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RESUMO

Os cristais fotorrefrativos da familia das silenitas sao de grande interesse tecnolégico devido
as suas grandes potencialidades de aplicagcdes no desenvolvimento de dispositivos, como em
testes interferométricos ndo-destrutivos. Dentro dessa familia, o Bi;»TiO,o (BTO) se destaca
por apresentar tempo de resposta relativamente curto e a menor atividade 6ptica, sendo
promissores para aplicagdo no processamento de imagens em tempo real. Um parametro
muito importante para aplicagdo do BTO é o coeficiente eletro-dptico efetivo (r,). A

dispersdo desse coeficiente na regido visivel do espectro tem atraido discussdo consideravel.
Outro parametro importante é o coeficiente de blindagem do campo elétrico aplicado (¢ ).
Esse parametro surge devido a resposta do meio a aplicacdo de campo elétrico. Pelo fato do
material ser fotocondutor, o meio responde criando um campo elétrico interno, chamado de
campo elétrico de blindagem (E_ ), por conta da ndo-uniformidade na iluminagdo e

scr

contatos elétricos. Neste trabalho, propomos um procedimento alternativo para a
determinacdo de r, e £. A determinagdo desses parametros € realizada medindo a variagao
da intensidade transmitida (VIT) do feixe dptico pelo cristal em incidéncia obliqua. Esta
variagdo € provocada pelo campo elétrico aplicado (E,,) e se deve a birrefringéncia induzida
no cristal que muda as componentes do vetor polarizacdo do feixe. A VIT foi modelada
levando em conta os coeficientes de transmissao para polarizacdo paralela e perpendicular
ao plano de incidéncia, que no caso de incidéncia obliqua sdo diferentes, como também a
birrefringéncia induzida no cristal por E, . Foi investigado um cristal BTO e as medidas
foram realizadas em 780 nm. O valor obtido para r, foi 5,5+0,2 pm/V o que nos permitiu
concluir, com suporte de resultados da literatura, que a regido a qual r, ndo apresenta
dispersao para os cristais BTO é de 510 nm até pelo menos 780 nm. Verificamos que o
parametro ¢ é dependente da intensidade do feixe incidente, do angulo de incidéncia e do
angulo de polarizagdo. Os resultados obtidos indicam a existéncia de um limiar de
intensidade dentro do cristal para a criagao de E_, significante. Apesar das medidas terem
sido realizadas em apenas um cristal e um comprimento de onda, o procedimento proposto

pode ser utilizado em outros comprimentos de onda e outros meios onde a birrefringéncia é
induzida por E,,.

Palavras-chaves: Coeficiente eletro-éptico. Coeficiente de blindagem do campo elétrico
aplicado. Silenitas (BTO).



ABSTRACT

The photorefractive crystals of the sillenite family are very interesting because their large
potentiality of applications in devices development, such as non-destructive interferometer
tests. Among the crystals of this family, the Biy;TiO5 (BTO) is more attractive because their
relatively fast response time and the lower optical activity, being promising for application in
real time image processing. The effective electro-optic coefficient (r, ) is a parameter too
important for application of the BTO. The wavelength dispersion of this coefficient in the
visible spectrum has attracted some discussion in the literature. Another important
parameter is the electric screening field coefficient (& ). This parameter is necessary to take
into account the material response to the applied electric field. Because the material is
photoconductor and due to nonuniform illumination, the material responds creating an
electric field, called screening field ( E,, ), that is opposed to the applied ones. In this work,

we present an alternative procedure to determine r, and ¢ by measuring the optical
intensity variation induced by an applied electric field (E,,), which is transmitted through an

undoped photorefractive Bi,TiO,, (BTO) crystal in an oblique incidence setup. The
transmitted intensity variation (TIV) was modeled taking into account the transmission
coefficients for the polarization plane parallel and perpendicular to the incidence plane, as
well as the birefringence induced by the E,,, which changes the components of the
polarization vector of the light beam. The measurements were performed with infrared
radiation at 780 nm and provided r; =55+0.2pm/V. It allowed us to conclude, with support
of results from the literature, that the region without dispersion of the electro-optic
coefficient in the BTO crystal ranges from 510 nm to at least 780 nm. The results point to the
existence of an intensity threshold inside the crystal to create a significant E_ . The
procedure proposed here can be used for distinct wavelengths and seems to be suitable for
other electrically induced birefringent materials.

Keywords: Electro-optic coefficient. Electric screening field factor. Sillenite (BTO).
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1 Introducao

Os cristais fotorrefrativos (CF) sdao fotocondutores e eletro-6pticos. A primeira dessas
propriedades implica que o cristal tem a sua condutividade elétrica aumentada com a
incidéncia de luz de comprimento de onda adequado. J& a segunda propriedade estd
relacionada a mudanca no indice de refracdo linear do cristal com a presenca de um campo
elétrico. Esses cristais sdo atraentes do ponto de vista tecnoldgico por conta do grande
numero de aplicacdes provenientes da combinacdo da fotocondutividade e do efeito
fotorrefrativo. Dentre estas, destacam-se as baseadas na holografia que permite gravar e
reconstruir frentes de onda no material. Além de ser utilizada para gravar e reconstituir
imagens em trés dimensoes, a holografia pode ser utilizada para processar e armazenar
informacgao [1]. Desta forma, os CF podem ser utilizados para processar informacao em

sistemas de arquitetura totalmente optica.

Dentre os cristais fotorrefrativos, os da familia das silenitas tém sido estudados
extensivamente [2-16]. A familia das silenitas consiste dos cristais Bi;;MO,9, onde os
principais sdo para M = Ge, Si e Ti. Esses sdo atrativos por apresentarem tempo de resposta
relativamente curto [11, 12] e boa sensibilidade para excitacdo com fétons de energia baixa
[5]. Sdo isotrépicos com relacdo ao indice de refracdo e, por conta do efeito eletro-dptico

linear, se tornam birrefringentes quando submetidos a campo elétrico [17].

Um dos parametros mais importantes para aplicacdo dos cristais fotorrefrativos é a
magnitude dos elementos do tensor eletro-dptico. Como serd discutido mais adiante, em

geral é determinado o coeficiente eletro-6ptico efetivo (r,). Entre os métodos mais

utilizados para a determinagcdo de r, das silenitas, estd o proposto por Henry e

ef
colaboradores [18]. A configuracdo experimental consiste de uma fonte de luz, um

polarizador, o cristal sob a¢do de campo elétrico aplicado (E,,), um analisador (segundo

polarizador) e o detector de radiacdo. O procedimento experimental consiste em rotacionar

o analisador para determinar as intensidades maxima e minima transmitida através do
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cristal que se torna birrefringente pela a¢do de E, ; repetindo esses passos para uma

diregao de polarizagdao de entrada rotacionada de 45°. Neste experimento, o feixe incidente
é perpendicular as faces do cristal, o que pode introduzir erros nas medidas devido a
detecgao dos multiplos feixes refletidos internamente no cristal [19, 20]. Outra fonte de erro

é a criacdo do chamado campo elétrico de blindagem (E_, ) (do inglés “electric screening

scr

field”). A origem desse campo estd no fato de que quando um material fotorrefrativo é

sujeito a um campo elétrico aplicado (E,,) responde criando um campo elétrico interno

chamado de campo de blindagem devido a iluminacdo ndo-homogénea do cristal e
resisténcia de contato que resultam em transporte de carga ndao-homogéneo [20, 21].

Comparando modelos tedricos com resultados experimentais obtidos com E, , tem-se
apresentado a necessidade de introduzir um fator adimensional (¢ ) multiplicando E,, para
levar em conta E_, [22-24]. O parametro ¢ varia de 0 a 1 e depende da distribuicao da
intensidade 6ptica, do comprimento de onda e de E,, [19, 21]. Conforme ref. [20], & pode
ser determinado utilizando a configuracao experimental de Henry. Porém, sendo ¢ sensivel

aos parametros experimentais, aplicar este parametro em experimentos de gravacao
holografica realizados em incidéncia obliqua pode ser uma fonte de erro. Os mesmos
problemas podem surgir no método proposto por Grunnet-Jepsen e colaboradores [23]

onde é utilizado campo elétrico alternado na forma de onda quadrada para eliminar E_, na
medida de r,, e no método proposto por Papazoglou e colaboradores onde a determinagao
de r, é realizada encontrando o valor de E,, para o qual a elipticidade do feixe apds passar

pelo cristal é nula, j3 que da mesma forma que no experimento de Henry a direcdo de

propagacao do feixe é normal as faces do cristal.

Nesta tese propomos um procedimento simples para a determinagdo de r, e ¢ em
materiais nos quais a birrefringéncia € induzida por E, . A configuracdo experimental
consiste de uma fonte de radiacdo, o cristal sob E,,, um fotodetector, e um polarizador se a

fonte de luz ndo for polarizada. Esse procedimento se baseia na mudan¢a do estado de

polarizacdo do feixe pelo cristal que se torna birrefringente sob acdo de E,, e a diferenca

nos coeficientes de transmissdo para polarizacdo paralela e perpendicular ao plano de
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incidéncia. As medidas sdo realizadas em incidéncia obliqua, o que apresenta algumas
vantagens comparadas com os métodos de incidéncia normal discutidos acima. Estudos
relacionados com a mudancga na transmissao e reflexdo em incidéncia obliqua por conta do
efeito eletro-déptico ja foi realizada em materiais chirais [25] e metamateriais [26]. Em nosso
ponto de vista, o procedimento que propomos apresenta algumas vantagens comparado
com os comentados acima. Essas sdo a facilidade de eliminar do detector os feixes refletidos
internamente no cristal, e o fato de que a determinagao de & pode ser realizada no mesmo
aparato que é realizada a gravacdo holografica. Além disso, no experimento ndo é necessario
utilizar analisador, o que simplifica a configuracao experimental, e a dire¢ao de polarizacao
do feixe incidente pode ser fixa. As desvantagens estdo nos casos em que o material
apresenta indice de refracdo linear e coeficiente eletro-éptico baixos, pois a variacdo da

intensidade do feixe transmitido induzida por E,, pode ser muito pequena para ser

detectada. Além do mais, as medidas podem ser complicadas em cristais com menor
simetria que os do grupo 23, onde podem existir mais elementos independentes do tensor
eletro-6ptico. Nesses casos, 0 método interferométrico apresentado em [27] parece mais

adequado.

O procedimento proposto foi aplicado ao cristal BTO e as medidas realizadas em 780

nm porque a dispersao de r, desses cristais tem sido fonte de discussdo na literatura, e é

potencialmente interessante que esses cristais operem na regidao do infravermelho préoximo,
onde lasers de diodo sdo disponiveis comercialmente [16]. Em 1997 Papazoglou e
colaboradores [28] mostraram experimentalmente que o coeficiente eletro-dptico do BTO
nao apresenta dispersdo na regido do espectro entre 575 e 700 nm, com um valor médio de
aproximadamente 5,5 pm/V. Jd& em 2009, Efremidis e colaboradores [21] mostraram

experimentalmente que r, do BTO apresenta dispersdo na regido entre 500 nm e 800 nm,
com r, variando de 5,75 pm/V a 3,0 pm/V no intervalo de 500 nm a 800 nm. Observa-se

entao discrepancias entre os resultados de Efremidis e Papazoglou, pois Efremidis mostrou

que r, apresenta dispersdao na regido do espectro estudada por Papazoglou. Resultados

recentes de 2011, obtidos por de Oliveira e colaboradores [29], mostram que a regido entre

510 nm e 650 nm ndo apresenta dispersdo, e r, possui um valor médio de

ef
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aproximadamente 5,4 pm/V. Obtivemos I, =5,5+0,2 pmV" em 780 nm corroborando com os

resultados de Papazoglou e de Oliveira. Pudemos concluir que a regidao sem dispersao do
coeficiente eletro-éptico no BTO vai de 510 nm até pelo menos 780 nm. Com relacdo ao
parametro ¢, observamos que é fortemente dependente das configuragdes experimentais.
Depende da intensidade do feixe incidente, do angulo de incidéncia e da diregao de
polarizacdo. Além disso, verificamos a existéncia de um limiar de intensidade dptica dentro

do cristal para a criacdo do campo elétrico de blindagem.

Para a apresentacdo desta tese, a mesma foi dividida em quatro partes. Na parte | é
feita uma breve introducdo tedrica ao assunto e sao discutidos os efeitos dpticos relevantes,
o formalismo de Jones para a polarizacdo e no final tem-se a revisdo bibliografica. Na parte Il
¢ desenvolvido o modelo tedrico proposto. Na parte Ill apresentamos o cristal utilizado, os
parametros para o modelo e os procedimentos experimentais. Na parte |V sdo apresentados
e discutidos os resultados experimentais e determinados parametros importantes com o
modelo desenvolvido na parte Il. Finalizando, sdo apresentadas as conclusdes gerais e as

perspectivas de trabalhos futuros.
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2 Fundamentacao tedrica

A 6ptica é um dos ramos da Fisica que esta mais presente em nosso cotidiano. Através
da luz é que temos a percepcao de objetos através dos olhos. Usualmente estamos em
contato com os fendmenos lineares, isto é, aqueles em que a resposta do meio depende de
forma linear do campo elétrico associado a radiacdo eletromagnética. Porém, os fendmenos
nao-lineares estao presentes de forma indissociadas em nossas vidas através, por exemplo,
dos sistemas de telecomunicacBes. Esses sistemas utilizam luz para transmissdo de
informacgdo utilizando fibras dpticas como guias de luz. Para um funcionamento 6timo
desses sistemas, uma série de dispositivos dptico-eletrénicos, ou seja, que operam baseado
em Optica e eletronica é utilizada. Em geral, o funcionamento dptico desses dispositivos esta
baseado em fen6menos ndo-lineares. Por exemplo, os chaveadores o&pticos cujo
funcionamento estd baseado nas propriedades ndo-lineares de segunda ordem do meio
ativo. Outra aplicagdo muito importante e presente em nossa vida é nos sistemas de
armazenamento de dados e leitura. Os sistemas de CDs, DVDs, blu-ray utilizam luz para
gravar e ler informagdes. A capacidade de armazenamento de dados nesses sistemas cresce
na ordem apresentada. Apesar do blu-ray possuir uma capacidade muito maior que o DVD e
o CD, estd no limite para armazenar dados porque os dados sao gravados em no maximo
duas camadas do material de gravacdo. Pode-se dizer que a informacdo é gravada em duas
dimensdes. A capacidade desses sistemas é limitada pelo tamanho fisico do material e a
natureza ondulatdria da luz que limita o tamanho do ponto gravado [1]. Este ponto é pelo
menos metade do comprimento de onda da luz utilizada para produzi-lo. A holografia parece
promissora para substituir essas tecnologias porque a informacao pode ser gravada no meio
utilizando dois feixes: um de bombeamento e o outro de prova. Mudando o angulo de
incidéncia e o comprimento de onda do feixe de prova, hologramas podem ser gravados

sobre os outros sem interferéncia.

Diante das aplicagdes acima, os cristais fotorrefrativos sdao de grande interesse porque

possibilitam o desenvolvimento de dispositivos fotonicos e a gravacdo hologréfica de
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informacdo. Dentre os fotorrefrativos mais utilizados estd o niobato de litio (LiNbO3) [30]
gue é aplicado em conversores de frequéncia, modulacdo de luz, holografia, etc. [31]. Nesta
tese estamos interessados no titanato de bismuto (Biy;TiO,o - BTO). Esses cristais
apresentam tempo de resposta relativamente curto [11, 12], boa sensibilidade espectral na
regido visivel do espectro e infravermelho préximo [11], e coeficiente eletro-éptico
relativamente alto [5]. Por isso, sao promissores para aplicagdo no processamento de

informacao [32].

Neste capitulo serdo abordados os fendmenos lineares de refracdo e reflexdo. Faremos
uma breve introdugdo a dptica nao-linear, em especial a modulagao do indice de refragao
linear pela aplicacdo de campo elétrico. Serd tratada a propagacdo de luz em meios
birrefringentes, onde o indice de refracdo depende tanto da direcdo de propagacao do feixe
como também da direcdo de polarizagdo. Sdo discutidos os efeitos eletro-giratério, eletro-
Optico secunddrio e apresentado o formalismo de Jones para a polarizacdo. Além disso, sdo
discutidas as diferencas entre as propriedades elétricas dos isolantes, condutores e
semicondutores. No final falaremos do cristal BTO e é dada uma breve revisdo bibliogréfica
acerca das principais técnicas de medida do coeficiente eletro-dptico das silenitas, e dos

valores desse coeficiente para o BTO.
2.1 Ondas eletromagnéticas

2.1.1 Equacoes de Maxwell e ondas eletromagnéticas

Todos os fenémenos eletromagnéticos em escala macroscépica podem ser
compreendidos através das equacdes de Maxwell. Esse conjunto de equacbes engloba a lei
de Gauss, o divergente do campo magnético ser sempre nulo que implica na ndo existéncia
de monopolo magnético, a lei de Faraday e a lei de Ampére-Maxwell, onde a contribuicdo de
Maxwell foi essencial para compreendermos a luz como onda eletromagnética. Na forma

diferencial, as equacoes de Maxwell podem ser escritas como [33]
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B (1.1)

onde D ¢é o vetor deslocamento elétrico, p; a densidade de carga elétrica livre, B 0 campo

magnético, E o campo elétrico total, H o vetor indugdo magnética e J, a densidade de

corrente elétrica livre. O vetor deslocamento elétrico estd relacionado ao campo elétrico

total através da relacao
D=gE+P, (1.2)

onde P é a polarizacdo do meio. No caso de campo elétrico de intensidade baixa, a relagdo

entre a polarizagdao e o campo elétrico é linear e dada por
P=g4E. (2.3)

Nesta equagao y € uma constante adimensional chamada de susceptibilidade elétrica linear

e da a resposta linear do meio a radiacdo interagente. Neste caso, a relacdo entre o

deslocamento elétrico e o campo elétrico é dada por
D=¢E, (1.4)

onde e£=¢,(1+y) € a permissividade do meio. Ja a relagdao entre o campo magnético e o

vetor indugao magnética é

15w, (1.5)
Hy

H:

onde M ¢é o vetor magnetizagdo que, no caso linear, pode ser expressa como M=y H.

Neste caso, temos

I
Il
o

, (1.6)

= |+
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com u=u,(1+y,) sendo a permeabilidade do meio.

Considerando que ndo existem cargas e nem corrente elétrica livres no meio,
assumindo que a sua resposta é linear aos campos elétrico e magnético e que o meio é

homogéneo, as equacdes de Maxwell podem ser reescritas como

(i) V-E=0
(i) V-B=0
(i) VxE=-B . (1.7)

L= = E
V) VxB = ug—
(iv) He—

Tomando o rotacional de (iii) em (1.7) e usando o fato de que a ordem de diferenciacdo com

relacdo as coordenadas espaciais independem da temporal, segue

TxvxE = 2VxB) (1.8)
ot
Substituindo a equacdo (iv) de (1.7) na equacdo (1.8), temos
= = = O’E
VxVxE =-ue e (1.9)

Utilizando a identidade matematica VxVxA=V(V-A)-V?A para E e utilizando a equac3o (i)

de (1.7), temos

0°E

ot

V2E = pe (1.10)

Esta é a equacdo da onda para o campo elétrico. Podemos obter equag¢dao semelhante para o
campo magnético tomando o rotacional da equacdo (iv) de (1.7). O resultado é dado na
equacdo abaixo.

0°B

ot

V2I§:/Jg

(1.11)

Estas sdo equacgdes diferenciais parciais de segunda ordem. Foi através dessas equacgdes que

Maxwell chegou a conclusdo de que a luz tem comportamento de onda — ondas
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eletromagnéticas. A velocidade de propagacdo é v=(ue)?. No vacuo v=c=3,0x10°m/s. A

solugdo mais simples destas equac0Oes é a solucdo do tipo onda plana, onde se tem

E(F,t)=Ee® (1.12)

B(F,t) = B,e“ ", (1.13)

Entende-se que a parte real é quem representa os respectivos campos. Como exemplo, no

caso do campo elétrico, tem-se E(F,t)=E, cos(k-F—at). Nestas equagdes, F é o vetor

posicdo, » a frequéncia angular, t o tempo e k o vetor de onda que aponta direcdo de

propagacao da onda e tem modulo

K=2F_@_on (1.14)

onde 1 é o comprimento de onda e n=c/v o indice de refracdo do meio que a onda esta se

propagando. k é chamado de numero de onda.

Substituindo as equacgdes (1.12) e (1.13) em (1.7), segue

@ my
Il Il
o o

(1.15)

xE =wB

| X~ =

x B = —uswE

Essas relacdes implicam que os vetores k, E e B sd3o mutuamente perpendiculares. Além
disso, utilizando a equacdo (1.14) temos que os campos elétrico e magnético estdo

relacionados por
B(F.t) = Sk E(F 1). (1.16)
Vv

k é um vetor unitario na direcdo de propagacao da onda.
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2.1.2 Vetor de Poynting

A densidade de energia, ou seja, a energia por unidade de volume armazenada nos

campos elétrico e magnético é

u=%(sE2+lej. (1.17)

7]

Usando o fato de que o campo magnético esta relacionado ao elétrico pela equacdo (1.16) e

a representacdo real da equacdo (1.12), temos que a densidade de energia é dada por
u=eE2cos’(K-F—at). (1.18)

O vetor de Poynting (S) é a energia por unidade de tempo por unidade de &rea
transportada pelo campo eletromagnético [33]. Em termos dos campos elétrico e

magnético, S é dado por

(921}
Il
—~~
m
X
o
o

(1.19)

= |+

Substituindo na equacgdo acima a equacdo (1.16) e a forma real da equacao (1.12), temos
S =veE? cos?(K - F —at)k . (1.20)

A intensidade (1), que é a poténcia média por unidade de area transportada pela onda

eletromagnética, é a média temporal do mdédulo do vetor de Poynting ((S)) Da equacao

(1.20), segue

|=<S>=%V8E§ :%Ej, (1.21)
0

onde n é o indice de refracdo do meio (definido pela razdo entre a velocidade da luz no

vdacuo e a velocidade da luz no meio) e Z, =377 Q a impedancia do espago livre.

