de las amplitudes de las redes armoénicas de orden superior E,, con respecto
a la red fundamental en la regién experimental usual (A, m) y los resultados mds relevantes
son mostrados en las Figuras V.24.-V.26 en las que se graficé la relacién E,/E; (v = 2, 3, 4).
Algunos rasgos caracteristicos, ya denotados en el modelo de Kukhtarev y de trampas su-
perficiales, son evidentes a partir de las Subfiguras a, b y c. Se muestra que para la regién
1ineal[8), m <« 1, las redes armonicas de orden superior son despreciables en comparacién
con la red fundamental, independientemente de los valores del espaciado y de concentracién
de aceptores N, oY N4. Las no-linealidades tampoco aparecen dentro del marco del mod-
elo bipolar de carga en esta regién experimental. Otro rasgo caracteristico comtin a todos
los modelos, incluido el modelo bipolar de carga, es la identificacién de regiones de diferente
comportamiento en términos del espaciado de red A: la regién lineal esta corrida hacia
valores bajos del espaciado, la regién de transicién para valores intermedios y la regién no
lineal que se encuentra desplazada hacia grandes valores de A, con respecto de la longitud

de apantallamiento de Debye Ap de la red fundamental.
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Figura V.24. Superficies que representan la amplitud relativa del segundo arménico

respecto de la fJundamental para diferentes valores de concentraciones de impurezas.

La caracteristica del modelo bipolar de carga es que la extension de cada regién
depende fuertemente de la relacién entre los valores de los donores y aceptores totales e
ionizados. Las Subfiguras a muestran las relaciones E, /F) (v = 2,3, 4) para relativamente
altos valores de concentracién de impurezas aceptoras ionizadas tal que N;eq > N,j eq’ Los

valores numéricos son los mismos que los correspondientes a las Figuras V.20.-V.23.
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Figura V.25. Superlficies que representan la amplitud relativa del tercer armonico.

Como se menciond, una alta concentracion de trampas aceptoras respecto de las
donoras produce una [uerte redistribucion de huecos. La eficiente formacion del campo
fotorrefractivo interno es consecuencia de este portador de carga, ya que la redistribucion
de electrones en trampas donoras permanece apantallada por ser este el portador de carga
minoritario. Para estos valores de trampas aceptoras, las amplitudes de las redes arménicas
tienen una notable influencia dentro del medio, como puede apreciarse a partir de las Sub-

figuras a.
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Figura V.26. Superficies que representan la amplitud relativa del cuarto arménico.

*)

Las redes armonicas son significativas en una regién extendida de A, respecto

del modelo de Kukhtarev, por lo que la region no lineal es notablemente mas extensa,

encontrandose corrida hacia valores mas pequenos del espaciado de la red. La amplitud

relativa de las mismas esta saturada a su méaximo valor, para m fijo, tal que la importancia

de los ordenes superiores se incrementa con la profundidad de modulacion acorde a la

proporciéon m”. En esta regién del espaciado, la importancia de los arménico es fuerte,

aiin para valores no muy altos del factor de modulacién. Nétese también las amplitudes
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de las redes armonicas alcanzan, en magnitud, a la amplitud de la red fundamental para
m = 1. Por otro lado, cuando el campo espacial de carga se encuentra apantallado debido a
la compensacién de las redes complementarias de electrones y huecos, lo que ocurre cuando
Njeq = Ngeq, las amplitudes de las redes arménicas son de peso despreciable frente a la
amplitud de la red fundamental en la regién (A, m) usual. Las Subfiguras a; muestran
las superficies E, /E) para concentraciones similares de trampas donoras y aceptoras, con
los valores nimericos idénticos a los de las Figuras V.20.-V.23.. Unicamente la amplitud
del segundo armoénico alcanza un valor relativamente apreciable (> 0.4) para m =~ 1y,
curiosamente para valores bajos de A. Esto es debido a que la longitud de apantallamiento
de Debye Ap del segundo armdnico E; esta corrida hacia espaciados de red mas bajos con
respecto a Ap correspondiente a la amplitud de la red fundamental, como puede verse a
partir de las Figuras V.20.-V.21. Luego, la longitud de apantallamiento de Debye de los
sucesivos armdnicos también estdn corridos hacia valores més pequerios del espaciado, con
respecto al fundamental. Esto produce que los valores de saturacién de las superficies E, / E}
también estén corridos hacia A més pequefios, aunque las magnitudes de los arménicos
incluyendo al fundamental son despreciables comparado con sus magnitudes en las otras
regiones en A, lo cual es debido a la compensacién de carga producido por la competicién
de ambos portadores de carga. Esto puede apreciarse en las Subfiguras b.