2.1.3 Cristais anisotropicos

No caso de materiais isotréopicos com relacdo as propriedades dpticas, ou seja,
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materiais em que as propriedades O6pticas independem da diregcdo, a relagdo entre a

polarizacdo e o campo elétrico é linear. y na equacdo (1.3) é apenas uma constante de

proporcionalidade. Isto implica que a polarizacdo é sempre paralela ao campo elétrico. Ja no
caso de materiais anisotrdpicos, isto vale apenas para algumas dire¢Ges particulares [34].
Nesses materiais, a polarizacdo induzida depende da direcdo do campo elétrico aplicado. Ao
invés da equacdo (1.3), para esses materiais a relacdo entre o vetor polarizacdo e o campo

elétrico é
3
R=a ) AE,, (122)
j=1

onde ;(i?) sdo os elementos do tensor susceptibilidade linear 7® . Os indices 1, 2 e 3
representam os eixos x, y e Z respectivamente. De acordo com esta equagdo, as relagGes

entre as componentes do vetor polarizacdo e as componentes do vetor campo elétrico sdo

P =4 (ZnEx +1E, + leEz)
P =& (ZuEx +1»E, +ZZSE1) . (1.23)

P=4& (ZalEx + 15E, +Z33Ez>

Desta forma, pode-se ver que um campo elétrico aplicado na direcdo X, por exemplo, pode

induzir polarizagdo nas dire¢des y e z. Os valores dos elementos z; dependem da escolha
do sistema de coordenadas X, y e z com relacdo a estrutura do cristal. E sempre possivel
escolher um sistema de coordenadas onde apenas os elementos da diagonal principal ( ;)

do tensor susceptibilidade linear sejam diferentes de zero [35]. Nesta situa¢do, as relagdes

entre as componentes do vetor polarizagdo e as componentes do vetor campo elétrico sdo

Px = gOZMEx
P, =& 12E, (1.24)
Pz = EOZ3SEZ

Essas direcdes que simplificam as relagcdes entre P e E sdo chamadas de eixos dielétricos
principais do cristal. A resposta do material pode ser dada pelo tensor permissividade

elétrica do material ou permissividade dielétrica &; [34], que é definido por
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D, =Y &E, . (1.25)

Ou

D, =¢,E, +¢, Ey +&,5E,
D, = ,E, +6,E, +5,E, . (1.26)

D, =¢,E, +(¢;32Ey + &5,E,

z

Da equacdo (1.2), temos que a relacdo entre os elementos do tensor permissividade elétrica

e susceptibilidade elétrica é
& =& (1+;(ij) ) (1.27)

Pode-se mostrar que a conservagdao da energia eletromagnética implica que este tensor é

hermitiano, ou seja, ¢; :5;. Desta forma, apenas seis dos nove elementos do tensor

permissividade dielétrica sdo independentes [34].
2.1.4 Polarizacao das ondas eletromagnéticas

2.1.4.1 Polarizagdo linear

Considere uma onda eletromagnética cujos campos elétrico e magnético sao

representados pelas equacdes (1.12) e (1.13). Nos casos em que os vetores amplitudes E, e

B, sdo constantes e reais, a onda é dita polarizada linearmente ou plano-polarizada [36].
Denominaremos a dire¢dao do vetor campo elétrico como a direcdo de polarizacdo da onda.
A Figura 1 ilustra o caso, onde se pode observar que tanto E quanto B variam em
intensidade e sentido, mas possuem diregdes constantes. Nesse caso especifico em que o
vetor campo elétrico tem direcdo horizontal (x), esse vetor pode ser escrito, na

representacao real, como
E(z,t) =iE, cos(kz — at + 6,) , (1.28)

onde i é um vetor unitario na direcdo x e &, € uma constante de fase. A dire¢do do vetor

polarizacdo é a mesma do vetor campo elétrico, ou seja, x. Numa situagao geral para
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polarizagcdo linear, podemos decompor o vetor polarizagdo em duas componentes

mutuamente perpendiculares. Nesse caso, o vetor campo elétrico pode ser escrito como
E(z,t) = (i, + JE,, ) cos(kz — et +6,) (1.29)

onde j é um vetor unitario na diregdo y, enquanto E, e E, sdo as componentes do vetor
campo elétrico nas direcdes x e y, respectivamente. Dessa forma, de acordo com a Figura
2, 0 angulo que a direcdo de polarizagdo forma com o eixo x é

a:tanl(ﬁj. (1.30)

0x

Figura 1 — feixe de luz polarizado linearmente propagando-se na dire¢do k . Os vetores campo elétrico e magnético
variam em intensidade e sentido, mas tém suas diregGes fixas.

v
~

Fonte: Fowles, 1989 [36].
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Figura 2 — amplitude ( Eo) do vetor polarizagio ( E ) decomposto nas componentes horizontal (E,,) e vertical (Eoy)-

S
-

Vertical (y)

(04

e

Horizontal (x)

Fonte: Autor, 2013.

No caso de luz natural, por exemplo a luz do sol ou de lampadas, o vetor campo
elétrico ndo tem uma direcdo definida. Esta dire¢cdo varia rapida e aleatoriamente com o
tempo. Nesta situagao, a luz é dita ndo polarizada. Uma forma de tornar essa luz polarizada
é utilizando polarizadores. Num caso ideal, esses dispositivos absorvem totalmente a
componente do vetor campo elétrico (polarizacdo) em uma determinada direcdo e transmite
totalmente a componente na diregao perpendicular. Essa segunda diregdao define o eixo de
transmissao do polarizador. Como exemplo, considere que o feixe cujo vetor campo elétrico
é dado pela equagdo (1.29) passe por um polarizador ideal no qual o eixo de transmissdo é

paralelo a direcdo x . Ap6s o polarizador, o vetor campo elétrico é

E(z,t) = (iE,, ) cos(kz — wt +8,) (1.31)
ou seja, possui componente diferente de zero apenas da direcdo do eixo de transmissao.
2.1.4.2 Polarizagdo circular e eliptica

Considere duas ondas polarizadas linearmente, de mesma frequéncia (o),

propagando-se na direcdo (z ). Vamos assumir que uma onda estd polarizada na direcdo x (

E,) e outra na direcdo y (E,) de um sistema de coordenada xy. Essas ondas podem ser
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representadas por

E (z,t) =iE, cos(kz—at+35,) (1.32)

E, (z.t) = JE,, cos(kz — ekt +6,), (1.33)

onde &, e &, sdo as fases dos campos. A quantidade 5=4,-5, representa a diferenca de

fase relativa entre as duas ondas. Na representagao complexa,

E,(2,t) =Re[ B¢ ] (1.34)

E,(z.t)= Re[ﬁoyei‘“’“t)] , (1.35)

onde E, =iE, exp(i5,) e Eoy = ]Eoy exp(io,) sdo os vetores amplitudes complexos. As fases dos

campos estdo nestas amplitudes. Como o que interessa é a diferenca de fase (§), vamos

. . 7. o~ 1
fazer 5,=0 e §,=¢. Aplicando o principio da superposi¢cdo”, temos que o campo resultante

é dado por
Ezt) =E (z)+E,(z1). (1.36)

O estado de polarizagdo da onda resultante é determinado pela diferenca de fase relativa &

[37]. Para §=n(z7x), com neN, as duas ondas estdo em fase e a onda resultante é

polarizada linearmente, pois
E(z,t) = (IE,, + JE,,) cos(kz — ) (1.37)

e a amplitude do vetor E(z,t) tem direcdo constante dada por iE,, + ]Eoy que é a direcdo de

polarizacao da onda resultante.

1 . ;. P 3T / . . ~ ~ ~ . . .
Este principio é valido no vacuo e em meios lineares, onde as equacdes de Maxwell sdo equacGes diferenciais
lineares. Quando o meio responde de forma ndo-linear, este principio é apenas uma aproximacgao.
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No caso particular de 5=-z/2+2mz, com meZ, e E, =E, =E,, a onda resultante

pode ser escrita, na representagdo real, como

E(z,t) = E, [ i cos(kz - at) £ jsen(kz - o) ] . (1.38)

O vetor campo elétrico dessa onda tem mddulo constante,

E(z,t)‘: E,. Porém, ndo tem uma
diregao de polarizagao fixa. Para simplificar, fazendo z=0 nesta equagdo, temos que no
instante t=0 o campo elétrico estd na direcdo x.Ja para t=7/(2w) 0 campo elétrico aponta
na direcdo +y. Este tipo de onda é dita polarizada circularmente [37]. No caso de + na
equacdo (1.38), o vetor polarizacdo gira no sentido hordrio com frequéncia angular o
guando observado contra o sentido de propagacdo da onda. Este caso é chamado de
polarizacao circular a direita [38]. J4 no caso de -, o sentido é anti-hordrio e é chamado de
polarizacdo circular a esquerda. E facil ver que a representacdo complexa da onda da

equacdo (1.38) é
E(z,t) = E, (i + Ji)e" ™. (1.39)

E possivel obter uma onda polarizada linearmente a partir de duas polarizadas
circularmente. Fazendo a superposicdo da onda polarizada circularmente a direita com a

polarizada a esquerda da equacgdo (1.38) temos
E(z,t) = 2E,i cos(kz — at) (1.40)
gue é de fato uma onda polarizada linearmente.

As polariza¢des linear e circular podem ser consideradas casos particulares da
polarizagdo eliptica. Para descrever essa situagao geral, vamos determinar a expressao
matematica para a curva tracada pela ponta do vetor E da equagdo (1.36). Por

simplicidade, vamos fazer 5, =0 e &, =J. Escrevendo a equacdo (1.33) na forma escalar e

expandindo o cosseno, temos

E
E—y:cos(kz—a)t)cosd—sin(kz—a)t)sin5. (1.41)

0y
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Da equacdo (1.32) temos

E
~ = cos(kz — wt) .
0x

Combinando as equacgdes (1.41) e (1.42), segue

E, E

————%00s6 =-sen(kz —at)send .

y 0x

Mas, de (1.42) temos

sen(kz —wt) = [1—( EEoXx j ]2 .

Substituindo (1.44) em (1.43) e apds um pouco de algebra, temos

2 2
E E E E
y +[ X ] ) _y [—XJcosé‘:%nzcs.
Eoy EOX EOY EOX

32

(1.42)

(1.43)

(1.44)

(1.45)

Esta expressdo descreve a curva tragada pela ponta do vetor E da equagdo (1.36) [34, 37].

Depende apenas da diferenca de fase relativa § e das amplitudes das ondas que se

superpdem. Esta é a equagdo de uma elipse cujo eixo principal forma um angulo « com a

direcdo horizontal de um sistema de coordenadas (E,,E,), conforme Figura 3. O parametro

a é dado por

1 _I[ZEOXEOy 0035]

a =—tan
2 ng - EOZy

(1.46)
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Figura 3 — representagdo grafica do estado de polarizagdo eliptico dado pela equagdo (1.45). O eixo principal da elipse
forma um angulo a com a direcdo horizontal (Ey,). Os casos particulares sdao polarizagao linear e circular.

Al
E |-
E('h‘
o—— b
K
Fonte: Hecht, 2002 [37].
Nocasode s =-z/2+2nr e E,=E;, =E; aequacdo (1.45) se reduz a
2 2
E +E =1 (1.47)

que é o caso de polarizagao circular discutido acima. Por outro lado, se 6 =n(+r), temos

E
E =+—2E

! EOx

(1.48)

X

que é o caso particular de polarizagao linear.

A Figura 4 a seguir ilustra o estado de polarizagao para diferentes valores de & .
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Figura 4 — estado de polarizagao resultante da combinagao de dois feixes polarizados linearmente e se propagando na
mesma dire¢do. O que difere entre os casos é a diferenca de fase relativa O .

E,

A. 2 7?7/4 %JI/Z 37[/4 T 371'/4 ﬂ-

LN

De fato, utilizando a representacdo complexa do vetor campo elétrico, qualquer

Fonte: Adaptado de [37].

estado de polarizagao para uma onda se propagando na dire¢ao z com frequéncia angular

o pode ser escrito como

E=Ee®™, (1.49)
onde E, é o vetor amplitude complexa definido por

E, =iE, + JE, . (1.50)

Se E, é real, tem-se o caso de polarizagdo linear; ja se esse vetor for complexo, tem-se o

caso de polarizacdo eliptica, onde o caso particular em que as partes real e imaginaria desse

vetor sao iguais € a polarizagao circular.

2.2 Condic¢oes de contorno

Na interface entre dois meios, os campos elétrico e magnético devem satisfazer as
chamadas condi¢bes de contorno. A componente tangencial do campo elétrico é continua

ao cruzar uma interface, ou seja,
El=E). (1.51)

Na equacdo acima, E' é a componente tangencial ao campo de um lado da interface, e Eldo

outro lado. Ja para o campo magnético, temos que a componente normal a interface é quem
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é continua, ou seja,
B =B;. (1.52)

A notacdo empregada nessa equacgao é similar a da equacgao (1.51). As componentes normal
e tangencial do vetor deslocamento elétrico e do vetor inducdo magnética sofrem
descontinuidades quando existe na interface uma densidade superficial de cargas livres e
uma densidade superficial de corrente, respectivamente [33, 39]. Vamos considerar
auséncia de cargas livres e corrente na interface. Neste caso, as condigdes de contorno para

D e H setornam

D, =D, = ¢E =¢,E; (1.53)
e
H”luzljwjigl\\:iég’ (1.54)
H H,

respectivamente. Nestas equagdes, ¢ € a permissividade do meio i, e x4 a permeabilidade

do meio i. A seguir vamos aplicar essas condicdes de contorno para determinar as

amplitudes das ondas transmitida e refletida em termos da incidente.
2.2.1 Coeficientes de transmissao

A Figura 5 ilustra o caso de um feixe de luz, do tipo onda plana, incidindo
obliguamente na interface que separa dois meios de indices de refracdo diferentes. O feixe
incidente se propaga no meio de indice n, e tem vetor de onda k (campos correspondentes
E e H ). Na interface sdo produzidos dois feixes, o refletido, que se propaga no meio de
indice de refragdo n, e possui vetor de onda k” (campos correspondentes E e H'), e 0
refratado, que se propaga no meio de indice n, e possui vetor de onda k” (campos
correspondentes E~” e H” ). Da equacdo (1.12), os campos elétricos dessas ondas podem

ser representados por
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E(F,t) =E, exp[i(R - a)t)J onda incidente
E(F.t)=E, exp[i(R'«F - wt)] onda refletida . (1.55)

E”(F,t) = E, exp [i (k"r— a)t)] onda refratada

De acordo com as equacdes (1.6) e (1.16), os vetores indugcdo magnética das ondas
incidente, refletida e refratada estdo relacionados aos respectivos campos elétricos através

das seguintes equacdes

Aol RxE, (1.56)
U@

I

H'= —K'xE (1.57)
LD

e

I

H = = K"xE”. (1.58)
y770)

Nas equacOes acima foi assumido que a permeabilidade dos meios sdo iguais, o que implica

em desconsiderar as respostas magnéticas dos meios.
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Figura 5 — feixe incidindo obliquamente na interface que separa dois meios. O meio inicial tem indice de refragdo n, e o

outro meio indice n,. Os vetores de onda dos feixes incidente, refletido e refratado sdo k , k™ e k', respectivamente.

—_—
—
~ /l
~
~ r -
~ ”
~ -
~ -
~ s

Incides‘\?f\?i//%:‘letido mn,

~ -
~ -
~ Fd

N

\

Interface % X
. Transmitido 1,

Fonte: Autor, 2013. Adaptado de [36, 40].

Ao aplicar as condicdes de contorno, tem-se que os campos elétrico e magnético

total no meio de indice de refragdo n, sdo E+E e H +H", respectivamente. Ja no meio de
indice de refragao n,, E” e H" . Na interface, as condi¢cdes de contorno dadas acima

possuem estrutura
( )exp[i(E .F—a)t)] +( )exp[i(R'-F —a)t)] =( )exp[i(?f —a)t)] : (1.59)

Como as condi¢cGes de contorno devem ser mantidas para todos os pontos da interface, e
em qualquer instante de tempo, os argumentos das exponenciais devem ser iguais [33]. Isto

implica que, na interface,

kK-r=kr=K"r. (1.60)

Da equacdo (1.60) segue que os vetores k, k™ e k” sdo coplanares. O plano formado

por esses vetores é chamado de plano de incidéncia. Denominando os dngulos formado
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entre a reta normal 3 interface e os vetores k, k e k" de 0, ¢ e 4, respectivamente,

segue
ksen® = k'seng’=k"seng . (1.61)

Como o numero de onda (mddulo do vetor de onda) depende do meio que a onda esta se
propagando, pois esta relacionado com a velocidade de propagacdo da onda no meio, segue

que k =k . Substituindo esse resultado na equagdo (1.61) temos
=6 (1.62)
que significa dizer que o angulo de incidéncia é igual ao dngulo de reflexao.

Utilizando a equagdo (1.14), temos k”/k =n, /n . Substituindo na equacgdo (1.61), segue
nsend = n,seng (1.63)
que é a Lei de Snell para refracao.

Procedendo, queremos determinar os coeficientes de transmissdo para calcular a
amplitude do campo elétrico da onda ao cruzar a interface. Para isto, vamos seguir a
abordagem da referéncia [36] e definir dois casos: 1) transverso elétrico (TE) e 2) transverso
magnético (TM). No primeiro caso, representado na Figura 6, o campo elétrico da onda
incidente é perpendicular ao plano de incidéncia. Jd& no segundo caso, representado na
Figura 7, o campo magnético é perpendicular a este plano e o campo elétrico paralelo. No
caso TE, a polarizacdo do feixe € denominada s (de “senkrecht”, palavra alema que significa

perpendicular) e no TM, p (de paralelo).

Das condig¢Oes de contorno, segue
Caso TE
E+E=E"; (1.64)

—Hcos@+Hcos@=-H"cosg. (1.65)
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Utilizando as equacgdes (1.56)-(1.58) em (1.65), segue
—KEcos@+KEcosd=-k"E"cosg. (1.66)

Figura 6 — representagdo do caso TE, onde a dire¢do do vetor campo elétrico do feixe incidente é perpendicular ao plano
de incidéncia.

F

Incidente y Refletido

; — E
B} /\k 0l 6
H VAN n,

r
- H
~ -

~ | -

Interface n. X
. Transmitido 2
;/\\ —
O E"
E’ r
Fonte: Autor, 2013. Adaptado de [36, 40].
Caso TM
H-H=H"; (1.67)
KE-KE=K"E". (1.68)
Utilizando as equacées (1.56)-(1.58) em (1.67), segue
Ecosd+Ecosd =E"cosg. (1.69)
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Figura 7 — representagdo do caso TM, onde a dire¢do do vetor campo magnético é perpendicular ao plano de incidéncia.

Incidente b4 Refletido

\ E k’

ANE 6| 0 "
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~ |~
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.. Transmitido n, X

A

A Y

Interface \

—

o

N
AN

Y
A

Fonte: Autor, 2013. Adaptado de [36, 40].

O coeficiente de transmissdo é definido como sendo a razdo entre a amplitude da
onda transmitida com a incidente, e o coeficiente de reflexdo como sendo a razdo entre a
amplitude da onda refletida com a incidente. Em cada caso de polarizacdo temos um
coeficiente de transmissao e um de reflexao. No caso TE, r, e t, representam os coeficientes
de reflexdo e transmissdo, respectivamente. J& no caso TM, esses coeficientes sao

representados por r, e t . De forma explicita, esses coeficientes sdo definidos nas equagdes

abaixo.
ok
=[5 (L.71)
o5 (1.72)
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t, :[E—"Lﬂ . (1.73)

Resolvendo as equacdes (1.64) e (1.66) para E e E”, temos, usando a lei de Snell

(1.63)e n=ck/w,

. n, cos@—./n; —n’sen’d (1.74)
" n,cos@+4/n? —nsen’d '

t = 2n, cosé

s 2 2can2p
n, cosé +4/n; —n sen“6

(1.75)

Resolvendo as equacgdes (1.68) e (1.69) temos, para o caso TM:

2 2 2 2
n; cosé —n,./n; —n’sen’@

r,= 2 N2 1 (1.76)
n? cos @+ n,4/n> —n’sen’d

t = 2n,n, coséd (1.77)

)= :
nZ cos@+n,4/n; —n’sen’d

Os coeficientes de reflexdo e transmissdao diferem para os casos TE e TM em todos os

angulos de incidéncia. Exceto para # =0 . Nesta situacdo, temos

rL=r,= (1.78)
nz +nl
e
=t =20 (1.79)
nz +nl

A poténcia por unidade de darea, ou seja, a intensidade é definida como sendo o
maodulo da componente do vetor de Poynting normal a interface [33]. Para o feixe incidente,

temos
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l, =%51V1E§, cosd. (1.80)
Ja para os feixes refletidos e transmitidos temos

Iy =%51V1E§R cos @ (1.81)

I, =%52v2E§T cosg, (1.82)

respectivamente.

A reflectancia (R ) é definida pela razdo entre a intensidade da onda refletida e a
intensidade da onda incidente na interface. Jd& a transmitancia (T) é a razdo entre a
intensidade da onda transmitida e a intensidade da onda incidente. Considerando que nao

existe perda de energia na interface, a conservacao de energia implica que
R+T =1, (1.83)

ou seja, a energia por unidade de tempo que incide numa determinada area é igual a energia
por unidade de tempo que deixa essa area. A Figura 8 apresenta o comportamento da
transmitancia em fung¢do do angulo de incidéncia para polarizagdo paralela (p) (linha cheia) e
perpendicular (s) (curva tracejada) ao plano de incidéncia. Essa figura mostra também a
razdo entre a transmitancia (curva pontilhada) para polarizagdo s (Ts) e p (T,). Observa-se no
caso de polarizacdo p a existéncia de um angulo de incidéncia onde toda luz incidente na
interface é transmitida. Esse é o angulo de Brewster (6g). Além disso, qudao maior é o angulo

de incidéncia, maior é a diferenga entre T e Tp.
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Figura 8 — transmitancia numa interface onde o meio de propagacao inicial tem indice de refracdo 1 e o meio seguinte
2,5. No caso de polarizacdo p, tem-se um angulo de incidéncia chamado de angulo de Brewster (6;) para o qual toda a luz
incidente é transmitida. A curva pontilhada é a racdo entre T; e T,,.

1’0 — \\I s 1 s 1
0,84y—————_.

0,61

0,4- Estado de polarizacéo:
—— paralelo (p)

ffffff perpendicular (s)
0,24] ao plano de incidéncia.
rrrrr ~razdoentre T_e T,

010 T T T T T T
0 20 40 60

Angulo de incidéncia (°)

Transmitancia

Fonte: Autor, 2012.
2.3 Optica nao-linear

A matéria pode responder de formas diferentes a radiacdo interagente. Por exemplo,
um vidro pode responder linearmente ou ndo ao campo elétrico aplicado. Esta resposta
pode ser compreendida com o auxilio do vetor polarizacdo que pode ser expandido em
termos dos campos elétricos os quais 0 meio esta sujeito de acordo com a equagao abaixo

[41]. Este vetor fornece a resposta do meio a radiacdo interagente.
P=¢| WE + P EE + ZQEEE +..]. (1.84)

)

Nesta equagdo, ¢, € a permissividade elétrica do vacuo, y;’ os elementos do tensor

susceptibilidade linear e 7’ , os elementos do tensor susceptibilidade ndo-linear de ordem

ijk...z
n. Nesta representagao foi utilizada a convengdao de soma sobre indices repetidos. A cada

~ . . , . . Pad )
um dos tensores estdo associados efeitos dpticos. Como exemplo, associado a 7 tem-se

~ . s . ~ (2 ~ A . .
absorc3o linear e indice de refracio; 7 geracdo de segundo harménico, soma e diferenca

de frequéncias e o efeito eletro-6ptico linear (Pockels), onde este ultimo consiste na
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modulagao do indice de refragao pela aplicagao de campo elétrico, e depende linearmente
fe . =(3) ~ . A . A .
desse campo elétrico; y~ geragdo de terceiro harmonico, soma e diferenca de frequéncias e

o efeito Kerr, onde este ultimo é uma mudanca no indice de refracdo por aplicacdo de

campo elétrico, e depende do quadrado desse campo.

Conforme maior a ordem do termo ndo-linear na equacdo (1.84) mais dificil é de
observar os efeitos associados, pois a eficiéncia do processo é reduzida. Materiais que
apresentam simetria de inversao macroscc')picaz, como os vidros, tém todos os tensores nao-
lineares de ordem par nulos [42]. Nesta tese nos restringiremos ao cristal BTO que nao

apresenta este tipo de simetria.

As equacOes da onda (1.10) e (1.11) foram obtidas considerando que o meio
responde de forma linear a radiacdo interagente, pois temos apenas o termo linear da (1.84)
na equacao (1.3). Considerando agora as respostas ndo-lineares, a equag¢do da onda para o

campo elétrico pode ser escrita como [41]

& |z 0P, (Tt
CA PN} 59
O termo P, (F,t) leva em conta a resposta ndo-linear do meio dada pelos termos de ordem
maior ou igual a 2 na equacdo (1.84). Por conta da condicdo de casamento de fase, muitas
vezes observa-se apenas um efeito nao-linear de cada vez. Nestes casos, a solugdo da

equacado (1.85) fica simplificada, pois se substitui apenas um termo da equacao (1.84).

2.4 Elipsoide de indices

Em cristais anisotrépicos, o indice de refracdo linear depende da direcdo de
propagac¢ao do feixe e a diregao de polarizagdo. A fim de descrever este comportamento
vamos utilizar o elipsoide de indices e seguir a abordagem das referéncias [22, 34, 42]. A
equacdo deste elipsoide é obtida a partir da densidade de energia armazenada no campo

elétrico (u ) em um meio anisotrépico. u é dada por

2 . . . . . . .~ . .~ = ~
Neste tipo de simetria existem pontos nos quais a substituicdo de um dtomo no vetor posi¢do ' com relagdo
a esse ponto por um em —T deixa o cristal invariante.
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(1.86)

c
1l

N |-
m
O

Desta equacdo, segue que as superficies de densidade de energia constante no espaco do

deslocamento elétrico (D ) sdo dadas por

2 pD? 2
&+—y+&:2u, (1.87)

& &

&y y z

onde ¢, ¢, e &, sdo as permissividades elétricas nas dire¢des dos eixos dielétricos principais

do cristal. Vamos substituir D/+/2u pelo vetor posicdo . Desta forma, temos que a

equacdo (1.87) se torna

2 2

Y. -1 (1.88)

+
enley, epley, &e5ls,

X

e representa um elipsoide com eixos maiores de comprimentos 2\/511/50 , 2\/522 le, e
2\/533—/50 paralelos aos eixos x, y e Z, respectivamente. Para determinar as dire¢des de
polarizagdo e as velocidades de fase para uma dada dire¢ao de propagagao, representa-se a
elipse formada pela interseccdo do elipsoide de indices com um plano que passa pela origem
do elipsoide e é normal a direcdo de propagacdo do feixe. A direcdo dos eixos maior e menor
dessa elipse sao as dire¢des permitidas para as polarizagdes, sendo os comprimentos desses
eixos 2n, e 2n,, respectivamente, onde n, e n, sdo os indice de refragdo para as duas

diregdes.
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Figura 9 — feixe se propagando na diregdo S de um cristal birrefringente. A direcdo de propagacio forma um angulo ¢
com o eixo 6ptico. O plano normal a dire¢do de propagagdo e que passa pela origem forma a elipse sombreada na figura.

: 5

v
e

Fonte: Autor, 2013. Adaptado de [42].

Como exemplo, tomemos o representado Figura 9, onde o feixe se propaga ao longo
de uma direcdo que forma um angulo 8 com o eixo z e estd contido no plano zy. Neste

caso, a equacao do elipsoide de indices é

St t+—=1. (1.89)

As diregdes de polarizacdo permitidas sdo paralelas aos eixos maiores da elipse. A fim de
determinar os respectivos indices de refracdo vamos utilizar as coordenadas esféricas, onde
X =rsendcosg, y=rsendseng € z=rcosd. Nestas equagbes, & é o angulo polar (0<9<180°) e
¢ 0 angulo azimutal (0 < ¢ <360°) medido no plano xy com relagdo ao eixo x. Substituindo

essas equacoes em (1.89), segue
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1
2 2 )
sen’d  cos 9} . (1.90)

2 2
nO nl

r(4.0) =[

Temos que o indice de refragdo independe de 4 , devido a simetria do elipsoide em torno do
eixo z e varia com & . Queremos determinar r(0,%) e r(%,%+86) . Usando a equacdo (1.90),

tem-se

r0.7)=n, e

1
cos’d sen’d ) ?
r(%,%+9)=( —+ zj =n,(0).
nO nl

Segue 0<n () <n,.Logo, para uma onda se propagando em um cristal anisotrépico, o indice

de refragdao depende tanto da diregdo de propagag¢ao quanto da diregao de polarizagao.
2.5 Efeito eletro-optico linear (Pockels)

O indice de refragao linear de materiais que ndao apresentam simetria de inversao
macroscopica pode ser modulado pela aplicacdo de campo elétrico através do efeito
Pockels. Esse é um efeito dptico ndo-linear de segunda ordem e a mudanca no indice de
refracdo é diretamente proporcional ao campo elétrico aplicado. Para determinar como os
indices de refracdo mudam, vamos reescrever o elipsoide de indices da equacdo (1.88) em

termos dos indices de refracdo nas dire¢ées x, y e z, conforme a equacgdo abaixo.

XZ 2 ZZ
F+#+F:1. (1.91)
X y z

Na presenca de um campo elétrico aplicado, a equacdo do elipsoide de indices pode ser

escrita como

(izj x2+(i2j y2+(i2j zz+2[i2j yz+2(i2j xz+2(i2j xy=1. (1.92)
n> ), n* ), n ), n*), n’ ), n? ),

Com campo elétrico aplicado nulo, as equacdes (1.92) e (1.91) devem ser equivalentes. Esta

condicdo é satisfeita se
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Eae =0 (1.93)

. e . .. 1 . sy .
Por definicdo, a mudanca linear nos coeficientes (—zj devido a um campo elétrico arbitrario
n

EAP (EAp,x’ EAp,y’ EAp,z) é

1
()
n 1
1
A(—Zj ) ]
n 2 r;ll r12 r13
A(ij r21 r22 r23 E
n? r, f, T Apl
3 — 31 32 33 EApYz . (1.94)
A( i ] My T Ty
Ap,3
n2 4 r51 r52 r53 ’
A(i) LT To T3
2
n 5
1
()
L\ Js ]

Ou, de forma compacta,
1 3
A(_Zj_ Y - (1.95)

Os elementos [; constituem o tensor eletro-6ptico. Para os cristais que apresentam simetria
de inversdo macroscépica F; =0. A forma do tensor eletro-dptico, isto é, quais elementos

sdo nulos e quantos sdo independentes é determinada utilizando as propriedades de

simetria do cristal. A forma deste tensor é tabulada para todas as classes de cristais [42].
2.6 Atividade optica

Para ilustrar a atividade dptica considere a Figura 10, onde um feixe de luz polarizado
linearmente incide num cristal que apresenta atividade dptica. Conforme se observa, a
proporcdo que o feixe se propaga dentro do cristal, sua direcdo de polarizacdo é alterada. O

plano de polarizagdo apds a saida do cristal é girado com relacdo ao incidente de um angulo
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B que é proporcional ao caminho percorrido pelo feixe no meio (I). A rotagdo por unidade
de comprimento é chamada de poder rotatério (p=p/1) [40]. A rotagdo do plano de
polarizagdao pode ser para a direita ou para a esquerda de um observador olhando na
direcdo z>0. No primeiro caso, o material é chamado de destro-rotatdrio, e no segundo,
levo-rotatério. Um exemplo comum de materiais que apresentam atividade dptica, ou seja,

sdo opticamente ativos, é o quartzo na fase cristalina.

Figura 10 - ilustra¢do da atividade dptica. Um feixe de luz polarizado linearmente incide da esquerda para a direita num
meio que apresenta atividade 6ptica. A medida que o feixe se propaga dentro do cristal sua dire¢do de polarizagio é
alterada.

Y

v

N
v

Fonte: Adaptado de [40].

A atividade dptica se deve a diferenca de indice de refracdo para luz polarizada
circularmente: direita e esquerda. Isto é uma consequéncia da simetria da estrutura atdbmica

do meio [40], que neste caso é chamado de simetria chiral. O angulo g é dado por
|
B =(n —nL)%, (1.96)

onde n, e n_ sdo os indices de refragdo para polarizacao circular direita e esquerda,

respectivamente.

2.7 Efeito eletro-giratorio

O efeito eletro-giratério é uma mudanga na atividade dptica provocada pela aplicagao
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de campo elétrico. Esse efeito é descrito por um pseudo-tensor de ordem 3 [43]. Esse

pseudo-tensor é representado por

i ;ll 412 4/13 |
4’21 4’22 4’23
4,31 4’32 4,33 X (1.97)
4,41 4,42 4,43
4’51 §52 §53
é’61 4’62 4163 i

Nos cristais da classe 123, este tensor tem a mesma simetria do tensor eletro-6ptico (¥ ) [43,

44] que sera discutido mais adiante. Apenas os elementos ¢,,, ¢, e ¢, sao diferentes de

zero. Além disso, todos esses elementos sdo iguais.

A contribuigdo do efeito eletro-giratério ao poder rotatério é —iLg“MEAp. Desta

\/§ )”nBTO

forma, a atividade dptica por unidade de comprimento incluindo o efeito eletro-giratério é

[43, 44]

2
=p ——— . E, . 1.98
PP ﬂnmg‘” " (1.98)

2.8 Efeito eletro-optico secundario

A mudanga do indice de refragdo linear induzida por campo elétrico aplicado foi
chamada na sec¢do 2.5 de efeito eletro-dptico linear. Esse efeito é denominado de efeito
eletro-éptico primdrio [21] porque outros efeitos podem mudar o indice de refracdo linear.
Outra forma de mudar o indice de refracdo linear de um cristal é via efeito piezo-elétrico
inverso, onde o campo elétrico aplicado induz deformacgdes no cristal e essas deformacdes
induzem mudanca no indice de refracdo linear via efeito elasto-éptico. Nas silenitas, esses

efeitos sdao caracterizados pelos elementos d,, e p,, dos respectivos tensores [28]. Nas

medidas do coeficiente eletro-dptico das silenitas, esses efeitos aparecem e ndo podem ser

separados. Ao invés de medir r,, é medido r, +p,,d,,. Desta forma, define-se o coeficiente

eletro-dptico efetivo (I ) como sendo
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Ly =T+ Py, . (1.99)

Nos experimentos com campo elétrico estatico, I; é quem é medido. A contribuicdo do

termo p,d,, para I; em geral € muito menor que r,. No caso do BTO, estima-se que p,d,,

seja da ordem de 0,21 pm/V [45] apud [28].
2.9 Formalismo de Jones para a polarizacao

O formalismo de Jones para a polarizacdo é uma ferramenta importante para
descrever matematicamente sistemas onde um feixe de luz polarizado passa por vdrios
elementos dpticos. Dentre esses elementos, tém-se os polarizadores, as placas de meia onda
e quarto de onda. Além disso, é possivel descrever utilizando este formalismo como mudam
as componentes do vetor polarizacdo apods o feixe passar por interfaces e cristais

birrefringentes.

A fim de introduzir esse formalismo, considere uma onda polarizada propagando-se
em uma determinada direcdo que vamos chamar de z. O vetor campo elétrico dessa onda

pode ser escrito como
E =By, + JEyy , (1.100)

onde E,, e E,, sdoas componentes do vetor polarizagdo na diregdo dos vetores unitarios 1

e |, respectivamente. A principio as componentes E, e E, sdo complexas o que implica

gue a equacdo (1.100) descreve ondas polarizadas elipticamente, sendo casos particulares
polarizagao linear e circular. Escrevendo essas componentes na forma exponencial e o vetor

polarizagcdo numa forma matricial, tem-se

E E . ei¢x
o | _ Eo ol (1.101)
Eoy | ||Eoyle®
Essa matriz é chamada de vetor de Jones e descreve o estado de polarizacdo de um feixe

Optico. Para determinar o estado de polarizagdo resultante da combinagao de dois ou mais

feixes polarizados, basta somar os vetores de Jones associados a cada feixe. O estado de
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polarizacdo de um feixe apds passar por um elemento dptico ou uma sequéncia desses
elementos também é determinado usando o formalismo de Jones. Para isso, cada elemento
é representado por uma matriz quadrada de ordem 2. Essas matrizes sao chamadas de

matrizes de Jones. Para exemplificar o uso dessas matrizes, considere a situacdo onde um

. . .| A . . ,la b
feixe cujo vetor de Jones é B passa por um elemento cuja matriz de Jones é e dl 0]

vetor polarizacdo do feixe resultante é

3 )

No caso em que o feixe passa por uma sequéncia de elementos Opticos, o estado de

A a, b, a, b l[a b|A
[B’}:[cn dn}'{cz dj{cl dj{g}’ (1.103)

onde o indice 1 se refere ao primeiro elemento, o 2 ao segundo e assim sucessivamente. Em

polarizacao resultante é

geral o produto de matrizes ndo comuta. Isso implica que a ordem dos elementos dpticos é
importante e, consequentemente, a ordem de multiplicacdo das matrizes que descrevem os

elementos Opticos.

De acordo com as equagdes (1.100) e (1.101), o vetor de Jones ( E,) normalizado de
um feixe polarizado linearmente, com a dire¢do de polarizagdo formando um dngulo 6, com

a direcdo horizontal ( x ) é dado por

E _| %% 1.104
o sing, |’ (1. )

J4 no caso de polarizacdo circular, temos

1
E, { } (1.105)

1

onde os sinais + e - se referem a polarizagdes circulares esquerda e direita,

respectivamente.
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Como exemplo de matrizes de Jones, tem-se

10
{0 O} eixo de transmissao na horizontal

Polarizador linear (1.106)

{0 J eixo de transmissao na vertical

De interesse especial nessa tese, temos as placas birrefringentes que sao caracterizadas por
possuirem indices de refracdo diferentes para direcbes de polarizacdo diferentes. Para
ilustrar, considere a situagdo representada Figura 11, onde um feixe incide normalmente
numa placa birrefringente e se propaga na diregao z [42]. A placa possui indices de refracdo

n, e n, nas diregbes s e f , respectivamente, sendo n, >n, . Os indices s e f se referema

lento (“slow”) e rapido (“fast”), termos que estdo relacionados com a velocidade de
propagac¢ao da luz para polarizagao paralela ao eixo lento ser menor que para paralela ao
eixo rapido, pois n.>n,. x, y e z sdo diregdes fixas no sistema de referéncia do
laboratdrio. O angulo formado pelo eixo s e a direcdo x é y . Para determinar o estado de
polarizacdo do feixe apds passar por essa placa é necessario determinar a diferenca de fase
entre as duas componentes do vetor polarizagao introduzida pela placa. Essa diferenga de
fase esta associada a diferenca entre os indices n, e n,. Como resultado final, tem-se a
matriz de Jones dada pela equac¢do (2.107), que é funcdo do angulo v e do parametro

retardacdo de fase (I") dado pela equacdo (2.108) [34, 42].

e ' cos? y +e'"Isen’y —isen £sen(2 w)
W (y,T) = - 2 . (1.107)
—isen Esen(z w) e Msen?y +e' "D cos?y
ol 27l
F:(ns—nf)?:T(ns—nf). (1.108)

O parametro I' depende da diferenca de indice de refracdo entre os eixos rapido e lento da
placa birrefringente e do comprimento do cristal na direcdo de propagacdo do feixe. A

frequéncia angular serd fixa em nosso estudo.
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Figura 11 — representagdo da placa birrefringente. O eixo lento forma um angulo ¥ com a diregdo x fixa no sistema de
referéncia do laboratério.

Cristal

Feixe incidente

Fonte: Autor, 2012. Adaptado de [42].

Além dos elementos opticos, as matrizes de Jones também sdo utilizadas para
descrever o comportamento do feixe ao passar por interfaces, isto é, para levar em conta a
perda na energia do feixe transmitido por conta da reflexdao. Estamos interessados aqui no
comportamento do feixe transmitido pela interface. Identificando a componente do vetor
polarizagao paralela ao plano de incidéncia como horizontal e a componente perpendicular a

esse plano como vertical, a matriz de transmissdo é dada por

t 0
T:L; t] (1.109)

onde t, e t, sdo definidos pelas equacdes (1.77) e (1.75), respectivamente. Dado um feixe

A
cujo vetor de Jones é {B}’ o estado de polarizacdo desse feixe apds passar pela interface

caracterizada pela matriz (1.109) é
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t, 0J[A] [t,A
. 120

No caso de incidéncia normal, a intensidade transmitida (1 ) é proporcional a |E|2.

Assim, a menos de uma constante de proporcionalidade,
[ 2 2
| =E"-E=[E,[" +|E,| - (1.111)

Conforme discutido, a atividade &ptica ocasiona a rotacdo do vetor polarizagdo.
Vamos descrever esse efeito no formalismo de Jones utilizando a matriz de rotagdo de um

vetor. Temos que a matriz que rotaciona um dado vetor de um angulo s é [46]

R{ cos() J?sen(ﬂ)}’ (1112)

+sen(S) cos(f)

onde os sinais positivo no elemento R, e negativo no elemento R,, indicam que a rotagdo é
no sentido anti-horario. Caso a rotacdo seja no sentido horario, os sinais desses elementos
sdo trocados. Desta forma, para um feixe que se propaga num cristal que apresenta
atividade Optica, o angulo de rotacdo do vetor polarizacdo na saida do cristal é dado pelo
produto da atividade dptica por unidade de comprimento incluindo o efeito eletro-giratdrio,

equacdo (1.98), com a espessura do cristal na direcao de propagacdo, ou seja,

B=pl. (1.113)
2.10 Conducgao de eletricidade nos solidos

Os cristais fotorrefrativos sao fotocondutores e eletro-dpticos o que significa que
podem conduzir eletricidade com incidéncia de luz e tem seus indices de refracdo lineares
alterados pela presenca de um campo elétrico, respectivamente. O efeito fotorrefrativo é a
combinagcdo dessas duas propriedades: é a modulagdo do indice de refracdo linear do
material com a incidéncia de luz de comprimento de onda adequado [22]. Essa combinacdo
de efeitos estd diretamente relacionada com as caracteristicas do cristal conduzir
eletricidade com a incidéncia de luz e o meio apresentar o efeito Pockels. A fim de

compreender essa combinagdao de efeitos faremos a seguir uma abordagem sucinta aos
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mecanismos de conducdo elétrica em sdlidos.

Eletricamente falando, os materiais podem ser classificados como condutores,
isolantes ou semicondutores. A qual classe um dado material pertence pode ser
determinada utilizando a quantizacdo de energia da mecanica quantica e o principio de
exclusdo de Pauling. Os atomos isolados apresentam niveis de energia discretos os quais os
elétrons podem ocupar. De acordo com o principio da exclusdo de Pauling, cada estado
quantico é ocupado por apenas um elétron. Quando os d&tomos sdo reunidos para formar um
dado material, as fungGes de onda dos dtomos isolados se superpdem. Nesta configuragdo, o
principio da exclusdo de Pauling ainda exige que cada elétron ocupe um estado quantico
diferente. Formam-se, entdo, bandas de energia. Essas bandas contém vdrios niveis
individuais de energia muito préximos entre si. A Figura 12 ilustra um caso hipotético de um
sélido, onde se observa quatro bandas de energia e dentro dessas bandas varios niveis de
energia (detalhe na figura). Entre as bandas, existem lacunas (“gap” no inglés) de energia
proibidas, o que significa que um elétron ndo pode assumir valores de energia nessas

lacunas.

Figura 12 - niveis de energia para um sélido.