Por iiltimo, se verificé que las relaciones E,/F) para el modelo bipolar de carga
coinciden con el resultado obtenido para el modelo de Kukhtarev, para una concentracién
de aceptores ionizados relativamente bajas con respecto a la concentracién de donores ion-
izados, es decir N;eq < Nf)'eq, lo que se muestra en las Figuras V.24.-V.26. c. En efecto, la
redistribucién de huecos en trampas aceptoras resulta despreciable comparada con la redis-
tribucidn de electrones en trampas donoras. Por lo tanto, la influencia de huecos permanece
apantallada y no estdn presentes efectos no lineales adicionales debido a las impurezas
aceptoras. Al mismo tiempo, se verificé que estos resultados son invariantes con respecto
a la concentracion relativa de impurezas aceptoras y donoras totales. Un andlisis global
muestra, que comparando las sucesivas amplitudes de las redes arm¢nicas a partir de las
Figuras V.24.-V.26., la region donde estas contribuyen se reduce a medida que crece el orden
del armoénico v y el modelo bipolar predice que la respuesta lineal y no lineal del medio
depende fuertemente, no sélo de factor de modulacién y el espaciado, como en el modelo
clésico, sino también de la relacion de la concentracidn entre impurezas donoras y aceptoras

ionizadas en equilibrio termodindmico. Esto sugiere que un andlisis de la respuesta no lineal
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podria estar incompleto si no se incluye el conjunto completo de estos pardmetros.
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Figura V.27. Amplitudes de la red fundamental (lfnea punteada) y los tres siguientes
arménicos en funcién del campo externo aplicado para las tres regiones A de interés y

diferentes concentraciones de impurezas aceptoras indicadas en el texto.

Para finalizar el andlisis, se estudio el comportamiento de las redes fotorrefractivas
armoénicas en funcién de un campo externo aplicado. La Figura V.27. muestra dicha
dependencia para la amplitud fundamental, segundo, tercer y cuarto arménico para m =1,

y donde cada fila de Subfiguras corresponde a las diferentes regiones de interésen A: A =0.1

.
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pum, para Subfigs. ¢ =1, A = 1 um, para Subfigs. i =2 y A = 10 um, para Subfigs. i =3,
y cada columna corresponde a diferentes concentraciones de especies aceptoras totales e
ionizadas. Los valores numéricos de los pardmetros se corresponden con: Subfigura a;)
N, =1.5x 1017 cm—3 and Ny = 5x10¥cm3, ;) Ng,= 106 ¢cm=3 and N4 = 107cm 3,
para un valor fijo N geq = 10'6 cm~3. Es decir, las Subfiguras a; muestran los perfiles del
campo para Nj . > Ngeq y las Subfiguras b; para Nieq ® N;eq. Se verificé que para
Npeq <N Eeq, el comportamiento es similar al obtenido para el modelo de Kukhtarev.
También se realizé un anélisis en términos de A. Para A <« Ap (Subfiguras g,
y b1), el campo aplicado deja invariante las amplitudes de las redes arménicas independi-
entemente de las concentraciones N4 y N4, respecto de Np y N E,’eq. En dicha region,
s6lo es significativa la contribucion de la amplitud fundamental al campo espacial de carga.
Es obvio, por los valores de las amplitudes, que a concentraciones similares de aceptores
y donores ionizados el campo estd apantallado. En cambio para concentraciones relativa-
mente altas de aceptores ionizados, el campo estd amplificado. La regiéon A = Ap , en
la cual las amplitudes de las redes arménicas se tornan mds significativas, se muestra en
las Subfiguras az,b2. Noétese que para un incremento en los valores del campo aplicado,
la red fundamental crece sublinealmente y con mayor derivada que las amplitudes de las
redes superiores. Sin embargo, la diferencia entre los respectivos arménicos es mayor para
concentraciones mds bajas de aceptores ionizados como indica la Subfigura a2 respecto de
b2. Es decir, la contribucién de las redes arménicas a Esc es mayor a medida que Ejp se
incrementa. También, adviértase que el comportamiento de la red fundamental comienza
a ser més lineal para altos valores del campo aplicado y un valor grande de N, , respecto
de N;. En la regién de grandes espaciados, el crecimiento de las amplitudes con el campo
aplicado se hace mds notable como puede verse en las Subfiguras a3, b3. Sin embargo, para
altos valores del campo aplicado, es evidente el comportamiento sublineal de las amplitudes
armdnicas frente a la dependencia lineal de la amplitud fundamental para Fy intensos y para
bajas concentraciones de impurezas aceptoras ionizadas. Ya para altas concentraciones rel-
ativas de N;eq, todos los armoénicos exhiben una dependencia lineal en funcién de Ey como
muestra la Subfigura b3. Son muy significativas las amplitudes de las redes armonicas frente
al fundamental, para concentraciones que permiten el apantallamiento del campo como in-
dica la Subfigura a3. Por ltimo, similarmente con los modelos analizados, la respuesta no