A
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ENERGIA

Lacuna
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Fonte: Adaptado de [47].
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2.10.1 Isolantes

O isolante é um material por onde ndo flui uma corrente elétrica direcionada. Nesses
materiais, conforme Figura 13, o nivel ocupado de maior energia coincide com o topo de
uma banda, chamada de banda de valéncia por ser ocupada pelos elétrons de valéncia dos
atomos isolados. Essa banda é separada da banda ndo ocupada acima dela, chamada de
banda de condugdo, por uma lacuna de energia considerdvel — E,. E, € muito maior que a
energia térmica (k,T, onde k, é a constante de Boltzmann e T a temperatura) de uma
particula a temperatura ambiente. A razdo pela qual esses materiais ndo conduzem corrente
elétrica se deve ao fato de que todos os niveis de energia estdo preenchidos até o topo da
banda de valéncia. Ao aplicar um campo elétrico a esse material, os elétrons ficam sujeitos a
acdo de uma forca elétrica, e a principio teriam sua energia cinética aumentada. Porém,
todos os niveis de energia permitidos até a banda de valéncia estdo ocupados. A banda de
condugdo esta separada da de valéncia por E,. O valor de E, para isolantes é da ordem de 5
eV. Desta forma, os elétrons da banda de conduc¢do ndo sdo excitados termicamente ou
eletricamente para a banda de conducdo, e assim ndo podem ter as suas energias cinéticas
aumentada pelo campo elétrico aplicado e dar origem a uma corrente elétrica direcionada.

Por isso, esses materiais sdo chamados de isolantes.

Figura 13 — diagrama de energia de um sdlido isolante.

A

ENERGIA
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Fonte: Adaptado de [47].
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2.10.2 Condutores

J4 nos condutores, conforme Figura 14, o nivel de energia mais alto ocupado se
encontra no interior de uma banda. Atribuindo o nivel de energia mais baixo dessa banda a
energia E = 0, segue que, na temperatura do zero absoluto, a energia do nivel mais alto

ocupado é a energia de Fermi (E.). Nesta temperatura, todos os estados quanticos
permitidos aos elétrons com energia menor que E_ estao ocupados. Por outro lado, todos
os estados com E > E. estdo vazios. Para T >0, a probabilidade de se encontrar um estado

de energia E ocupado é dada por

1

f(E) = eE-ERkgT 17

(1.114)

onde k, é a constante de Boltzmann. Desta forma, como existem muitos estados vazios

dentro dessa banda, é possivel que os elétrons dessa banda absorvam energia elétrica
proveniente de um campo elétrico aplicado e se movimentem, pois os elétrons podem

ocupar estados de maior energia dentro dessa banda.

Figura 14 — diagrama de energia de um condutor de eletricidade.
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Fonte: Adaptado de [47].
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2.10.3 Semicondutores

Por outro lado, conforme Figura 15, os semicondutores tem uma estrutura de bandas
semelhante a dos isolantes. Porém, a largura da banda proibida é pequena o suficiente para
permitir que elétrons da banda de valéncia sejam excitados termicamente a banda de
conducdo. Uma vez que os elétrons estejam nesta banda podem se movimentar na presenca
de um campo elétrico aplicado. Como exemplo, nos semicondutores de silicio a largura da

banda proibida é da ordem de 1,1 eV.

Figura 15 — diagrama de energia de um semicondutor. A largura da banda proibida entre a banda de valéncia e a banda
de condugdo é pequena o suficiente para que elétrons possam ser excitados termicamente da banda de valéncia para a
banda de condugdo.

A

Banda de
condugao

Banda de °
valéncia

ENERGIA

Semicondutor

Fonte: Adaptado de [47].

Os mecanismos de conducdo de eletricidade nos semicondutores sdo muito
interessantes do ponto de vista fisico e tecnoldgico. Num semicondutor nominalmente puro,
também chamado de intrinseco, onde ndo existe dopante, quando um elétron é excitado da
banda de valéncia para a banda de conducdo, a banda de valéncia fica com auséncia de um
elétron. O elétron na banda de conducao fica livre para se movimentar. Além disso, o buraco
que ficou na banda de valéncia devido a auséncia desse elétron se comporta como uma
particula de carga “+e”. Para descrever a condutividade elétrica desses materiais, o

movimento dos buracos deve ser considerado. Um fato muito interessante nos
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semicondutores é que a sua condutividade elétrica pode ser controlada com a substituicdo
de alguns ions da rede cristalina por outros de tamanhos aproximadamente iguais, mas
valéncia diferente. Esse processo é chamado de dopagem. Isso implica no surgimento de
alguns niveis de energia localizados na banda proibida. Esse fato pode facilitar a conducdo
de eletricidade tanto por elétrons quanto por buracos. Quando o novo dtomo tem valéncia
maior que os dtomos da rede, niveis de energia com elétrons surgem na lacuna, conforme
Figura 16 — a, onde este nivel tem uma energia E, abaixo da banda de valéncia. Esses
elétrons sdo facilmente excitados termicamente para a banda de condugdo, onde ficam
livres para se movimentar. Esse tipo de semicondutor é chamado de tipo n. No caso da
dopagem com atomos de valéncia menor, surgem niveis aceitadores de elétrons na lacuna,
conforme Figura 16 — b, onde este nivel tem energia E, acima do todo da banda de
conducdo. Elétrons sdo facilmente excitados da banda de valéncia para esses niveis, e a
banda de valéncia fica com auséncia de elétrons, ou excesso de buracos. Neste caso, o
semicondutor é chamado do tipo p. A condutividade elétrica dos semicondutores também
pode ser alterada com a incidéncia de luz de comprimento de onda adequado, pois elétrons
e/ou buracos podem ser excitados ao absorverem a energia de fdtons incidentes. Um
exemplo de semicondutor do tipo n é o silicio dopado com atomos de fésforo (representado
por P na tabela periddica). O silicio tem valéncia 4 e o fosforo 5. No caso de semicondutor do
tipo p, tem-se o silicio dopado com atomos de aluminio (representado por Al na tabela

periddica). Nesse caso, o atomo de aluminio tem valéncia 3.

Figura 16 — diagrama de energia para semicondutores do tipo a) n; b) p.

Banda de conducgao

@
@ o) (o) OOOOOOOOOOOOOOOOOOOOT a

Banda de valéncia

Fonte: Adaptado de [47].
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2.10.4 Cristais fotorrefrativos

Os mecanismos de conducdo elétrica nos semicondutores servem de base para
explicar os cristais fotorrefrativos. Esses cristais possuem uma banda de valéncia separada
da banda de condugdo por uma lacuna tipica de materiais isolantes. Porém, possuem
defeitos que sao intrinsecos ao processo de fabricagao do cristal. Tais defeitos podem ser
atomos ausentes na rede cristalina ou atomos ocupando a posi¢dao de outros na estrutura
[22]. Nesse caso, os defeitos sdo chamados de intrinsecos. Quando os defeitos sdo criados
propositadamente, dopando o cristal, os defeitos sdo chamados de extrinsecos. Como
exemplo, tem-se a dopagem do niobato de litio (LiNbO3) com ferro (Fe). Apesar do nome
defeito soar estranho, esses defeitos sdo vitais ao efeito fotorrefrativo. Os defeitos criam
estados de energia localizados entre a banda de valéncia e a banda de conducdo do cristal
de forma semelhante aos condutores dopados discutido acima. Os portadores de carga
nesses estados podem ser excitados a banda de condugdo e/ou valéncia através de luz de
comprimento de onda adequado. Para isso, € necessario que a energia do féton incidente
coincida com a diferenca de energia de um estado localizado e a energia do topo da banda
de conducdo, no caso de excitacdao de elétrons, ou a energia do topo da banda de valéncia,

no caso de buracos.

Nesta tese estamos particularmente interessados no cristal Bi;;TiO, (BTO) que
pertence a familia das silenitas. Esses cristais sdo fotorrefrativos e tém sido estudados
extensivamente. Tém sido estudados para aplicacdes como processamento de sinais dpticos,
processamento de imagens, holografia dinamica e interferometria para medidas de vibracao
e deformacdo [48]. A familia das silenitas consiste dos cristais Bi1,Si0», Bi12GeOyg e Bii»TiO5g.
Esses cristais sdo fotocondutores, apresentam atividade Optica, e os efeitos eletro-dptico,
piezo-elétrico, elasto-dptico e eletro-giratdrio [21]. A Figura 17 mostra o diagrama de niveis
de energia do BTO apresentado por Frejlich e colaboradores em 2007 [12]. Conforme se
observa, existem varios niveis de energia localizados entre a banda de valéncia e a banda de

condugao.
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Figura 17 — niveis de energia na banda proibida do cristal BTO.
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Fonte: Frejlich e colaboradores, 2007 [12].

Uma vez que os elétrons sdo excitados para a banda de condugdo e/ou os buracos
para a banda de valéncia, esses portadores de carga podem se movimentar por difusdo e/ou
arraste. A difusdo é o movimento dos portadores de carga devido a variagdo da
concentragdo com a posicdo. Ja o arraste é o movimento dos portadores de carga devido ao
campo elétrico. O movimento dos portadores de carga por difusdo e/ou arraste da origem a

corrente elétrica no material. A corrente de arraste (J, ) é dada por
J, =oE, (1.115)

onde o ¢é a condutividade elétrica e E o campo elétrico total. E é a soma do campo
elétrico aplicado ao cristal com o campo criado por possivel distribuicdo ndo-homogénea de
cargas no meio. Nos materiais em que existe movimento simultaneo de elétrons e buraco, a
condutividade é a soma da condutividade devida aos elétrons com a devida aos buracos. Em

termos das mobilidades dos portadores de carga, a condutividade total do meio é [49]
o =e(nyu, + pozup) , (1.116)

onde e é o médulo da carga do elétron, n, a densidade de elétrons na banda de condugao,

#, a mobilidade dos elétrons, p, a densidade de buracos na banda de valéncia e 4, a
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mobilidade dos buracos. A corrente de difusdo, em uma dimensdo, é [49]

Jar = €D, d%(xx) +eD, d’;ix) , (1.117)

onde D, e D, sdo os coeficientes de difusdo para elétrons e buracos, respectivamente, e

p(x) e n(x) as densidades de buracos e elétrons na posicdo x.

Os mecanismos de transportes comentados acima junto com a possibilidade de
modular o indice de refracdo do meio via campo elétrico fazem dos cristais fotorrefrativos
meios muito interessantes para aplicagdes. No caso da holografia [22, 42, 50], um padrdo de
luz modulado, em geral o resultado da interferéncia de dois feixes mutuamente coerentes, é
incidido no material. As regides do padrao que apresentam intensidades maiores irdo excitar
mais elétrons e/ou buracos para as bandas de conducdo e/ou valéncia do que as regides de
intensidades menores. Isso origina uma distribuicdo de cargas ndo-uniforme no meio.
Considerando, por simplicidade, que nao existe campo elétrico aplicado, surgird uma
corrente elétrica de difusdo no material, pois de acordo com a equacdo (1.117) os
portadores de carga migrardo das regides de maior concentracao para as regides de menor
concentragdo. Isso implica numa assimetria na distribuicao de cargas no meio e origina um
campo elétrico modulado espacialmente. Esse campo por sua vez, interage com o meio e via
efeito Pockels modula o indice de refracdo do mesmo. Removendo os feixes dpticos essa
modulacdo espacial do indice de refracdo pode permanecer gravada no material por
periodos de fragdes de segundos até anos. Ao incidir um feixe éptico no meio, a modulagao
de indice de refracdo funciona como uma grade de difracdo. No caso de o feixe incidente
tiver as mesmas caracteristicas de um dos feixes que foi utilizado para gravar o padrao, a
difracdo desse feixe resulta num feixe com as mesmas caracteristicas do outro utilizado na
gravacao. Esse procedimento é utilizado na holografia para a reconstituicio de imagens.
Uma caracteristica interessante é que a intensidade dos feixes utilizados para gravar o
padrdo de luz no meio ndo precisa ser alta. Em alguns materiais, pode ser da ordem de

alguns mW/cm? .

A aplicagao de um campo elétrico externo ao meio durante o processo de gravagao

holografica pode favorecer o transporte de cargas. Porém, iluminagcdo ndo-uniforme e
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resisténcia nos contatos elétricos entre a amostra e os eletrodos implicam num transporte
de cargas ndo-homogéneo que por sua vez resulta numa distribuicdo ndo-homogénea de
cargas [20]. O resultado dessa distribuicdao é a criagdo de um campo elétrico interno a
amostra que tem sentido oposto ao aplicado. Esse campo é chamando de campo elétrico de

blindagem (em inglés “electric screening field”) e serd representado por E_ . A
consequéncia desse campo é o enfraquecimento do campo elétrico aplicado. A figura a
seguir é o resultado da simulacdo de Frejlich [22], onde um feixe com perfil gaussiano incide
num meio fotorrefrativo. De acordo com a equacdo (1.116), nas regides de maior

intensidade, a condutividade (o ) é maior. Assumindo que a densidade corrente é constante

ao longo da amostra, temos a relagao
J(X) = o(X)E(x) =cte. (1.118)

Isso implica que nas regides onde a condutividade é maior, o campo elétrico é menor,
conforme representado na Figura 18. Nesta situagdo, o campo no interior da amostra nao é
dado simplesmente pela razdo entre a diferenca de potencial elétrica aplicada aos eletrodos
e a distancia entre os mesmos. Desta forma, para levar em conta o campo elétrico de
blindagem, é introduzido um fator adimensional ¢ que multiplica o campo elétrico aplicado.
Esse fator é chamado de fator de blindagem e varia de 0 a 1. Nas regides da amostra onde o
campo elétrico total é préximo do aplicado, & é préximo de 1, e onde o campo de
blindagem é intenso, & é proximo de 0. Por ser muito dificil de calcular &, esse parametro

deve ser determinado experimentalmente o que pode ser feito medindo grandezas

conhecidas e comparando com os resultados experimentais, sendo o parametro ¢ ajustado

para fornecer os resultados conhecidos.
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Figura 18 — simula¢do de um feixe Optico com perfil gaussiano (curva 1) incidindo num cristal fotorrefrativo. A
condutividade elétrica do meio (o) segue a distribuicdo de intensidade. Isto implica num campo elétrico ndo-uniforme.
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Fonte: Frejlich, 2006 [22].

2.11 Efeito fotocromico

O efeito fotocromico é a dependéncia do coeficiente de absorcdo linear com a
intensidade do feixe. Esse efeito se deve a populacdo de niveis de energia vazios mais
proximos a banda de valéncia (niveis rasos). Um estudo detalhado desse efeito nos cristais
BTO foi realizado por dos Santos e colaboradores em 2007 [51]. Neste trabalho foi verificado
qgue iluminando o cristal com radiacdo de comprimento de onda 514,5 nm o cristal fica
escuro nas regioes iluminadas. Isso se deve a populagdo de centros vazios mais préoximos a
banda de conduc¢do o que aumenta o coeficiente de absor¢dao nos comprimentos de onda
correspondentes. Na ref. [22], tem-se uma fotografia do cristal iluminado com radiacdo de

comprimento de onda de 532 nm.
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2.12 Técnicas para determinacio do coeficiente eletro-optico
efetivo e do coeficiente de blindagem do campo elétrico

aplicado das silenitas

O coeficiente eletro-6ptico efetivo (r,) € um parametro fundamental dos cristais

silenitas do ponto de vista de aplicagcdes. Para determinar este parametro das silenitas, um
dos métodos mais usados é o proposto por Henry e colaboradores [18]. A teoria por trds
deste procedimento se baseia na mudanca do estado de polarizagao de um feixe polarizado
linearmente incidente no cristal. Essa mudanca se deve a atividade 6ptica e a birrefringéncia
induzida pelo campo elétrico aplicado. Em geral, o estado de polarizagao do feixe ao sair do
cristal é eliptico. Manipulando matematicamente a elipticidade (razdo entre o eixo menor e
maior da elipse) desse feixe, os autores chegaram numa expressao simples para determinar

r

ef

descrita abaixo juntamente com o procedimento experimental. Essa configuracdo
também pode ser utilizada para determinar o coeficiente de blindagem (&) do campo
elétrico aplicado. Para isso, é necessdrio saber o valor de r, e ajustar a teoria aos resultados
experimentais com ¢ sendo o parametro de ajuste. Além disso, os autores obtiveram uma

expressao para a intensidade do feixe transmitido pelo cristal colocado entre um polarizador

e um analisador. Essa expressao também poderia ser utilizada para determinar r, . Porém, o

procedimento experimental e a analise dos resultados requerem maiores esforgos.

O aparato experimental proposto por Henry e colaboradores [18] é representado na
figura a seguir. Este é composto por uma fonte de luz (S), um monocromador (M), uma lente
(L), um diafragma (D) para controlar a area iluminada do cristal, um polarizador (P;) para
controlar a direcdo de polarizacdo do feixe incidente, o cristal em estudo sob acdo de campo

elétrico aplicado (E,,), um analisador (P, - segundo polarizador) e uma fotomultiplicadora

conectada a um sistema de registro de dados.
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Figura 19 — aparato experimental proposto por Henry e colaboradores para determinar o coeficiente eletro-éptico.

1
o
“ | E
o ] Tracer
S M L D F‘1 BSO Pz PM

Fonte: Henry e colaboradores, 1986 [18].

O procedimento experimental consiste em rotacionar o analisador P, para determinar
as intensidades maxima e minima transmitidas, para duas orientacdes de polarizacdo do
feixe incidente no cristal rotacionadas de 45°. Em outras palavras, escolhe-se uma
orientacdo (@) arbitrdria para a polarizacdo do feixe incidente (P;) e medem-se as

intensidades maxima (1., ) € minima (1) transmitida por P,. Com isso, determina-se a

méax

visibilidade V, para esta orientacdo definida pela equagdo (2.119). Rotacionando o

polarizador P; de 45° com relacdo a orientacdo anterior (), o procedimento é repetido e

V,..s. determinado para esta orientagdo. Apesar de o feixe incidente ser polarizado

linearmente, apds o cristal o feixe dptico é elipticamente polarizado devido a birrefringéncia

induzida no cristal pelo campo elétrico aplicado.

v, = Jna oo (1.119)

Imé1><+|m|’n

Uma vez determinados V, e V, ., substitui-se esses valores na equagdo (2.120) para

determinar &. Apods isso, r, é calculado através da equagdo (2.121).
st LY
V) +V7 e =1+(l—?sinc2 Ej . (1.120)

Na equagao acima,

5:27”n3r41Eyd (1.121)
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p=\5*+p*, (1.122)

onde § e p sdo as diferencas de fase introduzidas apenas pela birrefringéncia induzida e
atividade Optica, respectivamente. ,° é duas vezes o angulo pelo qual a direcio de
polarizagao de um feixe polarizado linearmente é rotacionada. 2 é o comprimento de onda
do feixe no vacuo, n o indice de refragdo sem campo elétrico aplicado, r,, o coeficiente
eletro-6ptico em questdo, E, o campo elétrico aplicado e d a espessura do cristal na
direcdo do campo elétrico aplicado. O produto E,d é a diferenca de potencial aplicada ao
cristal. Apesar de o trabalho de Henry falar da medida de r,,, é o coeficiente eletro-6ptico

efetivo (r,) quem é medido, conforme discutido na se¢do 2.8. Nos casos em que 4 €

pequeno, sinc*(¢/2) =1 que implica em
2
V7 4V} e ;1+(1——j . (1.123)

Nessas situacdes, o e, consequentemente a atividade dptica, ndo precisa ser conhecida.

Embora o experimento acima seja relativamente simples, possui alguns
inconvenientes. O fato de a direcdo do feixe dptico ser normal as faces do cristal pode
introduzir erros nas medidas, pois as multiplas reflexdes nas faces do cristal serao
detectadas [19, 20]. Outro inconveniente esta relacionado com o campo elétrico de

blindagem (“electric screening field” - E_, ). Conforme subsec¢do 2.10.4, quando um material

scr

fotorrefrativo € submetido a E,,, o material responde criando um campo elétrico interno

chamado de campo de blindagem. Este campo estd relacionado com transporte de carga
nao-homogéneo [20] que resulta em acumulac¢do de cargas. A origem desse transporte nao-
homogéneo de cargas esta na iluminagdo nao-homogénea do cristal e a resisténcia nos
contatos elétricos entre o cristal e os eletrodos. A existéncia deste campo elétrico de
blindagem fica clara ao comparar modelos tedricos com resultados experimentais obtidos

com E, . Tem sido demonstrada a necessidade de introduzir um fator adimensional (¢)

multiplicando o campo elétrico aplicado para levar em conta E_, [22-24]. O parametro ¢&

scr
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varia de 0 a 1 e espera-se que dependa da distribuicdo da intensidade do feixe dptico, do
comprimento de onda e do campo elétrico aplicado [19, 21]. O parametro ¢ pode ser
determinado utilizando o experimento de Henry. Para esta finalidade, é necessario saber o

valor de r, . O procedimento de medida de r, € realizado, mas o parametro de ajuste é ¢&.

Tem sido verificado que este parametro é sensivel as condi¢gdes experimentais. Desta forma,
ao aplicar este parametro para descrever resultados experimentais, por exemplo, de
gravacao hologréfica, discrepancias podem ser observadas nos casos onde os feixes de

gravacao incidem obliqguamente no cristal.

Existem outras técnicas na literatura para a determinagdo de r, e &. Essas sao na

verdade variacdes do método proposto por Henry e colaboradores [18]. A configuracao
experimental basica é a do cristal sob acdo de campo elétrico entre um polarizador e um
analisador, conforme Figura 19. No método proposto por Grunnet-Jepsen e colaboradores
[23], é utilizado um campo elétrico alternado na forma de onda quadrada para eliminar o

campo elétrico de blindagem nas medidas de r,. A determinagdao desse parametro se da

analisando a intensidade do feixe transmitido pelo sistema polarizador-cristal-analisador, e
ajustando a teoria aos resultados. No procedimento de Papazoglou e colaboradores [28] a

determinacdo de r, € realizada encontrando o valor de E,, para o qual a elipticidade do

feixe emergente é nula. Efremidis e colaboradores [21] mediram a intensidade do feixe

transmitido pelo sistema em fungdo da direcao do analisador. r, foi determinado ajustando

a teoria aos resultados experimentais. Em todos esses casos, a direcdo do feixe dptico é
normal as faces do cristal como no experimento de Henry e, dessa forma, apresentam os
mesmos inconvenientes ao aplicar o parametro ¢ a experimentos de gravag¢ao holografica

onde a incidéncia é obliqua.

2.13 Revisdo bibliografica relacionada a medida do

coeficiente eletro-doptico do BTO

O coeficiente eletro-6ptico é um dos parametros mais importantes para aplicacdo das

silenitas. Alguns trabalhos reportam a medida do coeficiente r,. Porém, como o efeito
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eletro-dptico linear aparece junto com os efeitos eletro-6pticos secundarios, é medido o

coeficiente eletro-optico efetivo r,. Conforme discutido na se¢do 2.8, estimativas indicam
que a contribuicdo do efeito eletro-6ptico secundario para r, no caso do cristal Bi;;TiO5

(BTO) é muito pequena (~0,2 pm/V). Conforme Johnston [52], existe a possibilidade do
coeficiente eletro-6ptico depender do comprimento de onda. Alguns trabalhos reportam a
medida de r, do cristal BTO em comprimentos de onda especificos [4, 19]. Os valores

encontrados diferem significativamente. Recentemente, a dispersdo de r, no BTO tem

gerado discussdao na literatura. Conforme Figura 20, Papazoglou e colaboradores [28]
mostraram em 1997 que ndo existe dispersdo deste coeficiente na regido do espectro

compreendida entre 575 nm e 700 nm. Neste trabalho, r, apresentou um valor médio de
~5,5 pm/V. Em 2006, Chmyrev e colaboradores [53] obtiveram I, =58+0,4pm/V

independente do comprimento de onda na regido visivel do espectro. Ja Efremids e

colaboradores [21] apresentaram em 2009 (Figura 21) dispersdao consideravel de r, na

regido do espectro compreendida entre 500 nm e 800 nm. Neste trabalho, r, varia de ~5,75

7 Cef
pm/V a 3,0 pm/V neste intervalo de comprimento de onda. Porém, conforme Figura 22, em

2011 de Oliveira e colaboradores [29] mostraram ndo haver dispersdo de r, entre ~500 nm

e ~650 nm. r, apresentou um valor médio préximo de 5,5 pm/V corroborando com o

€l

trabalho de Papazoglou. Os autores sugerem que a dispersdo aparente de r, nas medidas de

Efremidis pode estar relacionada com a possibilidade dos polarizadores ndao serem
adequados para determinada faixa de comprimento de onda, e a intensidade do feixe
incidente que pode induzir uma densidade alta de elétrons na banda de condugdo, e

consequentemente a criacdo do campo de carga espacial, que é oposto ao aplicado.
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Figura 20 — coeficiente eletro-optico efetivo em fungdo do comprimento de onda.
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Fonte: Papazoglou e colaboradores, 1997 [28].

Figura 21 — de interesse nesta figura o coeficiente eletro-6ptico que é representado pela linda cheia com circulos
cheios.
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Fonte: Efremidis e colaboradores, 2009 [21].
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Figura 22 - coeficiente eletro-6ptico efetivo em fungdo do comprimento de onda para o cristal BTO nominalmente puro e
dopado. De interesse especial nesta tese é o BTO nominalmente puro.
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Fonte: de Oliveira e colaboradores, 2011 [29].

Nesta tese realizamos a medida de r, em 780 nm utilizando um procedimento
diferente onde o feixe incide obliguamente na amostra. Além da medida de I; de forma

simples, nosso procedimento permite a determinacdo do coeficiente de blindagem do
campo elétrico aplicado. Verificamos que este coeficiente é muito sensivel as condi¢des

experimentais.
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3 Modelo

3.1 Introducao

O efeito eletro-éptico linear, que implica na dependéncia linear do indice de refracao
linear do meio com o campo elétrico aplicado, é amplamente utilizado em sistemas que
necessitam modular a intensidade e/ou fase de feixes dpticos. No caso dos moduladores de
amplitude, utiliza-se um cristal eletro-éptico sob acdo de campo elétrico aplicado entre dois
polarizadores, conforme Figura 23 a seguir. Nesta figura, um feixe de luz ndo polarizado
incide em um polarizador linear para tornar o feixe polarizado linearmente. Logo apds, o
feixe passa pelo cristal eletro-dptico que estd conectado a uma fonte de tensdo elétrica
controlada para submeter o cristal a campo elétrico. Como o cristal é eletro-6ptico, se torna
birrefringente sob acdo desse campo. Na figura é representada a orientacdo dos eixos rapido
e lento em analogia a placa birrefringente. Desta forma, o estado de polarizagdo do feixe é
alterado. Um segundo polarizador é utilizado apds o cristal. A intensidade do feixe resultante
é fungao do campo elétrico aplicado, uma vez que as componentes do vetor polarizagao nas
direcdes paralela e perpendicular ao eixo de transmissdao desse segundo polarizador sao

fungdes desse campo.
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Figura 23 - representa¢do de um modulador de intensidade éptica. Um feixe de luz ndo polarizado incide em um
polarizador linear. Logo apds o feixe polarizado linearmente atravessa o cristal sob agdo de campo elétrico controlado.
Como o cristal se torna birrefringente pela agdo do campo, o estado de polarizagdo do feixe é alterado. O feixe resultante
passa por um segundo polarizador que dependendo do valor do campo elétrico aplicado pode absorver totalmente o
feixe.

“Fast” “Slow”
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Input / \ N Y [\ A\
beam A /\ l\\ \\

R\
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| —I\_/
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?ﬁlgglz:; @ (r = %) polarizer
retardation (I 10 y)

plate
Fonte: Yariv, 1997 [42].

Neste trabalho, estudamos a modulacdao da intensidade do feixe numa configuracao
onde um feixe polarizado linearmente incide obliquamente num cristal eletro-éptico sob
acdo de campo elétrico aplicado. Como no caso da Figura 23, o cristal muda as componentes
do vetor polarizacdo devido a birrefringéncia induzida. Porém, agora temos que levar em
conta os coeficientes de transmissdo nas faces do cristal, pois, conforme discutido na segao
2.2.1, em incidéncia obliqua os coeficientes de transmissdo para polarizacdo paralela e
perpendicular ao plano de incidéncia sdo diferentes. Nosso interesse é apresentar um

procedimento alternativo para realizar a medida do coeficiente eletro-6ptico efetivo (r, ) do
cristal e determinar o fator de blindagem (¢ ) do campo elétrico aplicado. Apesar de neste

procedimento realizarmos a modula¢cdao da amplitude do feixe, ndo queremos propor este
procedimento como uma forma alternativa de modula¢do de amplitude, uma vez que essa

situacdo apresentaria varias desvantagens comparada com as técnicas ja utilizadas.

3.2 Desenvolvimento do modelo

O problema inicial consiste em determinar a intensidade do feixe transmitido pelo

cristal submetido a campo elétrico aplicado (E,,). De acordo com a Figura 24, um feixe,

polarizado linearmente, incide obliguamente no cristal formando um angulo de incidéncia

Instituto de Fisica — UFAL



75

6, . Todos os angulos sdo medidos com relagdo a normal a amostra. O angulo de refragdo é
0, . Ja na interface cristal-ar, conforme pode ser deduzido da figura, o angulo de incidéncia é
0, . Consequentemente, o angulo de refragcdo nessa interface é igual ao de incidéncia na

interface ar-cristal, ou seja, 6, .

Da Figura 24, temos que, por conta da incidéncia obliqua, a distancia percorrida pelo
feixe dentro do cristal ndo é simplesmente a espessura do cristal L. Para calcular essa

distdncia que vamos chamar de l;, temos que levar em conta a refracdo do feixe na

interface ar-cristal. De acordo com a lei de Snell (equagdo (1.63)), temos que o angulo

interno de propagagao esta relacionado com o angulo de incidéncia 6, por

send, = —1, (1.124)

onde foi assumido que o indice de refracdo do ar é 1. Assim, |, é dado por

Lt (1.125)
cos 6, sen’6),

ef
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Figura 24 - feixe polarizado linearmente incidindo obliqguamente num cristal fotorrefrativo submetido a campo elétrico
aplicado. Os angulos sao medidos com relagdo a reta normal a interface. Os angulos de incidéncia e refra¢do na interface

ar-cristal sdo 6, e 6,, respectivamente. Ja na interface cristal-ar, os angulos de incidéncia e refragdo sdo 6, e 6,
respectivamente.

I

i

Feixe transmitido
Reta normal a interface

Feixe incidente Cristal

Fonte: Autor, 2013.

Figura 25 — feixe incidente no cristal polarizado linearmente. Esse feixe forma um angulo 6, com a dire¢do horizontal que
é paralela ao plano de incidéncia.

Vertical

ey

>

Horizontal

Fonte: Autor, 2013.

Para descrever o comportamento do feixe éptico ao passar pelo cristal que se torna
birrefringente pela aplicacdo de campo elétrico, vamos utilizar o formalismo de Jones

apresentado na secdo 2.9. Vamos considerar um feixe polarizado linearmente, cuja direcdo
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de polarizagdo forma um dngulo 6, com a dire¢do horizontal, conforme Figura 25. De acordo

com a equacao (1.104), o estado inicial de polariza¢do do feixe é

O (1.126)
° | sing, | :

Da equacado (1.109), a matriz de Jones para a transmissao na interface ar-cristal é dada por

t 0
Tae =[ ot } (1.127)

s,a—C

onde o indice a—c implica que estamos utilizando os indices apropriados para esta

interface nas equacdes (1.75) e (1.77). Nessas equagdes, n, e n, se referem aos indices de

refracdo do ar (n, ) e do cristal (ny, ), respectivamente. t,, . e L, .. sdo dados a seguir.

2N, Ng1q COS 6,

t =
p,a—>c 2 2 2 2
Ngro COSO, + N, 4/Ngro — NS SENTH,
N N (1.128)
2n,, cos 6,

ts,a—»c - 2 2 2
N, €0S6, ++/Ngro —N,SEN"H,

Seguindo o formalismo de Jones, o estado de polarizacdo do feixe imediatamente apds
cruzar a interface ar-cristal é o produto da matriz de Jones para interface (equagao (1.127))
pelo estado de polarizacdo do feixe imediatamente antes da interface (equacdo (1.126)), ou

seja,

E =T, E,. (1.129)

ac ~ 'a—cC

Uma vez que o feixe estad se propagando no interior do cristal, sofre acdo da atividade déptica

e da birrefringéncia induzida por E, , o que altera o estado de polarizagdo do feixe. De

acordo com a equacdo (1.107), a matriz de Jones para a birrefringéncia induzida é

_iE i£ 1"
e 2cos’y+ez2sin‘y —isinzsin 2y
W(l//’r): r

| . , (1.130)
—isingsin 2u e2cos’y +e 2sin’y

onde, da equacao (1.108), F:(ns—nf)w—:. Da equacdo (1.112), a matriz de Jones que
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descreve a atividade oéptica (R) é a matriz de rotacdo de um vetor rotacionado de um

angulo g . Esse é o angulo que o vetor polarizagdo gira devido a atividade 6ptica. Temos

entao

R cos(pd) —sen(pd) ’ (1.131)
sen(pd) cos(pd)
onde d é a distancia percorrida pelo feixe e p , dado pela equacdo (1.98),
2
P=F _ETQlEAp (1.132)
BTO

a atividade optica por unidade de comprimento incluindo o efeito eletro-giratério. p, é a
atividade optica por unidade de comprimento com E, =0, e £, € um elemento do tensor

eletro-giratorio das silenitas. Conforme descrito anteriormente, no caso das silenitas

¢u=¢s, =¢, € todos os outros elementos sao nulos.

Para computar os efeitos simultaneos da atividade dptica e da birrefringéncia
induzida, o cristal foi dividido hipoteticamente em N células infinitesimais, conforme Figura
26. De acordo com o formalismo de Jones, no limite infinitesimal, os efeitos simultaneos da
atividade dptica e da birrefringéncia induzida em cada célula sdo dados pelo produto das
respectivas matrizes de Jones. Na i-ésima célula temos WR. O estado de polarizagao

resultante da primeira célula, (W,R)E,., € o estado de entrada para a segunda célula. O

ac /

estado resultante da segunda, (W,R,)[W,R)E,]=(W,R,)WR)E,., é a entrada da terceira. E

assim sucessivamente até a N -ésima célula. Embora o produto de matrizes, em geral, ndo
comute, a ordem que os efeitos sdo considerados em cada célula ndo importa porque no
limite de N —» o essas matrizes se tornam a identidade, ja que nesse limite d -0 e das

equacoes (1.130) e (1.131) resulta

2 2 3 1 0
W (y,T = 0) = 1xcos? y +1xsen’y i x0xsen2y }:{ } (1.133)

—ix0xsen2y 1xcos’y +1xsen’y | |0 1
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R= cos(0) —sen(0)| |1 O
“|sen(0) cos(0) | [0 1]’ (1.134)

respectivamente. Na resolugcdo numérica do problema, utilizamos N =10.000 e verificamos
gue aumentando o numero de células ndo altera os resultados. Procedendo, o estado de

polarizacdo do feixe imediatamente antes da interface cristal-ar é
E.. =[(WyRy)---(W,R,)(W,R) ]E,.. (1.135)

Como as matrizes WR, sdo idénticas, temos que o termo (W Ry)...(W,R,)(W,R) é igual a

(WR)N, onde W e R sdo as matrizes de Jones para a birrefringéncia induzida (equacdo

(1.130)) e atividade 6ptica em qualquer uma das células (equacdo (1.131)), respectivamente.

Desta forma, a equacdo (1.135) pode ser simplificada para

E,=(WR)"E,. (1.136)

Conforme equacao (1.109), a matriz de transmissao para a interface cristal-ar é

t 0
Twaz{pgat } (1.137)

s,c—a

De forma semelhante a equagdo (1.127), o indice c —a implica que estamos utilizando os

indices apropriados para a interface cristal-ar nas equagdes (1.75) e (1.77). Neste caso, n, e
n, se referem aos indices de refracao do cristal (n,,) e do ar (n,), respectivamente.
Conforme discutido acima, o angulo de incidéncia na interface cristal-ar é igual ao angulo de

refragdo (6,) na interface ar-cristal determinado pela equagdo (1.124). Com isso, t,.,, e

t,. .. sdo dados a seguir.

¢ _ 2Ng;oN,, COSO,

p,c—>a

2 2 2 z
N, COSO, +Ngro /N5 — NgroSENO, (1.138)
t = 2Ny, COS Y, . |

s,a—>C 2 2 2
Ngro COS O, +4/NZ —NZ  sen’d),

Procedendo, o estado de polarizagao do feixe ao cruzar o cristal (E_, ) € obtido multiplicando

a matriz de Jones para a interface cristal-ar, equacdo (1.137), pelo vetor de Jones que
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descreve o estado de polarizagdo do feixe imediatamente antes desta interface, equagao

(1.136). Ou seja,

E.=T .E.. (1.139)

Utilizando E_, da equacdo (1.136), segue
Eeo =[TonaWR)'T, ., |E, . (1.140)

Desta forma, a matriz de Jones para o cristal em incidéncia obliqua, que é a matriz a qual
multiplicada pelo estado de polarizacdo do feixe antes de entrar no cristal fornece o estado

de polarizag¢do depois do cristal, é dada por
M =T, WR)"T,... (1.141)

Figura 26 — cristal divido em N células para computar o efeito da atividade dptica e da birrefringéncia induzida por campo
elétrico aplicado.

C'ristal
m 'N—lRN—l

[y

W.R|W,R|T\R,

s R MRy
L N
i

N

Fonte: Autor, 2012.

A matriz (MR)" na equacdo (1.141) pode ser determinada analiticamente utilizando a

identidade de Chebyshev [34], onde se tem
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Asen(NKA)—-sen[(N -1)KA] Bsen(NKA)
M,{A B}N _ sen(KA) sen(KA) (1.142)
C D Csen(NKA) Dsen(NKA)—-sen[(N —1)KA]
sen(KA) sen(KA)
com
KAZCOSl|:%(A+ D)} (1.143)

Conforme demonstrado no apéndice A, no caso especifico de interesse dessa tese, y =45°.

Com isso, temos

(1.144)

a0
WR)" :[ cosX —e senX]

e9enX  cos X

2
onde X = LY+ r e ®@=tan* r
pef 2 Plf

]. Nessas equagdes, T =
Assim, o problema pode ser resolvido tanto de forma numérica quanto de forma
analitica. Neste ultimo caso teriamos, substituindo a equagdo (1.144) na equagao (1.141),

gue a matriz de Jones para o cristal em incidéncia obliqua é

“sen(X)t cos(X)t

s,C—a S a—Cc

_[ cos(X)tpHa Do e@sen(x)tpHa e} (1.145)

s, c—>a p,a—>c

Substituindo esse resultado na equacdo (1.140), temos que o estado de polarizacdo do feixe

emergente é dado por

COS(X )tp caa p.a—c EO 11 elosen(x )tp c—a 5 a—c EO’Zl (1 146)
@ e ™sen(X)t Ey.y +COS(X)t Eoot |’ '

S, C%a p,a—>c s,c—>a S a—>Cc

onde, de acordo com a equagdo (1.126), E;;, =c0sg, e E;, =send,.

Continuando, a intensidade do feixe transmitido medida pelo detector é

1 nBTO

liras = = 1.147
Trans 2 ZO ( )

|E

ca| ’

onde n,,, € o indice de refragdo do cristal, Z,=377Q é a impedancia do espago livree 9, é 0
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angulo de incidéncia na interface cristal-ar que, conforme discutido, é igual ao angulo de

refracdo na interface ar-cristal.

Como sera apresentada no capitulo 5, a intensidade do feixe transmitido pelo cristal
varia com a aplicacdo de campo elétrico. Tal variacdo se deve a birrefringéncia induzida pelo
campo elétrico aplicado e a diferenca nos coeficientes de transmissdo em incidéncia obliqua.
Para computar esta variagdo, definimos a variagdao na intensidade transmitida (VIT ) pelo
cristal como sendo a razao entre a intensidade do feixe com campo elétrico aplicado

diferente de zero [l;,s(Ey, #0)] e a transmitida com campo aplicado nulo [l (Es, =0)]. Em

porcentagem, tem-se

I, (E, %0
it =| s G 20150 (1.148)
ITrans(EAp = 0)

que, de acordo com a equacdo (1.147), pode ser escrita, em termos do estado de

polarizagdo apods o cristal, como

Eca (EAp = O)|2

VIT = —1{x100. (1.149)

No modelo ndo foi considerada a mudancga dos coeficientes de transmissdo devido ao campo
elétrico aplicado porque a variacao no indice de refracdo linear do cristal BTO é da ordem de
10° o que resulta numa contribuicdo praticamente nula para VIT . Este fato foi verificado na

resolucdo numérica do problema, e por isso ndo colocaremos aqui.

VIT depende tanto dos parametros intrinsecos do cristal, como dos parametros
controlados experimentalmente. A dependéncia com os parametros intrinsecos se deve ao
fato que esta relacionada aos coeficientes de transmissdo nas interfaces do cristal, a
atividade Optica e a birrefringéncia induzida por campo elétrico. Tais parametros sdao o indice
de refracdo linear, a atividade dptica por unidade de comprimento e o coeficiente eletro-
Optico efetivo. Os parametros controlados experimentalmente sao o comprimento do
cristal, o campo elétrico aplicado, o angulo de incidéncia, a direcdo de polarizacdo do feixe
de entrada e a orientagao do cristal com relagdo ao feixe incidente e ao campo aplicado. Em

incidéncia normal, de acordo com a equacdo (1.79) t, =t; e consequentemente VIT é nula.
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Por outro lado, o valor absoluto de VIT cresce monotonicamente com o aumento do angulo

de incidéncia o que é atribuido a dependéncia angular da razdo T,/T,, representada na

Figura 8.

No capitulo seguinte é detalhada a configuracdo experimental utilizada para a
deteccdo da VIT e os parametros utilizados no modelo para descricdo dos resultados
experimentais. A determinagdo de I; e ¢ sera feita no capitulo 5 através da medida de VIT,
onde serdo comparadas as previsOes tedricas desta variagdo utilizando o modelo

desenvolvido acima com os resultados experimentais.

Instituto de Fisica — UFAL



84

4 Materiais e métodos

A familia das silenitas consiste dos cristais Bi1,Si0,q, Bi12Ge0O,q e Biy;TiO,q. Esses cristais
sdo fotocondutores, apresentam atividade dptica, e os efeitos eletro-éptico, piezo-elétrico,
elasto-6ptico e eletro-giratdrio. Tem-se grande interesse tecnoldgico nesses cristais por
conta da grande potencialidade de aplicacdo. Dentre esses cristais, o Bi;;TiOo (BTO) se
destaca por apresentar tempo de resposta relativamente curto e a menor atividade dptica
entre as silenitas, sendo este Ultimo fato muito importante em aplicagdes holograficas, pois

esse efeito reduz a eficiéncia de difracao [54].
4.1 O cristal

O cristal BTO utilizado nesta tese foi crescido na Universidade Federal de Goias. As
dimensdes do cristal s3o 3,6x8,4x8,7 mm> ao longo das direcdes [110], [110] e [0o1],

respectivamente.

4.2 Parametros

As silenitas pertencem ao grupo espacial 123, onde somente os elementos r,,, 1, e 1,
do tensor eletro-dptico sdo diferentes de zero. Além disso, temos a seguinte relacdo entre
esses coeficientes: r, =r, =r,. Ou seja, os elementos ndo nulos do tensor sdo iguais e, desta
forma, o tensor possui apenas um elemento independente. O tensor eletro-6ptico das

silenitas é representado a seguir.

0 0 O
0 0 O
0 0 O (2.1)
r, 0 O
0 r, O
0 0 rg

De acordo com o que foi exposto, na medida de r,, estdao embutidos o efeito piezo-

elétrico inverso e o efeito elasto-6ptico. Desta forma, vamos determinar experimentalmente
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o coeficiente eletro-éptico efetivo (I, ) definido pela equagdo (1.99). No final do capitulo 2

foi realizada uma revisao bibliografica acerca do coeficiente eletro-éptico das silenitas. Dos
trabalhos da literatura, apenas um explorou as medidas em 780 nm [21]. O valor obtido foi,
aproximadamente, 2,7 pm/V. No capitulo seguinte apresentamos o resultados que

obtivemos para Iy em 780 nm.