lineal del medio fotorrefractivo es més evidente para pequeinios valores del campo aplicado.
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V.4.2 Distribucién espacial del campo fotorrefractivo

Se ha visto que la superposicién de arménicos produce el apartamiento del perfil
sinusoidal del campo espacial de carga, cuando las redes armndnicas también contribuyen a

sintetizar el campo fotorrelractivo.
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Figura V.28. Distribucién espacial del campo fotorrefractivo a lo largo de dos periodos de
red para las regiones de interés en términos de A y diferentes valores de concentracion de

impurezas.
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Este peculiar fenémeno estd asociado con la respuesta no lineal del medio y ex-
perimentalmete se establecié que tal respuesta se produce para modulaciones intensas del
patrén de interferencia. A pesar de haber verificado experimentalmente que mucho materi-
ales fotorrefractivos poseen un mecanismo de transporte bipolar de la carga, no se reportan
trabajos que ohtengan la distribucién espacial del campo fotorrefractivo, ni atin empleando
métodos aproximados de resolucion, en este marco tedrico.

Un andlisis riguroso solo es posible conociendo exactamente el comportamiento de
la amplitud de la red fundamental y de sus arménicos a partir de las expresiones [V.59.-
IV.61. para ¢l modelo de transporte bipolar de carga. Dichas vexpresiones nos permiten
predecir el perfil de Esc a partir del andlisis de la convergencia de la serie de Fourier
truncada IV.1.. En la Figura V.28., las Subfiguras a; y b;, muestran la distribucién espacial
del campo fotorrefractivo en las tres regiones de interés en términos del espaciado de red, sin
campo externo aplicado y cada columna corresponde a diferentes valores de concentracién
de aceptores ionizados y neutros con idénticos valores que en la Figura V.27.. Es decir,
en la Figura V.28., las Subfiguras a; muestran los perfiles del campo para Njgeq > Ngeq y
las Subfiguras b; para Ny =~ Beq, donde se observan comportamientos diferentes. Los
resultados obtenidos para N;Eq < Ngeq coinciden con los obtenidos para el modelo de
Kukhtarev. Parn NXeq ~ BLe ' S€ observa el comportamiento peculiar ya mencionado en el
andlisis de lns amplitudes de las redes arménicas: en la regién de espaciados pequerios (Fig.
V.27. a;) donde los armonicos no se generan para los modelos de Kukhtarev y de trampas
superficiales, ¢l perfil del campo pierde apreciablemente su forma sinusoidal alrededor de los
valores nulos para m apreciable. La contribucién del segundo arménico es considerable. La
amplitud del segundo arménico decrece contra la amplitud del fundamental a medida que
se incrementa A (Fig. V.27. ag), para ser finalmente despreciable en la regién de espaciados
de red grandes. Se obtiene un perfil completamente sinusoidal en esta regién (Fig. V.27.
az). Esto no dehe sorprender, ya que es evidente observando las Figuras V.20.-V.26. En
efecto, alll se obgerva que la contribucién apreciable de los arménicos se produce en la
regién de espnciados pequenos. Sin embargo, es importante hacer notar que las amplitudes
de todas lay redes, incluyendo a la fundamental se manifiestan muy debilitadas debido a

la competencia de redistribucion entre electrones en trampas donoras y huecos en trampas

aceptoras.
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Figura V.29. Distribucién espacial del campo fotorrefractivo a lo largo de dos perfodos de

red para las regiones en A tipicas, con campo esterno aplicado de 5 KV /cm.

Por otro lado y en concordancia con las secciones precedentes, cuando la redis-
tribucién de uno de los portadores es dominante [rente al otro, la regién de espaciados
bajos se corresponde con la regién lineal donde el perfil del campo interno es précticamente
sinusoidal. Por otra parte, la regién de espaciados intermedios se corresponde con la region
de transicién, donde los primeros arménicos comienzan a influir en la distribucion del campo
tal que este va perdiendo su perfil sinusoidal. También se verificé que los valores maximos

de las amplitudes y los valores nulos de la intensidad del patrén de interferencia dejan de
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estar desfasados en 7/2. Finalmente, la regién de grandes espaciados se identifica con la
regién no lineal similar a lo obtenido en I marco de los otros dos modelos: el nimero de
componentes armdnicas que sintetizan el ampo espacial de carga es muy apreciable y la
forma sinusoidal de la distribucién del cainpo se pierde completamente. Se verificé para
Nieg < N Beqy que los efectos de las reden arménicas son similares a las obtenidas en el
marco del modelo cldsico de Kukhtarev. Lus Subfiguras b; muestran la distribucién espacial
del campo fotorrefractivo para las tres regiones en términos de A, y una concentracién de
aceptores ionizados mucho mayor que la cancentracién de donores ionizados Njeg > NP, -
Los perfiles se corresponden con un materinl fotoconductor tipo p, sin influencia de la red
electronica.

En la Figura V.29, se muestra ln distribucién espacial del campo fotorrefractivo
con un campo aplicado en la direccién x. Nuevamente, cada fila corresponde a cada una
de las regiones tipicas del espaciado y cadn columna a diferentes valores de concentraciones
relativas de las especies donoras y acepturas totales e ionizadas. Los valores nimericos
son los mismos que los correspondientes n la Figura anterior, salvo que Eg = 5KV/cm.
Nuevamente, el principal rasgo distintivo vs la pérdida de simetria del perfil espacial de
Egc alrededor del valor nulo del campo espacial de carga, la cual es mas evidente para
grandes espaciados como puede distinguir:: en la Figura V.29..

Por lo tanto si es necesario almncenar una considerable cantidad de redes, seria
conveniente no sélo moverse hacia valores altos del espaciado sino también considerar valores
altos del factor de modulacién, y ademas, ovitar los materiales con similar concentracién de

trampas donoras y aceptoras ionizadas en oquilibrio termodindmico.
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Capitulo VI

Conclusiones

VI.1 Conclusiones generales

Se han obtenido, por primera vez y sin restricciones, las amplitudes y fases de las
componentes armdnicas que sintetizan el campo espacial de carga, las que estdn asociadas
a las respectivas redes de indice de refraccién armdnicas observadas experimentalmente.
El anélisis fue hecho en régimen continuo y en el marco del modelo de Kukhtarev, y sus
extensiones: el modelo de trampas superficiales y el modelo de transporte bipolar de carga,
utilizando pardmetros correspondientes al cristal BSO. Se eligié dicho material, ya que
diversos resultados obtenidos en ellos y en diferentes condiciones experimentales, pudieron
ser satisfactoriamente explicados mediante los modelos analizados en esta Tesis. Ademas,
los resultados mas generales pueden ser aplicados a otros materiales cuyos procesos se
corresponden con tales modelos, como el cristal ferroeléctrico BaTiOj3. .

Las expresiones para las amplitudes y fases se obtuvieron en funcién de los princi-
pales parametros externos: intensidad media de excitacién, profundidad de la modulacién,
espaciado de red, campo eléctrico aplicado, y en términos de los pardmetros intrinsecos
relevantes de cada uno de los modelos analizados.