Resultados experimentais de dos Santos e colaboradores [11] mostram que a atividade
Otica por unidade de comprimento do cristal BTO em 780 nm é 4,3 °/mm. Por completeza,
medimos esse parametro determinando o giro que a direcdo de polarizacdo de um feixe
polarizado linearmente sofre ao passar pelo cristal. Encontramos valor equivalente (~4,3

°/mm).

Apesar de os primeiros trabalhos acerca do coeficiente eletro-giratério do BTO,

parametro |7741 , apresentarem valores muito grandes e discrepantes, variando de 13 a cerca

de 60 pm/V em 633 nm [4], os trabalhos mais recentes mostram que o valor desse
parametro é menor que 0,5 pm/V [19, 43]. Mesmo pequeno este efeito foi levado em conta

no nosso modelo.

A relacdo de dispersdao do indice de refracdo linear do BTO ja foi determinada
experimentalmente. De acordo com Riehemann [55], o indice de refracdo (n ) em funcdo do

comprimento de onda (1) é dado por

_0,00863 N 0,0199

e e +2,46, (2.2)

n(l)

onde A estd em um. Da referéncia [28], temos a relacdo de dispersdo de Sellmeier para o

BTO que é representada na equacgdo a seguir com 1 em nm.

(1)1 - 8805811 (2.3)

2
2
A
As equacdes (2.2) e (2.3) estdo representadas na Figura 27, de onde temos que o indice de

refracdo do BTO em 780 nm sdo 2,516 e 2,522, respectivamente. Do ponto de vista pratico,

esses valores sdo equivalentes. Assim, vamos utilizar 2,52 como sendo o indice de refracdo
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do BTO (ng,, ) em 780 nm.

Figura 27 — dependéncia do indice de refragdo com o comprimento de onda. As linhas cheia e tracejada representam as
equagoes (2.2) e (2.3), respectivamente.
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Fonte: Autor, 2013.

Resumindo, os parametros do BTO utilizados no modelo estdo descritos na tabela a

seguir com as respectivas fontes.

Tabela 1 — parametros do BTO utilizados no modelo.

Parametro Simbolo Valor do parametro Referéncia
Coeficiente eletro-6ptico Iy ~2,7 pm/V (serad determinado [21]
efetivo experimentalmente)

Atividade 6ptica o 4,3 °/mm [11]
Coeficiente eletro-giratério My Menor que 0,5 pm/V [19, 43]
indice de refracdo @ 780 nm Nero 2,52 [28, 56]

A seguir descrevemos o arranjo experimental adotado bem como o procedimento para

realizar as medidas da variagao da intensidade do feixe transmitido.

4.3 Arranjo experimental e procedimento

Para a determinagdo de r, utilizamos o aparato experimental representado na Figura
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28. A fonte de luz é um laser de diodo operando em 780 nm do fabricante laserline. Apesar
do laser ser polarizado linearmente, utilizamos um polarizador para controlar a direcdo de
polarizacao do feixe incidente. FDN é um filtro de densidade neutra usado para controlar a
intensidade do feixe incidente. A diferenca de potencial elétrico foi aplicada ao cristal
utilizando uma fonte de tensdo de alta voltagem Glassman High Voltage modelo H5P20L (

0<V,, <5000 V) controlada por computador através de uma das saidas analdgicas (0-10 V)

do lock-in Signal Recovery modelo 7265. Os terminais da fonte de tensao foram conectados
a amostra utilizando uma mistura condutora de eletricidade constituida de esmalte de unha
e grafite em pé descrita da referéncia [57]. As medidas foram realizadas com tinta condutiva
de prata e os resultados foram os mesmos da mistura. Para detectar a radiacdo transmitida
pela amostra foi usado um detector de silicio Silonex modelo SLSD-71N2 (area 5,08x5,08
mm?) alimentado por uma fonte de tens3o continua de 12 V. Este detector foi conectado a
um dos conversores analdgico/digital do lock-in, onde o sinal foi digitalizado e armazenado
em arquivos de texto para futuro processamento. A evolucdo temporal do sinal era
monitorada em tempo real na tela do computador. A taxa de aquisicdo de dados foi de um

ponto a cada 76 ms.

O angulo de incidéncia ¢, foi determinado por geometria tragando na mesa dptica o

caminho do feixe incidente e refletido na primeira face do cristal. Essa marcagao foi
realizada com o auxilio de um esquadro para desenho. Uma vez marcado os caminhos dos

feixes incidentes e refletidos na mesa, foi medido o angulo entre esses dois feixes, que é 26,

, utilizando um transferidor profissional Desetec. Estimamos que a precisao na determinagao

de 6, é menor que 0,5°.

Na Figura 28 é mostrada a orientacdo dos eixos cristalograficos com relacdo ao campo
elétrico aplicado e ao feixe incidente. O campo elétrico é aplicado na direcdo [110] e a
direcao [110] coincide com a direcdo perpendicular a face do cristal que o feixe é incidido. A

diregdo [001] é perpendicular ao plano de incidéncia.
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Figura 28 — representa¢do do experimento utilizado nas medidas da variagdo da intensidade do feixe transmitido pela
aplicacdo de campo elétrico.

Detector conectado a um
conversor analdgico/ digital
de um lock -in

Polarizador

PV Filtro DN
Laser de diodo

@780 nm

Fonte: Autor, 2012.

Na configuracdo experimental proposta, é possivel eliminar a deteccdo dos feixes
refletidos internamente do cristal porque, como a incidéncia é obliqua, o feixe principal tem
um desvio com relagdo aos outros, conforme Figura 29. Assim, o detector foi posicionado
para medir apenas o feixe principal. Em incidéncia normal, todos esses feixes se propagam
na mesma direcdo, e, desta forma, ndo é possivel eliminar os feixes refletidos internamente

do detector.
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Figura 29 — feixe incidindo obliquamente no cristal. Em todas as interfaces ocorre reflexao e transmissao. Na interface
cristal-ar, tem-se que o feixe principal apresenta um desvio com relagdo aos que surgem devido as reflexdes multiplas
nas faces do cristal. Isso permite que seja medida apenas a intensidade do feixe principal com o fotodetector.

v

[L]

Fotodetector

Feixe transmitido

(principal)

Feixe incidente -

Fonte: Autor, 2013.

O procedimento experimental consistiu em monitorar a intensidade do feixe
transmitido em fun¢dao do tempo. Durante a medida desta intensidade, a fonte de tensao
elétrica era ligada e desligada com uma determinada diferenca de potencial aplicada para
observar a variagdo da intensidade do feixe transmitido definida pela equagdo (1.148). A
diferenca de potencial aplicada em funcdo do tempo é representada na Figura 30. A medida

é iniciada com a fonte de tensdo desligada, ou seja, com V,, =0 e permanece assim durante
o intervalo de tempo Ty,. A duragdo desse intervalo é o suficiente para que a intensidade

do feixe transmitido nao varie mais devido ao efeito fotocrémico comentado na seg¢do 2.11.
Passado esse intervalo de tempo, a fonte de tensdo é ligada aplicando uma diferenca de

potencial controlada via computador de X volts durante o intervalo de tempo T;,. Esse

intervalo deve ser o suficiente para que a intensidade do feixe transmitido atinja a condigao
de estado estacionario, pois pode variar por conta do campo elétrico de carga espacial
criado com a excitacdo de portadores de carga. Apds esse intervalo de tempo, a fonte de
tensdo é desligada e permanece assim até o final da medida, que ocorre quando a

intensidade do feixe transmitido se torna igual a do inicio da medida.
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Figura 30 — representacdo da diferenca de potencial elétrico aplicada a amostra para realizar as medidas de VIT. A
medida é iniciada com V,, = 0. Passado o intervalo de tempo Ty, a fonte de tensdo elétrica é ligada aplicando uma
diferenca de potencial de X volts a amostra. Apés o intervalo de tempo Tj;;, a fonte de tensdo é desligada e permanece
assim até o final da medida.
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Fonte: Autor, 2012.

O campo elétrico aplicado é dado por

E, =—%, (2.4)

onde d é a distancia entre os eletrodos, que, pela Figura 28 e a se¢do 4.1, é 8,4 mm.
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5 Dispersao do coeficiente eletro-optico no

infravermelho em cristais BTO

Conforme mencionado na sec¢do 2.13, a dispersdo do coeficiente eletro-6ptico efetivo (
r, ) dos cristais Bi;;TiO,0 (BTO) na regido visivel do espectro e infravermelho préximo tem
gerado discussdao na literatura. Alguns trabalhos mostram que esse parametro nao
apresenta dispersdo na regiao do espectro de 500 nm a 700 nm [28, 29], apresentando um
valor médio de 5,5 pm/V. Porém, Efremidis e colaboradores [21] mostraram dispersido
consideravel, com r, variando de ~5,75 pm/V a 3,0 pm/V no intervalo de 500 nm a 800 nm.
Outro parametro pertinente relacionado aos cristais fotorrefrativos é o coeficiente de

blindagem (¢ ) do campo elétrico aplicado (E,, ). Este coeficiente surge devido a resposta do
meio a E,, . Essa resposta € a criagdo de um campo elétrico no meio ocasionado pela
distribuicdo ndo-homogénea de carga, sendo esse campo chamado de campo de blindagem (
E.,). De acordo com a literatura, ¢ depende da intensidade do feixe incidente, do

comprimento de onda e de E,, [19, 21].

Neste capitulo sao realizadas medidas experimentais, as quais, através do modelo

tedrico desenvolvido no capitulo 3, permitem determinar

ef

e o coeficiente ¢. O

procedimento consiste em medir a variacdo da intensidade do feixe transmitido pelo cristal
em incidéncia obliqua. A variagdo € provocada por E,, que altera as componentes do vetor
polarizacdo do feixe ao passar pelo cristal, e a diferenca nos coeficientes de transmissdo para
polarizacdo paralela (p) e perpendicular (s) ao plano de incidéncia. O procedimento foi

aplicado a um cristal BTO em 780 nm.

5.1 Orientac¢do dos eixos rapido e lento do cristal

A fim de utilizar o modelo desenvolvido, temos inicialmente que determinar o atraso
de fase T' que, de acordo com a equagao (1.108), estd relacionado com a orientagdo dos

eixos rapido e lento do cristal com birrefringéncia induzida. A orientacdo desses eixos estd
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relacionada com a orientagao dos eixos cristalograficos com relagdo ao campo elétrico
aplicado e a direcdo de propagacao do feixe. Para isso, vamos utilizar a abordagem do

elipsoide de indices desenvolvida no capitulo 2.

Com campo elétrico aplicado nulo (EAp =0), o cristal é isotrépico, o que significa dizer

que apresenta o mesmo indice de refracdo para qualquer direcdo de propagacdo e

polarizagao. Nesta situagdo, o elipsoide de indices é uma esfera cuja equagao é

X+ X
2 =1,

n BTO

(3.1)

onde n,,, € o indice de refragao do cristal com EAp =0. Com campo elétrico diferente de zero
(EAp #0), o cristal se torna anisotropico apresentando birrefringéncia. Na configuracao
adotada neste trabalho, a orientagao de EAF com relacdo as faces do cristal ((110), (001) e

(110) ) e aos eixos cristalograficos (x,, x, € x,) é representada na Figura 31. EAp esta no
plano xx, e forma 135° e 45° com os eixos x, e x,, respectivamente. O feixe incide na face

(110) que é oposta a face (110) .

Figura 31 — orientagdo do campo elétrico aplicado com relagdo as faces do cristal e dos eixos cristalograficos (xy, x, e x3).

h Vs

(110)

—
=
—
.

Fonte: Adaptado de Garcia [58].

Nesta configuracdo, E,, pode ser expresso como
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£, =%<—&+&). (3.2)

Para determinar a orientacdo dos eixos rapido e lento desse cristal com birrefringéncia

induzida, vamos partir da equacdo (1.92). Utilizando o tensor eletro-éptico do cristal BTO
dado pela equacdo (2.1), tem-se que o elipsoide de indices na presenca de EAP pode ser

escrito como

ZExi4xE 2 2
XlnzM_FErMEApyZ_FErMEApr:l- (3.3)
BTO

A fim de escrever esta equa¢do numa forma onde ndo existem termos cruzados (yz e xy),

vamos representar o sistema de coordenadas da Figura 31 conforme Figura 32.

Figura 32 — representagdo do campo elétrico aplicado e dos eixos cristalograficos.

Fonte: Autor, 2012.

Rotacionando o sistema de coordenadas da Figura 32 de 45° no sentido horario em torno do

eixo x,, temos a nova orientagio representada na Figura 33 vista pela face (110).
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Figura 33 — sistema de coordenadas rotacionado de 452 no sentido horario em torno de x;. Configuracao vista pela face

110).

X Q > X;
Fonte: Autor, 2012.
Desta forma, a relacdo entre as coordenadas no sistema de coordenadas antigo e no novo é
X, = X,
X, = X, COS45°+x,5en45° . (3.4)

X, = —X,5en45°+Xx, cos 45°

Substituindo as equacgdes de (3.4) em (3.3), temos

X:'lZ_'_Z'Z y'2 o
- L+ S—+2rE 7% =1, (3.5)
BTO BTO

Realizamos agora uma rotagdo no sentido anti-horario de 45° em torno de x, (sistema de
coordenadas mostrado na Figura 33). A nova configurac3o, vista pela face (110) que é

oposta a face (110), € mostrada na Figura 34.
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Figura 34 — sistema de coordenadas rotacionado de 452 no sentido anti-horario em torno de X'2 . Configuragao vista pela

face (110) que é oposta a face (110) .

Fonte: Autor, 2012.

A relagcdo entre as coordenadas do sistema anterior com rela¢do ao novo é

X, = X,
X :%(xg. ix). (3.6)
1 =E(X1 X3 )

Com isso, a equagao do elipsoide de indices sem termos cruzados € obtida substituindo a

equacado (3.6) em (3.5). Apds um pouco de algebra, temos

1 X2 1
(Z—JrrMEAprf.+nz2 +(2——r41EAp]x§, =1. (3.7)

BTO BTO BTO

Comparando esta equacdo com a equacao (1.91),

2 2

Xy oz

Sttt =l
X y

2
2
nz

>
>

tem-se que os indices de refragdo para polarizagdo na direcdo dos eixos x., x, e x, estdo

relacionados com o campo elétrico aplicado por
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- . (3.8)

Dessas relagoes, tém-se

1
N, =Ngo (l+ néTO r41EAp) 2
n,, =MNero : (39)

1

2
N, =MNgro (1_ Ngro rAlEAp) 2

Em nossos experimentos, o termo néTOr4lEAp é da ordem de 10, e, consequentemente, muito

menor que 1. Expandindo os termos entre parénteses da equacao (3.9) até primeira ordem,

segue que os indices de refracdo na dire¢ao dos eixos x,, X, € X, S3ao

1

Ny, =Ngro _EngTOrMEAp

N, =Ngro . (3.10)
1

n,, =Ngro +EnBTO faEap

Redefinindo x,, x, e x, como sendo x, y e Z, respectivamente, vamos representar o
sistema mostrado na Figura 34 de acordo com a Figura 35. Nessa figura, é representada a
face (110) que é paralela aos eixos x e z. Para um feixe incidente perpendicularmente a
essa face, o indice de refracdo depende da direcdo de polarizacdo. Nestas circunstancias, o
cristal se comporta como a placa birrefringente discutida na se¢do 2.9. Utilizando os termos
daquela sec¢do, temos, de acordo com (3.10), que o eixo x possui indice de refragdo menor

que o eixo z. Desta forma, vamos chamar n_ de n, e n, de n, em referéncia a rapido e

lento, respectivamente. Na Figura 35, é mostrado ainda que as dire¢ées x e z formam 45°

com a direc3o horizontal que coincide com a dire¢3o [110].
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Figura 35 — representa¢do dos eixos rapido e lento do cristal que se torna birrefringente sob agdo de campo elétrico
aplicado. Esses eixos formam 45° com a diregdo horizontal que coincide com a diregdo [110] .

Face (110)

zZ,n. X, 1,

Diregdo [1 10]

Fonte: Autor, 2012.
De acordo com a equacdo (3.10), a diferenca n,—n, é dada por n,_-n,_=2An, onde

An=0,5n5.r, E,. . No caso de incidéncia normal, onde o feixe se propaga na diregdo [110], o

atraso de fase definido na equagao (1.108) é dado por

C=4z—An. (3.11)

A orientacdo escolhida do cristal para propagacdo do feixe fornece o maior valor possivel
para I'. Isto implica numa maior birrefringéncia induzida e, consequentemente, maior
facilidade para a detecgao da variagdo da intensidade do feixe transmitido. No caso de
incidéncia obliqua, que é o de interesse nesse trabalho, a determinacdo da quantidade

n,—N; da equacdo (1.108) deve ser realizada utilizando o elipsoide de indices (3.7).
Redefinindo o sistema de coordenadas da Figura 35, com as dire¢des z=X,, x=x, € y=X,
sendo x, y e Z, respectivamente, e usando a definicdo de An acima, temos que a equagao

do elipsoide de indices do BTO dada pela equacgdo (3.7), se torna

2 2 2
AR —— (3.12)
(Ngro +AN)"  (Ngro —AN)" Ngro

Vamos seguir o procedimento realizado na se¢ao 2.3. Substituindo as coordenadas esféricas
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X =rsendcosg, y =rsenfseng € Z=rcosd naequacao (3.12), temos

r’sen’dcos’ ¢ r?sen’@sen’s r?cos? @
z¢ 2¢ t— =1. (3.13)
(nBTO + An) (nBTO - An) nBTO

Nesta equacdo, ¢ é o angulo polar (0<#<180°) e 4 o angulo azimutal (0<g<360°). I

representa a distancia do centro ao ponto do elipsoide de coordenadas ¢ e 4 . Isolando r,

1

sen’dcos’ ¢  sen’dsen’s cos’@ | ?

3.14
(nBTO + An)z (nBTO - An)z nEZsTo ( )

r(9, ¢) = |:

Da geometria do problema, a dire¢do de propagacao do feixe é satisfeita para 4 =135° ou
¢ =315°. Por simplicidade, vamos trabalhar apenas com 4 =135°. Nesta representagao, ¢ é o
angulo de refragdo (6,) na interface ar-cristal determinado pela equagdo (1.124), que é o

angulo de propagacdo no interior do cristal.

A fim de determinar o atraso de fase para qualquer angulo de incidéncia 6, com a
direcdo de propagacdo do feixe paralela a face (001) (¢4 =135° na equacgdo (3.14)) da Figura
31, é necessario determinar os indices de refracdo para direcdes de polarizagdo paralelas aos
eixos lento e rapido do cristal birrefringente, cuja birrefringéncia foi induzida pelo campo

elétrico aplicado. Nesta situacdo, o atraso de fase da equacdo (3.11) é dado por
I=[r(@=90°-6,,¢=0)-r@=90°+6,,¢= 900)]%', (3.15)

No caso da resolu¢ao numérica do problema, | é igual ao comprimento de uma célula (d ) na
Figura 26. Ja na resolugdo analitica do problema, |1 é o comprimento efetivo percorrido pelo

feixe dentro do cristal (ly), definido pela equacdo (1.125). Utilizando a equagdo (3.15),

temos que o atraso de fase para uma dada dire¢do de propagacao do feixe (4, ) é

(3.16)

2 2 2
BTO — An)

1 1
re cos’d,  sen’d, |2 cos’d,  sen’d, | 2| ol
= 2 - "
(nBTO + An) nBTO (n nBTO c

A Figura 36 a seguir mostra a varia¢ao do atraso de fase por unidade de comprimento (/1)

com o angulo de incidéncia, paraE, =6,0kvicm, n, =252 e I, =55pmV. Observa-se
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redugao de cerca de 9 % de /1 com o aumento do angulo de incidéncia. Essa redugdo é por
causa da diminuicdo da diferenca entre os indices de refragdo para os eixos rapido e lento do

cristal a medida que 6, aumenta.

Figura 36 — variacdo do atraso de fase por unidade de comprimento com o angulo de incidéncia. Utilizou-se os seguintes
parametros Ep, = 6,0 kV/cm , ngro = 2,52 e res= 5,5 pm/V.

200
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Fonte: Autor, 2012.
5.2 Determinac¢do do coeficiente eletro-dptico efetivo

Iniciamos aqui os passos que levam a determinacdo do coeficiente eletro-dptico do
BTO seguindo o procedimento descrito na Figura 30. A Figura 37 a seguir apresenta o
comportamento da intensidade do feixe transmitido em funcdo do tempo para o cristal BTO.
A diregdo do vetor polarizacdo foi paralela ao plano de incidéncia, ¢, =0°, o angulo de
incidéncia, 6,, igual a 34,5° e a intensidade do feixe incidente foi de 2,8 mWcm™. Para
iniciar esta medida foi esperado que a intensidade do feixe transmitido se estabilizasse
devido ao clareamento (bleaching) que, ao contrario do efeito fotocromico descrito na se¢do
2.11, é a populagdo de niveis de energia mais proximos da banda de valéncia com a
incidéncia de luz. No instante de tempo 7, a fonte de tensdo elétrica foi ligada aplicando
uma diferenca de potencial elétrico de 5000 V e, consequentemente, um campo elétrico de

aproximadamente 6,0 kV/cm. Conforme se observa na Figura 37, a intensidade do feixe
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transmitido reduziu-se e ficou constante num valor menor que o inicial. No instante 7, a
fonte de tensdo foi desligada. De acordo com a figura, a intensidade do feixe transmitido
retornou ao valor inicial. A mudanca da intensidade do feixe transmitido se deve a
birrefringéncia induzida por E,,, por conta da mudanga das componentes do vetor
polarizagdo e o fato de a incidéncia ser obliqua, ja que os coeficientes de transmissao para
polarizacdo paralela e perpendicular ao plano de incidéncia sdo diferentes. Neste caso
particular, tem-se, de acordo com a equacdo (1.148), que a variacdo da intensidade

transmitida, VIT , é-4,7% .