En términos de la intensidad media de excitacién, se encontré que las amplitudes
de la red fundamental y de sus arménicos no dependen de este parametro en el rango cw
usual para el modelo de Kukhtarev y transporte bipolar de carga, es decir, para modelos
que no postulan la presencia de niveles energéticos superficiales. Dicha independencia estd
intimamente relacionada con la dependencia lineal en la densidad de portadores de carga

libres o equivalentemente en la fotoconductividad con la intensidad.
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En cambio, se observé que las amplitudes de los arménicos superiores si pueden
depender de la intensidad media para cristales que acumulan carga en forma eficiente en sus
trampas superficiales. Para intensidades bajas, la fotoconductividad depende linealmente
de este pardmetro y las amplitudes de la red fundamental y sus arménicos no dependen de
la intensidad media. Sin embargo, para valores altos de la intensidad, donde la fotoconduc-
tividad aumenta en forma sublineal, se observé un aumento de las amplitudes de las redes
arménicas cuando crece de dicho pardmetro. La amplificacién de la amplitud fundamental y
sus arménicos se produce principalmente alrededor de la longitud de apantallamiento de De-
bye. Este aumento depende fuertemente de la concentracion total de impurezas superficiales
y de su ritmo de excitacién térmica, es decir de la proximidad de los niveles superficiales a
la respectiva banda de conduccién 6 de valencia. Un ritmo lento de termoexcitacién (niveles
superficiales mas alejados) y una densidad apreciable de impurezas superficiales permiten
una acumnulacién muy eficiente de portadores de carga en estas trampas produciendo asi el
mayor crecimiento de las amplitudes de la red fundamental y los arménicos superiores. Por
otro lado, la acumulacién de carga se torna menos eficiente cuando el ritmo de termoex-
citacién aumenta (disminuye la separacién de los niveles superficiales y la banda respectiva)
y la densidad de las trampas decrece. En particular, para concentraciones extremadamente
bajas de impurezas superficiales y/¢ alto ritmo de excitacién térmica, no hay acumulacion
de carga y es despreciable el efecto dindmico de las trampas superficiales en el efecto fo-
torefractivo. En estas circunstancias, las amplitudes de las redes armdnicas son idénticas a
aquellas predichas por el modelo de Kukhtarev.

Para los modelos analizados en esta Tesis, se establecié que la amplitud de la
red de orden v depende de la profundidad de modulacién m proporcionalmente a m” Este
resultado concuerda con el hecho que para muy baja modulacién m < 1, la red fundamental
es la tinica que se forma en el cristal. Las redes arménicas en cambio sélo se generan para
valores apreciables del factor de modulacién m =2 1. También se observé que las amplitudes
de las redes arménicas, relativas a la red fundamental, crecen notablemente no sélo cuando
se incrementa la profundidad de modulacién, sino también cuando crece el espaciado de
red. Por lo tanto, el andlisis de la respuesta no lineal del medio seria incompleto si sélo
se tiene en cuenta la profundidad de modulacién. Es decir, el campo espacial de carga se
aparte notablemente de su perfil sinusoidal para valores crecientes de ambos pardmetros.
En términos del espaciado, se obtuvo la presencia de maximos en las amplitudes de las

redes para el valor denominado longitud de apantallamiento de Debye Ap. En funcién



Capftulo VI. Conclusiones 115

de su valor para la red fundamental, se han identificado las regiones donde el material
presenta respuestas muy diferentes, es decir , regiones donde las redes armoénicas pueden 6
no originarse. En efecto, la regién lineal, donde los arménicos superiores son despreciables
frente al fundamental, se ubica en la zona A < Ap y la regién no lineal, donde los armdnicos
superiores son significativos, en la zona A > Ap. Esto se debe bésicamente a que la longitud
de Debye del armodnico de orden v + 1 se encuentra corrido hacia espaciados mayores con
respectos al arménico de orden v. La region de transicién lineal-no lineal se encuentra entre
ambas regiones, es decir para espaciados A ~ Ap.

Sin embargo, la presencia de trampas superficiales o transporte electron-hueco de
la carga pueden causar ciertas alteraciones en este comportamiento general. De hecho, la
extension de las regiones mencionadas depende de los valores de la intensidad media, con-
centracién de trampas superficiales y ritmo de termoexcitacién que permitan una eficiente
acumulacién de carga en dichas trampas. En particular, la longitud de la regién no lin-
eal se extiende fuertemente hacia la region de espaciados de red mds pequefios a expensas
de la region lineal cuando se aumenta la intensidad de excitacion, para un ritmo lento de
excitacion térmica y una concentracion apreciable de impurezas superficiales. Ello indica
que la presencia de impurezas eficientes extiende notablemente el limite de respuesta no
lineal del material fotorrefractivo. En relacién al modelo de transporte bipolar de carga,
se obtiene un comportamiento anédlogo al modelo de Kukhtarev cuando la concentracién
de las impurezas donoras es mucho mayor é menor que la concentracién de las impurezas
aceptoras. En efecto, la redistribucién de carga causada por el portador minoritario es des-
preciable frente al portador mayoritario y el medio se comporta como si tuviese una especie
fotorrefractiva que genera un tnico portador de carga. En cambio, concentraciones simi-
lares de impurezas donoras y aceptoras p.rovocan un fuerte debilitamiento en la generacién
del campo espacial de carga, debido a la fuerte compensacion de carga que produce la
simulténea redistribucion de carga de electrones y huecos. En estas condiciones, el compor-
tamiento de las redes arménicas frente a la red fundamental es distinto al comportamiento
general arriba descripto: la longitud de Debye del arménico de orden v + 1 se encuentra
corrido hacia espaciados menores con respecto al arménico de orden v. Entonces, la influ-
encia de los arménicos se hace mds evidente para la regién de espaciados pequerios A< Ap
y la respuesta no lineal del material se produce para espaciados pequefios, en oposicién
al resultado general. En cambio, sus amplitudes son despreciables para grandes periodos

espaciales A > Ap. Sin embargo, para concentraciones similares de donores y aceptores, la
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amplitud de la red fundamental y sus arménicos esta muy debilitada, y por ende, el efecto
fotorrefractivo puede estar total 6 parcialmente inhibido.

Se ha analizado, también, la influencia de un campo eléctrico estacionario aplicado
en direccién perpendicular a las franjas interferométricas, en el comportamiento de la red
fundamental y sus arménicos, en cada uno de los rangos del espaciado descritos anterior-
mente. Para la regién lineal A <« Ap, se obtuvo que la amplitud de las redes armdnicas
no depende del campo externo Ey, y ademds dichas amplitudes son despreciables frente a
la amplitud fundamental, en concordancia con los resultados experimentales. La presencia
de trampas superficiales, que permiten una eficiente acumulacién de carga en las mismas,
aumenta la amplitud del segundo arménico para altas intensidades. Este armdnico también
crece para concentraciones similares de aceptores y donores en un esquema de conduccion
bipolar, notdndose que el valor absoluto de la amplitud fundamental ya estd apantallada
a causa de la competicién electrén-hueco. En la region A ~ Ap, las amplitudes de la red
fundamental y sus armdnicos crecen sublinealmente cuando se aumenta el campo Ej, te-
niendo el arménico de orden v mayor derivada que el orden v + 1. Esto implica que la
contribucién mads significativa de las redes armoénicas se produce para valores mas pequerios
del campo externo. Sin embargo, la presencia de trampas superficiales eficientes incrementa
la derivada de las amplitudes armdnicas superiores haciendo que estas sean significativas
frente a la amplitud fundamental, atin para campos aplicados intensos. Finalmente, en la
region no lineal A > Ap, la dependencia con el campo aplicado es practicamente lineal para
el fundamental y sublineal para los arménicos, pero en régimen de excitacion intensa, las
trampas superficiales con eficiente acumulacién de carga producen una dependencia lineal
tanto para el fundamental como para los armdnicos en el rango completo de variacién de
Ey. Por otro lado, concentraciones similares de donores y aceptores en el esquema de con-
duccién bipolar provoca un comportamiento sublineal de todos los arménicos, con mayor
derivada para la red fundamental respecto de sus arménicos, por lo cual estos no se originan
eficientemente.