Figura 37 — comportamento da intensidade 6ptica transmitida pelo cristal. No instante t;;; a fonte de tensdo foi ligada
aplicando uma diferenga de potencial elétrico de 5000 V, e, consequentemente, um campo elétrico de aproximadamente
6,0 kV/cm. A fonte foi desligada no instante Tt ficando a amostra sujeita a um campo elétrico aplicado nulo.
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Fonte: Autor, 2012.

O procedimento realizado na figura anterior foi aplicado a outras configuracdes.
Verificamos que VIT é fortemente dependente dos parametros experimentais. Por exemplo,
mantendo o angulo de incidéncia, a intensidade do feixe incidente, o valor de E,, #0 (~6,0
kV/cm), e mudando apenas a direcdo de polarizagdo do feixe incidente, VIT pode ser
positiva, negativa e nula. A Figura 38 e a Figura 39 ilustram a situagao de VIT nula e positiva,

respectivamente. Os angulos de polarizacdo nessas figuras foram 128° e 100°
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respectivamente. Esse comportamento com a diregao de polarizagdo serd discutido mais

adiante.
Figura 38 — variagdo da intensidade do feixe transmitido | Figura 39 — varia¢do da intensidade do feixe transmitido
para 6,= 128° e E5, ~ 6,0 kV/cm. Neste caso, VIT = 0. para 6,=100° e E,, ~ 6,0 kV/cm. Neste caso, VIT é positiva.
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Fonte: Autor, 2012. Fonte: Autor, 2012.

Como era de se esperar, VIT depende do angulo de incidéncia 6,, uma vez que os

coeficientes de transmissdo na interface cristal-ar dependem fortemente desse angulo. A
Figura 40 ilustra a dependéncia tedrica da VIT com este angulo para um angulo de

polarizagdo 6, igual a 0°, E,,=6,0kV/cm e r, =55pmV™".

Figura 40 — dependéncia da variagdo da intensidade do feixe transmitido com o angulo de incidéncia.

VIT
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p

-30}| E,, =6.,0kvicm
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_40 | , ] , ] , ] , ]
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Angulo de incidéncia - 6, (graus)

Fonte: Autor, 2012.
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A fim de determinar o comportamento da VIT com o campo elétrico aplicado,
realizamos uma série de medidas semelhante a descrita na Figura 37, ou seja, monitorando a
intensidade do feixe transmitido pelo cristal enquanto a fonte de tensdao era ligada e

desligada. Em cada medida foi usado um valor diferente de E,, #0. A intensidade 6ptica foi

fixada em 4,2 mW/cm. A Figura 41 apresenta o comportamento de VIT em fungdo de
E, #0. Os pontos representam os resultados experimentais (as barras de erro sdo menores
ou iguais aos pontos), enquanto que a curva mostrada é a tedrica obtida ajustando a
equacdo (1.148) aos dados experimentais utilizando o método dos minimos quadrados [59]
com o coeficiente eletro-6éptico efetivo (I;) como Unico parametro de ajuste. Conforme se
observa, para esta configuracdo particular, VIT aumenta em médulo com o campo, variando
de 0 a 6% na faixa de campo elétrico trabalhada (0 — 6,0 kV/cm). O parametro chi-quadrado
foi muito préximo de um (0,99), indicando qualidade excelente do ajuste. O valor obtido de
r, foi 55+0,2pm/V. A incerteza na determinagdo de Iy se deve, principalmente, a
imprecisées na medida do angulo de incidéncia do feixe no cristal. O procedimento foi

realizado para outros dados experimentais e foram obtidos valores equivalentes para I .

Figura 41 — variacdo da intensidade transmitida em fun¢do do campo elétrico aplicado. Os pontos representam os dados
experimentais e a curva mostrada é a obtida ajustando a teoria ao experimento aplicando o método dos minimos
quadrados.

@® Resultados experimentais

{| — Curva teorica ajustada 1
'6 T T T T T T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6

Campo elétrico aplicado (kV/cm)

Variacao da int. transmitida (%)

Fonte: Autor, 2012.
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Conforme secdo 2.13, os resultados publicados recentemente por de Oliveira e
colaboradores [29] e os resultados de Papazoglou e colaboradores [28], em contraste com os
resultados de Efremidis e colaboradores [21], mostram que ndo existe dispersdo (variagdo
significativa) de Iy na regidao do espectro entre 510 nm e 700 nm. I; apresenta um valor
médio de 5,5 pm/V. Desta forma, como o valor que obtivemos em 780 nm para esse
parametro foi equivalente, ou seja, aproximadamente 5,5 pm/V, concluimos que a regido

que I; ndo apresenta dispersdao é de 510 nm até, pelo menos, 780 nm. Pode-se notar a
praticidade do procedimento desenvolvido para determinar I; de materiais cuja

birrefringéncia é induzida por campo elétrico aplicado.

Com o valor determinado de r,, temos que o pardmetro An=0,5n% r, E, daequagdo

(3.11) é igual a 2,63x10~ e, portanto, da ordem de 10, conforme comentado no final da
secdo 3.2. Isso justifica ndo termos considerado a variacdo dos coeficientes de transmissdo

com E,, .

Na Figura 41 o campo elétrico aplicado foi limitado a 6,0 kV/cm por conta do limite
de diferenca de potencial elétrica de 5000 V que a fonte permite aplicar. Porém, podemos
inferir o comportamento para valores maiores desse campo através das previsdes tedricas. A

Figura 42 ilustra o comportamento para polarizagdo paralela ao plano de incidéncia (6, =0°)
e angulo de incidéncia, 6,, de 34,5°. Conforme se pode observar, VIT apresenta uma
dependéncia periddica com o campo elétrico aplicado. Nesse caso, onde 6, =0°, segue da

equacdo (1.146) que o estado de polarizacdo do feixe na saida do cristal é

COS(X)tp caatp a—c
_| - , ~ . A7
« |:e@sen(x)ts,caatp,aac (3 )
® e X estdo relacionados com o atraso de fase por
®=tan™ {%]
Pl
: . (3.18)

X = (ol f +@
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i | 2, N
Da equacao (3.11), F:47rzAn :TfngTorMEAp. A medida que o campo aumenta, ® > z/2 e o
estado de polarizagao passa a ser escrito como

cos(X)t, Loty ase
E.=| 4= . (3.19)
e 2sen(X)t

s,c—>atp,a—>c

Assim, o estado de polarizacdo do feixe é eliptico, pois as componentes do vetor polarizacao
~ T N . ST
estdo defasadas de 5 As componentes desse vetor apresentam dependéncia periddica com

E,, por conta da dependéncia de X com esse campo. Por isso a dependéncia periddica de
VIT com E, mostrada na Figura 42. O estado de polarizagdo € linear, apenas quando

X =(+0,57 ou X=(n)z,comneN.

Figura 42 — curva tedrica da variacdo da intensidade do feixe transmitido em fungdo do campo elétrico aplicado,
explorando um intervalo grande deste campo.
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Fonte: Autor, 2012.

Para explorar a dependéncia de VIT com os parametros controlados
experimentalmente, realizamos duas sequéncias de medidas semelhantes a da Figura 37. Em
cada medida foi utilizado um angulo de polarizacdo diferente. A intensidade média do feixe

foi 2,840,7 mWcm™? e o angulo de incidéncia igual a 34,5°. Para uma sequéncia
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E,, =6,0kVicm e na outra E,, =3,6 KV/em. A Figura 43 apresenta os resultados experimentais

(as barras de erro sdo menores ou iguais aos pontos), quadrados e circulos, como também as

curvas tedricas correspondentes obtidas com o valor de Iy determinado acima (5,5 pm/V).

Observa-se boa concordancia entre os resultados experimentais e as predi¢des tedricas. As
maiores discrepancias sdo atribuidas a intensidade relativamente alta do feixe dptico que
implica numa densidade alta de elétrons na banda de conducdo e, consequentemente, na
blindagem do campo elétrico aplicado, conforme sera discutido mais adiante. Observa-se na
figura que VIT depende fortemente da dire¢ao de polarizagdao do feixe incidente, variando
de -6% a 6%. Este comportamento é atribuido a mudanca no estado de polarizacdo que é
dependente da orienta¢dao da direcao de polarizacdo do feixe incidente com relagao aos
eixos rapido e lento do cristal cuja birrefringéncia foi induzida por E,,. Para uma
determinacgdo precisa de I; utilizando o procedimento proposto, a diregao de polarizagao do
feixe incidente deve ser escolhida, de acordo com a Figura 43, para que se tenha grandes

valores de VIT .

Figura 43 - variagdo da intensidade transmitida em fun¢do do angulo de polarizagdo. Os circulos e quadrados
representam os dados experimentais para E,, igual a 6,0 e 3,6 kV/cm, respectivamente. As curvas sdo as predicdes
tedricas obtidas utilizando o valor determinado de r¢ (5,5 pm/V).

Campo elétrico aplicado (kV/cm)

-4 O 6,0
- O 3,6
-6 F —— Curvas tedricas -

Variacao da int. transmitida (%)

0 20 40 60 80 100 120 140 160
Angulo de polarizacéo (°)

Fonte: Autor, 2012.
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Os resultados experimentais da Figura 43 indicam que o efeito eletro-giratério é
praticamente desprezivel nas silenitas, uma vez que a dire¢ao de polarizagdo do feixe
incidente em que VIT é nula é praticamente independente da intensidade do campo

elétrico aplicado.

Conforme discutido, além de VIT depender fortemente do angulo de incidéncia, é
funcdo da direcdo de polarizacdo do feixe incidente e da intensidade do campo elétrico
aplicado. A Figura 44 sdo resultados tedricos da dependéncia de VIT com esses dois uUltimos
parametros para 6, =34,5° e I, =55pm/V .

Figura 44 — dependéncia da variagdo da intensidade do feixe transmitido com o campo elétrico aplicado e a diregdo de
polarizagdo do feixe incidente. Nesta simulagdo, tivemos 6, = 34,5° e r= 5,5 pm/V.
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Fonte: Autor, 2012.

Para finalizar esta secdo, apresentamos na Figura 45 a dependéncia de VIT com o

angulo de polarizagdo e o dngulo de incidéncia para E,, =6,0kV/cm e r, =55pm/V .
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Figura 45 — dependéncia de VIT com o angulo de incidéncia e o dngulo de polarizagdo. Nesta simulagdo, tivemos E,, = 6,0
kV/cm e ry=5,5 pm/V.

Fonte: Autor, 2012.

5.3 Determinacao do coeficiente de blindagem do campo

elétrico aplicado

Utilizando feixe optico com intensidade relativamente alta, o comportamento da
intensidade transmitida em funcao do tempo quando a fonte de tensdo é ligada é diferente
do observado na Figura 37. A Figura 46 mostra um caso particular, onde | =94,0 mWem? e

E,, =6,0kV/cm. No instante 7, , quando a fonte de tensdo ¢é ligada aplicando uma diferenca

de potencial elétrico de 5000 V, o comportamento é semelhante ao mostrado na Figura 37,
ou seja, observa-se uma reducdo rapida na intensidade do feixe transmitido. Porém,
conforme o tempo passa, observa-se um aumento na intensidade do feixe transmitido. O

valor estacionario desta intensidade é menor que aquele para E,, =0. Esse comportamento

pode ser explicado levando em conta o fato de o cristal ser fotocondutor. Desta propriedade

tem-se que iluminacdo ndo-homogénea implica em transporte de carga ndo-homogéneo, e
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as resisténcias de contato entre o cristal e os eletrodos implicam em acumulagao de cargas.
A Figura 47-a ilustra o caso de um feixe gaussiano incidindo num cristal fotorrefrativo. Nas
regioes de intensidade maior, a densidade de elétrons na banda de conducdo é maior. Se
ndo houvesse campo elétrico aplicado, os elétrons se movimentariam na BC por difusdo, e se
recombinariam com centros aceitadores, apresentando uma distribuicio de cargas
semelhante a apresentada na Figura 47-b. No nosso caso, existe campo elétrico aplicado
(Figura 47-c). A forga elétrica faz com que os elétrons se desloquem no sentido contrario ao
do campo, e os elétrons, por sua vez, sdo capturados por centros aceitadores, conforme
Figura 47-d. Desta forma, tem-se a criacdo do campo elétrico de cargas chamado campo

elétrico de blindagem (E.. ) (“electric screening field”) [20]. Na regido iluminada do cristal

scr

este campo tem sentido contrario ao aplicado (E,,) [20]. Como o cristal sente o campo

efetivo ( E, ), que é a soma vetorial do aplicado e E_, (que cresce com o tempo), o0 mdédulo

scr

de E, diminui com o tempo, e consequentemente a birrefringéncia induzida que é medida
pelo parametro I' na equagdo (3.11). Desta forma, nds atribuimos o aumento na
intensidade transmitida observada na Figura 46 a formagdo de E_, . Quando E_, atinge seu
valor estacionario, a intensidade do feixe transmitido ndo muda mais, o que corresponde
aos instantes finais na Figura 46. Este comportamento ndo foi observado na Figura 37
porque a densidade de elétrons na banda de condugdo, e consequentemente o valor
absoluto de E_ s3ao dependentes da intensidade do feixe incidente, que nesse caso foi

relativamente baixa.
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Figura 46 — comportamento da intensidade transmitida em fungdo do tempo. No instante 1,;; a fonte de tensao foi ligada
aplicando um campo elétrico de aproximadamente 6,0 kV/cm.
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Fonte: Autor, 2012.

Figura 47-a - feixe gaussiano incidindo num cristal Figura 47-b — sem campo elétrico aplicado, os elétrons na
fotorrefrativo. Nas regioes de maior intensidade, a banda de condugdao se movem por difusdo e sdo capturados

densidade de elétrons na banda de condugdo é maior. por centros aceitadores.
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Fonte: Autor, 2013.
Fonte: Autor, 2013.
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Figura 47-c — ilustragdo da situa¢do da Figura 47-a com Figura 47-d — com campo elétrico aplicado, os elétrons sido

aplicagdo de campo elétrico. forcados a se movimentar no sentido contrario ao deste
campo. Esses elétrons sdo capturados por centros
aceitadores e é formado o campo elétrico de blindagem que
tem sentido contrario ao aplicado.

Intensidade
Intensidade

Posigao (x) Posicéo (x)

Fonte: Autor, 2013. Fonte: Autor, 2013.

Do resultado mostrado na Figura 46 é possivel determinar o coeficiente de blindagem
do campo elétrico aplicado (&) comparando o valor de VIT previsto teoricamente e o
calculado usando o valor estaciondrio da intensidade transmitida, com & como o Unico

parametro de ajuste. Neste passo r, deve ter sido calculado conforme descrito na seg¢ao 5.2.

Este procedimento para determinar ¢ pode ser muito pratico em experimentos de gravagao
holografica, onde é utilizada a condicdo de baixa visibilidade, na qual um feixe é muito mais

intenso que o outro. Nestes casos E_, , e consequentemente &, pode ser atribuido ao feixe

ser 7
mais intenso. Este procedimento é interessante porque a configuracdo experimental para
determinar ¢ pode ser a mesma utilizada na gravacao holografica, o que minimiza erros ao
aplicar ¢. Conforme discutido no proximo paragrafo, & é sensivel as condigdes
experimentais. Desta forma, ndo achamos interessante determinar & apenas para os casos

particulares mostrados na Figura 43 e Figura 46. Uma investigacdo detalhada deste

parametro sera realizada num trabalho futuro.
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Figura 48 — intensidade do feixe transmitido na interface ar-cristal em fun¢do dos angulos de incidéncia e polarizagao
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Fonte: Autor, 2013.

Observamos que a criagdo de E_ depende da intensidade do feixe incidente
conforme referéncia [29]. Além disso, depende do angulo de incidéncia e da direcdo de
polarizagao do feixe incidente. A dependéncia com a intensidade se deve a densidade de
elétrons excitada para a banda de conducdo, conforme discutido acima. A dependéncia com
o angulo de incidéncia tem origem na dependéncia com a intensidade do feixe incidente
pois para incidéncia obliqua os coeficientes de transmissao dependem do angulo de
incidéncia, conforme Figura 8, onde se tem a razdo entre as transmitancias. Ja a
dependéncia com o angulo de polarizacdo esta relacionada a dependéncia da intensidade do
feixe transmitido na interface ar-cristal com o angulo de polarizacao, pois o vetor polarizacdo
possui uma componente paralela e outra perpendicular ao plano de incidéncia e, desta

forma, depende dos coeficientes de transmissdo. A Figura 48 mostra a dependéncia da

intensidade transmitida (em unidades arbitrarias) na interface ar-cristal com os angulos 4, e
0, . Segue desta figura que, para uma intensidade fixa do feixe incidente, a intensidade do

feixe dentro do cristal depende fortemente de 6, e 6,. As observac¢des indicam a existéncia
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de um limiar de intensidade do feixe dptico dentro do cristal para a criagao de um campo
elétrico de blindagem significante (E,, ). A Figura 49 mostra, para uma configuragdo
particular, uma faixa de intensidade do feixe incidente para a qual VIT é praticamente a
mesma, indicando a ndo existéncia de E., aprecidvel. Nesta figura, os circulos fechados
representam os dados experimentais (a maioria das barras de erro sdo menores que 0s
pontos), enquanto a linha sdlida é o valor médio dos dados experimentais. Aumentando a
intensidade além do maximo mostrado, o valor absoluto de VIT é menor que o exibido e a

blindagem é observada nos resultados de intensidade versus tempo, conforme Figura 46.

Figura 49 — variagao da intensidade transmitida em fung¢do da intensidade do feixe 6ptico incidente. Os circulos fechados
representam os pontos experimentais. A linha sélida é o valor médio desses pontos.
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Fonte: Autor, 2012.

Finalizamos aqui a discussdo dos resultados obtidos e apresentamos no capitulo

seguinte as conclusdes e perspectivas de trabalhos futuros.
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6 Conclusoes e perspectivas

Levando em conta a diferenca nos coeficientes de transmissao para polarizagao paralela
e perpendicular ao plano de incidéncia e a birrefringéncia induzida por campo elétrico

aplicado ( E,, ), nds desenvolvemos um procedimento que permite determinar o coeficiente
eletro-dptico efetivo (I ) e o coeficiente de blindagem (&) do campo elétrico aplicado em

cristais fotorrefrativos. O procedimento consiste em medir a variacdo da intensidade
transmitida (VIT ) causada pelo campo elétrico aplicado. Esse procedimento pode ser
aplicado a outros materiais onde a birrefringéncia é induzida por campo elétrico aplicado. E
interessante que esses materiais tenham indice de refracdo e coeficiente eletro-éptico
relativamente altos, a fim de detectar a VIT facilmente. Em experimentos de gravagao
holografica, onde é utilizada a condicdo de visibilidade baixa, ¢ pode ser determinado
facilmente, proporcionando mais um parametro para comparar teoria e experimento.
Porém, em cristais menos simétricos, onde existe mais de um elemento independente do

tensor eletro-6ptico, o uso desse procedimento pode ser complicado.

O procedimento proposto foi aplicado ao cristal BTO utilizando radiacdo de
comprimento de onda de 780 nm. Concluimos, com suporte de resultados da literatura, que

a regido a qual r; ndo apresenta dispersdo é de 510 nm até pelo menos 780 nm. Nesta
regido, Iy apresenta um valor médio de 5,5 pm/V. Apesar de termos proposto um

procedimento para determinar £, ndao determinamos esse parametro, pois os resultados

indicam que é muito sensivel as condigdes experimentais, e por isso ndo é de utilidade
pratica determina-lo para algumas configuracdes especificas. Os resultados indicam a
existéncia de um limiar de intensidade dptica dentro do cristal para a criagdo de campo

elétrico de blindagem (E._ ) significante.

scr

Como trabalhos futuros, pretendemos investigar tedrica e experimentalmente o limiar

de intensidade Optica dentro do cristal para a criagdo de E significante e,

scr

consequentemente, ¢ . Utilizando uma camera ccd (“charge-coupled device”), pretendemos

Instituto de Fisica — UFAL



114

desenvolver um procedimento para mapear a distribuicdo espacial do campo elétrico de
blindagem. O procedimento consistirda em monitorar a variacdo da intensidade do feixe
transmitido com a camera e fazer a correspondéncia entre os pontos da imagem e a posicao

no cristal.

No procedimento que apresentamos, ndo é necessario utilizar radiacdo coerente para

determinar r,. Desta forma, pretendemos desenvolver um dispositivo compacto para a

determinacdo desse parametro. Possivelmente utilizaremos uma configuracdo de roda de
“leds” semelhante a desenvolvida por Montenegro e colaboradores [60] para medir
fotocondutividade. Essa roda é representada na Figura 50 a seguir. Conforme se observa, a
configuragdo permite selecionar facilmente o comprimento de onda a ser medida a grandeza
de interesse. E necessario apenas introduzir um polarizador antes da amostra para tornar o

feixe de luz polarizado linearmente.

Figura 50 — configuracdao de roda de “leds” utilizada para medir fotocondutividade. Pretendemos utilizar configuracdo
semelhante para desenvolver dispositivo que permita determinar a relagao de dispersao de rs.
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Fonte: Montenegro e colaboradores, 2006 [60].