En lo que concierne al andlisis de la distribucién espacial del campo fotorrefractivo,
en términos de la superposicién de los diferentes armodnicos, y en el marco general se concluye
que: en la regidn lineal el perfil es sinusoidal, lo que muestra que el campo espacial de carga
es consecuencia sélo de la red fundamental, sin presencia de las redes armdnicas. Ademss, la
red fundamental presenta un desfase en 7/2 con respecto al patrén de excitacidn, lo que estd

de acuerdo con los resultados experimentales. Al alejarse de la regién lineal, incrementando
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el factor de modulacion y/é el espaciado de la red, el perfil del campo espacial de carga va
perdiendo su forma sinusoidal, lo cual indica que los arménicos comienzan a ser apreciables
en el efecto fotorrefractivo. Mds aitin, en la regién altamente no lineal que ocurre para
A > Ap y m ~ 1, el perfil sinusiodal se pierde por completo. Los agudos picos del campo
indican altas concentraciones de carga en regiones muy restringidas. En caso de no haber
campo externo, tal que la difusién es el uinico mecanismo de transporte, la distribucién
del campo fotorrefractivo resulta simétrico en el volumen del cristal, como consecuencia de
no existir una direccién privilegiada para el transporte de la carga. La accién del campo
externo rompe la simetria de la distribucién espacial de carga, introduciendo una direccién
priviligiada para el trasporte de la carga. Asi, se observan picos de mayor intensidad en el
campo local en la region de mayor inhomogeneidad de la carga

Por 1ltimo, a partir de las expresiones andliticas de las amplitudes, es posible
conocer la cantidad de armdnicos necesarios para sintetizar el campo espacial de carga para

valores arbitrarios de los parametros internos y externos.

V1.2 Resumen de las conclusiones

» Se han obtenido las expresiones rigurosas para las amplitudes y fases de las redes fo-
torrefractivas armoénicas en el marco del modelo de Kukhtarev y sus extensiones: el modelo
de trampas superficiales y el modelo de transporte bipolar de carga.

» Las amplitudes de la red fundamental y sus armdnicos resulté ser independiente de la
intensidad de excitacién para el modelo de Kukhtarev y el modelo de transporte bipolar de
carga. En cambio, un incremento de las amplitudes para el modelo de trampas superficiales
puede ocurrir con el aumento de dicho pardmetro. Este fénomeno estd asociado con la
acumulacion eficiente de carga en dichas trampas, lo qué también provoca una dependencia
sublineal de la fotoconductividad.

» Para identificar los rangos de comportamiento lineal y no lineal del medio fotorrefrac-
tivo, el andlisis necesariamente debe ser hecho, no sélo en términos del factor de modulacién,
sino también en funcién del espaciado de red. .

» Se establecié que la amplitud de la red de orden v depende de la profundidad de
modulacién m proporcionalmente a m".

» Se derivé la presencia de mdximos en las amplitudes de las redes para un valor deter-
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minado del periodo, denominado longitud de apantallamiento de Debye Ap. En funcién del
mismo, se han identificado las regiones donde el material presenta una respuesta diferente:
en la regién A <« Ap, el comportamiento es lineal, tal que los armdnicos no se originan.
En cambio, la respuesta no lineal se produce para A < Ap donde los arménicos se generan
significativamente.

» La presencia de trampas superficiales eficientes extiende la regién no lineal hacia periodos
mas pequeiios en detrimento de la region lineal.

» La presencia de transporte electron-hueco, puede debilitar el campo espacial de carga
para concentraciones similares de donores y aceptores. En este marco, la generacién de
los arménicos se produce para la regién de espaciados pequefios A < Ap, en oposicién al
resultado general.

» Un campo aplicado inhibe la generacion de las redes arménicas. El comportamiento
de las amplitudes de la red fundamental y sus armonicos es sublineal con el aumento del
campo externo en la region de espaciados pequefios, y se torna lineal a medida que se
incrementa el espaciado. El rango donde ocurren estos efectos depende de la intensidad
para una acumulacion eficiente en trampas superficiales y por otro lado, de la concentracién

de donores y aceptores en un esquema de transporte bipolar de carga.
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