Com o desenvolvimento do dispositivo proposto, a relacdo de dispersao de Iy poderd ser

determinada facilmente. Inicialmente pretendemos aplicar no cristal BTO, pois a regido do

infravermelho, até onde nds sabemos, ainda ndo foi explorada.
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Apéndice A - Determinac¢do da matriz de Jones -

atividade optica e birrefringéncia

Conforme Yariv [35], a matriz birrefringéncia é dada por

i i . r
e "2 cos? y + €' Psen?y —isen Esen(Zz//)

W = - . (1.1)
—isen Esen(Zy/) e' "D cos? y + e Dsen?y

No caso especifico de y = 45°, segue

T . I
COS(EJ —|senE
- . (1.2)

T r
—Isen— COS| —
2 [2)

A matriz da atividade dptica é

:{cos(pleﬂ) _Sen(pleff):| (1.3)

sen(ply ) cos(oly )

Dividindo o cristal em N — o células, tem-se que as matrizes da birrefringéncia e atividade

Optica podem ser escritas como

T . r
cos (mj —Isen m
W. =

. (1.4)
T r
—1sen—— COS| —
2N (ZN)

(1.5)

Dessa forma, a matriz que leva em conta atividade éptica e birrefringéncia no meio é
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M,Z(WNRN)“‘(WZRZ)(\NIRl):(\NiRi)N' (1.6)
Segue
| |
cos(%} —isen% COS(pNEf j —Sen['o,\lEf j
M= r r | | (1.7)
—i _— _ Pl &
|sen2N COS(ZNJ sen[ N J cos[ N ]
Ou
N
( r j [plefj - ( r j (plefj ( r j [plef] H ( r j (plef]
cos| — |cos —isen| — |sen| ——| —cos| — |sen| —— |—isen| — |cos
2N 2N N 2N N 2N N
M = (1.8)
(rj (lefJ . [rj (plef] ( j [plefj . (rj [plefj
cos| — |sen —isen| — |cos| ——| cos| — |cos| —— |+isen| — |[sen
2N 2N N 2N N 2N N
Aplicando a identidade de Chebyshev [34]
AsenNK A —sen(N —1)KA senNK A
N B
M = A Bl senK A senK A (1.9)
C D ¢ SenNKA DsenNK A —sen(N —1)KA |’
senK A senK A
tem-se
( r j plef H ( r J plef
A=cos| — |cos| — |—isen| — |sen| —
2N N 2N N
( T j [plefJ . ( r j (plef]
B =—-cos| — [sen —isen| — |cos
2N N 2N N
(1.10)
( r j plef R [ r J plef
C =cos| — [sen| —— |—isen| — |co0s
2N N 2N N
(o) s o 50
D =cos| — |cos +isen| — [sen
2N N 2N N
e
KA:cos‘{%(A+D)] (1.11)

r Jo, P . L )
Como os argumentos o © Wefsao muito menores que um, pois foi assumido N -,
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segue, realizando aproximacgdes até primeira ordemem A, B, C e D de (1.10),

A=D=1
I .
B:_i pEﬁ iL :_Lelo
Nl X 2X N
e
Czéeﬂ@
N

Nas equacdes (1.13) e (1.14),

O=tan* I .
plef

Da equagdo (1.11) segue

|
KA =cos™ cos(chos £ :
2N N

|
cosKA:cos(L cos| 2t |,
2N N

Expandindo ambos os lados da equagdo acima até segunda ordem, tem-se

LY 2
KA = (pefj +(Lj Y
N 2N
onde
xz(ﬂ)ﬁ{ﬁf. (1.20)
ef 2

Usando (1.19) no termo sen(NKA)/sen(KA) da equagdo (1.9), segue

120

(1.12)

(1.13)

(1.14)

(1.15)

(1.16)

(1.17)

(1.19)
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senNKA  senX _ senX
senKA  senX /N~ X

Substituindo o resultado acima em (1.9), segue

AsenMKA —sen(N —1)KA BﬂN
M= X /IN X .
CsenX N DsenNKA —sen(N —1)KA
X X /IN

O termo M, da matriz acima pode ser simplificado usando (1.12) e (1.19)

AsenNK A —sen(N —1)KA _ senX —-sen[(N-1)X /N] N

X /N X

Sabendo que

senA—senB = 2sen[ 1(A—B)]cos[1(A+B)],

o termo senX —sen[(N -1)X / N] da equagdo (1.23) pode ser escrito como

senX —sen[(N —1)X /N]=Zsen[x —(N _l)X/N}cos[x +(N _1)X/N]

2 2
Simplificando o termo acima, segue

senX —sen[(N -1)X /N]= Zsen(%jcos[w} ,

2

ou
X
senX —sen[(N -1)X / N]:Wcos(x) .

Isso implica que o termo M",, da matriz (1.22) é

. AsenNKA —sen(N -1)KA
M= X IN

=cos(X) .

Da equagao (1.12), D=A. Segue de (1.22) que M",=M’,,. De (1.28)

M~,,=cos(X).

121

(1.21)

(1.22)

(1.23)

(1.24)

(1.25)

(1.26)

(1.27)

(1.28)

(1.29)

Instituto de Fisica — UFAL



122
Substituindo (1.13) em (1.22), segue
M’,=—€"“senX (1.30)
Substituindo (1.14) em (1.22), tem-se
M, =e"senX . (1.31)
Tem-se entdo

R
cos X e senxj. (1.32)

M = ie
e ""“senX cos X

Essa é a matriz que aparece na referéncia [4]. Essa matriz pode ser determinada usando o

método de soma de matrizes elementares proposto em [61].
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We present an alternative procedure to determine the effective electro-optic coefficient (r.z) and the
electric screening field factor by measuring the optical intensity variation induced by an applied electric
field (Eapp), which is transmitted through an undoped photorefractive Bi;,TiO5 (BTO) crystal in an
oblique incidence setup. The transmitted intensity variation (TIV) was modeled taking into account the
transmission coefficients for the polarization plane parallel and perpendicular to the incidence plane, as
well as the birefringence induced by the E,p,, which changes the components of the polarization vector
of the light beam. The measurements were performed with infrared radiation at 780 nm and provided
Te=5.54+0.2 pm/V. It allowed us to conclude, with support of results from the literature, that the
region without dispersion of the electro-optic coefficient in the BTO crystal ranges from 510 nm to at
least 780 nm. The procedure proposed here can be used for distinct wavelengths and seems to be

BTO

suitable for other electrically induced birefringent materials.

© 2013 Published by Elsevier B.V.

1. Introduction

The detailed investigation of optical materials’ properties is
essential to get an in-depth understanding of their operating
mechanisms that can contribute to improve our knowledge of
materials applications and possible corresponding devices’ devel-
opment. Photorefractive crystals (PC) are interesting for
holography-related applications. Among the PC, the sillenite ones
have been extensively studied [1-8], being characterized by a fast
photorefractive response and good sensitivity for low photon
energy [9,10]. The effective electro-optic coefficient (re) is a
fundamental parameter of sillenite crystals in view of photore-
fractive applications. To determine rq5 of sillenites, one of the
most used method is that proposed by Henry et al. [11]. Following
the order of the optical elements in the Henry’s experimental
setup, there is a light source, a polarizer, the sillenite crystal
under controlled applied electric field (E4pp), an analyzer, and an
optical detector. The experimental procedure consists in rotating
the analyzer to determine the maximum and minimum trans-
mitted intensities through the crystal, turned birefringent by Eapp,

* Corresponding author at: Grupo de Fisica da Matéria Condensada, Nicleo de
Ciéncias Exatas—NCEx, Campus Arapiraca, Universidade Federal de Alagoas,
57309-005, Arapiraca-AL, Brazil. Tel.: +55 82 91241189.

E-mail addresses: andre.moura@fis.ufal.br, jucaandre@gmail.com (A.L. Moura).

0030-4018/$ - see front matter © 2013 Published by Elsevier B.V.
http://dx.doi.org/10.1016/j.0ptcom.2012.12.085

from a linearly polarized input light, orientated in two polariza-
tion directions rotated by 45°. The measurements are repeated for
different values of Eapp. In this experimental setup, the optical
beam direction is normal to the crystal faces, which can be a
source of errors as a result of multiple internal reflections [12,13].
Another drawback is related to the so-called electric screening
field. When a photorefractive medium is subjected to Eapp, the
material response creates an inner electric field, called screening
field (Es¢), due to inhomogeneous illumination of the sample and
contact resistance that results in inhomogeneous charge transport
[12]. By comparing theoretical models with experimental results
obtained with Egpp, it has been demonstrated to be necessary for
the introduction of a dimensionless factor (¢) multiplying the
applied field to take into account the Es, [8,14,15]. Therefore, & is
allowed to vary from O to 1 and it is expected to depend on the
optical intensity distribution, wavelength, and applied electric
field [13,16]. It is possible to determine ¢ in the setup of Henry
[12]. However ¢ is sensible to the experimental configuration.
When applying this parameter to fit experimental results from
holographic recordings, one can observe discrepancies in cases
where the recording is in oblique incidence. The same difficulties
can arise in the method proposed by Grunnet-Jepsen et al. [14]
where they use an ac square-wave electric field to eliminate the
screening field in the measurement of rey and in that used by
Papazoglou et al. [17] in which the determination of rey is

Please cite this article as: A.L. Moura, et al., Optics Communications (2013), http://dx.doi.org/10.1016/j.0ptcom.2012.12.085
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achieved by finding the value of Eapp, for which the ellipticity of
the emerging beam from the crystal is zero. In these cases the
optical beam direction is also normal to the crystal faces as in the
Henry experimental arrangement.

In this paper, we present a simple procedure to determine res
and also the ¢ factor. The experimental setup requires just an
optical source, the crystal under controlled Eau, an optical
detector, and one polarizer if the light source is not polarized.
The procedure is based on the change of the polarization state by
the electrically induced birefringence and the difference between
the transmission coefficients for light polarized parallel and
perpendicular to the incidence plane. In a somewhat similar
direction, studies about the change in the transmission and
reflection because the electro-optic effect have already been done
in chiral materials [18] and metamaterials [19]. In our point of
view, the proposed procedure has some advantages in compar-
ison with those of Refs. [11,14,17], because it is possible to
eliminate multiple-reflected beams going to the optical detector,
and the determination of ¢ can be performed with the same
configuration of the holographic recording. Furthermore, there is
no requirement of using any analyzer, which simplifies the
experimental setup and the polarization direction of the incident
beam can be fixed. The disadvantages occur in cases where the
material presents low linear refractive index and electro-optic
coefficient, since the variation in the transmitted intensity can be
too low to be detected. Furthermore, the measurements can be
quite complicated in less symmetrical crystals than those of the
23 point group, for which more nonvanishing independent ele-
ments of the electro-optic tensor may exist. In these cases, the
interferometric method reported in Ref. [20] seems to be more
suitable. The new procedure was applied to the nominally
undoped Bi;,TiO,q (BTO) crystal at 780 nm due to the fact that
the dispersion of res has attracted some discussion [16,17,21],
and it is potentially interesting to making the sillenites operate at
the near infrared region [6]. In contrast to results of Ref. [16],
Refs. [17,21] do not show dispersion of rey in the 510-700 nm
range. We obtained ror=5.5 + 0.2 pm/V at 780 nm and concluded
that the region without dispersion of rey ranges from 510 nm to at
least 780 nm. We observed that ¢ is sensible to the experimental
conditions as discussed below.

2. Theoretical background

The polarization state of a polarized light beam, when it
encounters an interface during propagation in oblique incidence,
can be described by the transmission matrix [22] here by called T.
Its two nonvanishing elements are the coefficients of transmis-
sion for polarization parallel (t,) and perpendicular (t;) to the
incidence plane. T is given by Eq. (1), where t, and t; are strongly
dependent on the incidence angle; for normal incidence t,=t;,
and the ratio t,/t; grows monotonically by increasing the inci-
dence angle:

tp O

T= {0 tg} (1

We denominate T,_,. and T._,, the transmission matrices for
the first (air-crystal) and second (crystal-air) interfaces, respec-
tively. The same indices a—c and c—a are valid for the elements
of these matrices, meaning that we are using appropriated
transmission coefficients. In this way, the polarization state of
the beam immediately after the first interface (E.) is given by
E.=T,_ Eo, where Ey is the initial polarization state described by a
column matrix containing just two elements. The element Eq 11 is

the component of the polarization state parallel to the incidence
plane, while Eq; is the component perpendicular to this plane.

In the case of linear polarization, this state can be expressed as

0
EO_{COS p} 2

sind,

where 0, is the angle between the polarization direction and the
incidence plane. For 0,=0 the polarization direction is completely
on this plane.

The BTO crystal belongs to the sillenite family (space group
123) and therefore presents optical activity and becomes birefrin-
gent under the action of Eapp. By using the Jones’ formalism, the
polarization state of the beam after passing through the crystal
can be determined by the transmission matrices at air-crystal and
crystal-air interfaces, the rotation matrix due to the optical
activity (which includes electrogyration, responsible for the
change in polarization state in virtue of the applied electric field),
and the birefringence matrix. This latter can be described by [23]

e~ il cos?yy +e(2)sin®y  —isinL sin2y
W) = ( ;

el cos?yy + e~ (I 2)sin’y
3)

In this equation s is the angle that the slow axis of the
birefringent crystal makes with the horizontal at the fixed
laboratory reference frame, and I' is the phase retardation. I is
proportional to the difference in the refractive index between the
slow and fast axes of the crystal, i.e., I'=2mnl(n;—ny)/A, where [ is
the thickness of the crystal and /1 is the light wavelength at
vacuum. The quantity (n;—ny) depends on which direction of the
crystal the optical beam is incident and on the direction and
magnitude of Eapp. Moreover, (ns—1ny) is dependent of rey and this
dependence is described in the next section. Since we have two
effects occurring simultaneously when the beam propagates
along the crystal, the transfer matrix is not the simple product
of the matrix associated with the birefringence by the one
associated to the optical activity. In order to compute these
effects numerically, we used a method in which the crystal is
hypothetically discretized in N— oo cells. The effective length (ley)
is the sum of the distance traveled by the beam along the
propagation direction in each of these cells. In each of these cells
we computed the effects of optical activity and induced birefrin-
gence. In this procedure, the output of a cell is the input for the
following one. At the end, taking into account the interfaces, we
have the Jones’ matrix (M) for the crystal to describe the
polarization state of the beam after crossing the crystal:

D
—isin% sin2y

M= TCﬂa[(WNRN) . ~(W2R2)(Wl Rl )]Taﬂc = TCﬂa(WR)NTaﬁCv (4)

where R; and W; are the rotation and birefringence matrices
which describe, respectively, the optical activity (including elec-
trogyration) and the electrical field induced birefringence in each
cell. The R; matrix is given by the following equation:

—sin(pd)
cos(pd)

cos(pd)

= | sin(pd) ©)

i

Here d is the size of each cell, p:p0—<2/\/§) (7/7ng10)Ca1Eapp

[24,25], where po is the optical activity per unit of length without
Eapp, 4 is the light wavelength, ngro the refractive index, and {4
the only nonvanishing electrogyration coefficient for sillenite
crystals. Going forward, we have the polarization state of the
resulting beam (E,), i.e., the beam after the crystal, E,.=ME,.

The optical detector measures the intensity of the resulting
beam which is defined by

1n
Itrans = 55720 |Eac‘2C059r' (6)
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with Zg being the impedance of the free space and 0, the incidence
angle at the crystal-air interface, which is equal to the angle of
refraction at the air-crystal interface. In order to numerically
describe the observed behavior, we define the transmitted inten-
sity variation (TIV) in terms of the ratio between the transmitted
intensity with Eapp # 0 and E4p,=0. In percentage, we have

TIV = ITrans (EApp #* O)
Irans (EApp = 0)

We did not consider change of the transmission coefficients
due to Eapp, because the variation in the refractive index of the
BTO crystal is of the order of 10~> and, therefore, the contribution
to TIV is practically null. By the same reason, the difference in the
refraction angles for the ordinary and extraordinary waves is too
small. In this manner, we did not consider the difference in the
incidence angle of these waves at the crystal-air interface, as well
as the difference in the optical path inside the crystal. Also, as the
thickness of the sample is relatively small, we treat these waves
as just a single beam after passing through the crystal.

Since the TIV is related to the transmission coefficients at the
interfaces of the crystal, the optical activity, and the electric field
induced birefringence, it is dependent on the intrinsic parameters
of the crystal, i.e., linear refractive index, optical rotatory power,
and effective electro-optic coefficient. It also depends on the
parameters experimentally controlled such as crystal length, Eapp,
incidence angle, direction of the input beam polarization, and the
orientation of the crystal with respect to the incident beam as
well as E4pp. Obviously, for normal incidence t,=t; and then TIV is
null. On the other hand, the absolute value of TIV grows mono-
tonically by increasing the incidence angle, which is attributed to
the angular dependence of the ratio tp/t,.

—1} x 100 7)

3. Experimental setup

Reemphasizing, the scope of this paper is to present an
alternative and simpler way to determine both electro-optic
coefficient and electric screening field factor matching with new
experimental results from a nominally undoped BTO crystal.

The experimental setup is shown in Fig. 1. It is similar to that
used in holographic recordings, but just with one beam incident on
the crystal. A Gaussian beam from a diode laser at 780 nm (Laser-
line Laser Technology) was incident on the face (110) making an
angle 0;=34.5° with respect to the normal to this face. The faces
(110) and (110) were coated with silver ink and connected to a
high voltage supply (0<V,,,<5000V). The intensity of the
transmitted light was measured by a Si detector and care was
taken to detect only the transmitted beam avoiding detection of
multiple-reflected beams on the crystal faces. It was facilitated by
the relatively high thickness of the crystal given below. This
detector was connected to an analogic/digital converter from a
lock-in with resolution of 1.0 mV and the data were acquired using
a computer. The polarization direction and intensity of the incident
beam were controlled by a polarizer and a neutral density filter,
respectively. Unless otherwise stated, the polarization direction is
parallel to the incidence plane. The sample dimensions were 8.37

(along [110]) x 8.72 (along [001]) x 3.59 (along [110]) mm?>.

3.1. Determination of (ns—ny)

Since the BTO crystal pertains to the 23 point group, the only
nonvanishing independent element of the electro-optic tensor is
r41. Any refractive index change caused by electric field action can
be described by this tensor element. We used r.5 instead of r4; to
include the secondary electro-optic effect, i.e., inverse piezoelectric

Detector connected to an
analogic / digital converter
from a lock -in

Polarizer

ND filter
; . Cmmesosame
P?Ode laser Direction [110]
@780 nm

4

Fig. 1. Schematic representation of the experimental setup used to measure the
optical transmitted intensity (TIV) through a BTO crystal under controlled applied
electric field. The optical source was a diode laser operating at 780 nm. ND is a
neutral density filter to control the optical intensity. The polarizer is used to
control the polarization direction of the incident beam. The voltage crossing the
crystal is supplied by an external high voltage source. The optical detector is
connected to an analogical/digital converter from a lock-in. Here, f is a unit vector
perpendicular to the crystal face ﬁOP and makes an angle 0; with the incident
beam. The inset shows the crystallographic axes orientation with applied
electric field.

and photoelastic effects [16,17]. In the crystal orientation just
described, the slow and fast axes of the induced birefringent crystal
make a plane that is parallel to the (110) face. The angle between
the slow axis and the horizontal direction in the laboratory, which
coincides with the [110] direction, is \y=45°. This situation is
depicted in the inset of Fig. 1. In this manner, for a beam
propagating quasi parallel to the [110] direction, i.e., in paraxial
approximation, (ns—ny) is given by 2An, where An = Iregn3;oEapp.
Otherwise, (ns—ny) is easily determined by the index ellipsoid. The
detection of the TIV is dependent on the crystal orientation with
respect to the incident beam and Egpp, since I oc (15— ny).

3.2. Parameters

From literature ngro=2.52 [17] and pp=4.3 °/mm [9] both at
780 nm. At this wavelength the electrogyration coefficient is very
low [25], and we observed that it does not affect the results of the
calculations. So, with these parameters and the experimental
configuration, one has An=~2.6x107°. Moreover, 0;=34.5°
implies that (n;—nf) ~4.93 x 107> and I' = 1.46 x 10~%,

Concluding this section, the measurements performed by the
proposed procedure are facilitated by the BTO properties, orienta-
tion of the crystal with respect to the incident beam, and the high
symmetry of the crystal. These properties imply high linear
refractive index, the configuration gives a high I', and the crystal
possesses just one independent electro-optic coefficient. As will
be shown in the next section, the polarization direction is also
important. Although we used a laser, the measurements can be
performed using incoherent light such as LEDs, since we only
need polarized light which can be obtained using a polarizer.

4. Results and discussion

To investigate the influence of the applied electric field on the
transmitted optical intensity through the crystal, we monitored
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this optical intensity along time, turning the voltage supply on
and off. Fig. 2 shows a typical experimental result obtained using
low laser intensity (I=2.8 mW cm~2) and starting the measure-
ment with Esp,=0. The x and y axes represent the time and the
transmitted intensity, respectively. As it can be seen, the intensity
is constant up to time t,, at which the voltage supply is turned on
(Eapp="6.0 kV cm '), making the transmitted intensity vary due to
the change in polarization state caused by the induced birefrin-
gence. At time 7,5 the voltage supply is turned off and the
intensity is restored to its initial value, since with Eapp,=0 the
crystal is isotropic. Taking into account the definition of Eq. (7),
we have TIV= —4.4%.

Fixing the optical intensity at 4.2 mW cm ™2, we made a series
of measurements similar to those shown in Fig. 2, i.e., turning the
voltage supply on and off, but in each case it used a different
value of Ep, # 0. Fig. 3 shows the TIV as a function of the value of
Eapp # 0. The experimental results are represented by dots (error
bars are smaller than the experimental points), and the solid
curve is the best theoretical one obtained by applying the least-
squares fitting method with r.g as the only adjust parameter. The
obtained chi-squared parameter was very close to unit, indicating
an excellent quality of the fitting. Making the curve fitting for

545 —T — T
540

5
s | ™
2 535} ° Ton
2 °
[0} |
T 530 ’ i
z !
£ 525 [ .
% \ Toff o
~ 5201 ° N | .
w
515 1 " 1 " 1 L 1 " 1 "
0 4 8 12 16 20 24
Time (s)

Fig. 2. Typical experimental result of the transmitted intensity versus time for low
intensity of the laser beam. The variation in the transmitted intensity is due to the
applied electric field, turned on and off at times 7, and 7, respectively. Solid line
is only a guide for the eyes.
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Fig. 3. Transmitted intensity variation versus the applied electric field, Ep, # 0.
Experimental results are represented by dots while the curve is the best fitting
varying only rey. The error bars are smaller than the experimental points.

other experimental data we obtained re=>5.5+0.2 pm V-1
where the uncertainty is mainly due to the imprecision in the
determination of the incidence angle in our experiment. This
value of rey is in good agreement with results published recently
by de Oliveira et al. [21] and that of Papazoglou et al. [17], where,
in contrast to the results of Ref. [16], dispersion of res in the
510-700 nm range was not observed, the average value being
~ 5.5 pm V~ . Our results extend the region of non-dispersion of
refr of BTO crystals to at least 780 nm. One can see that the novel
procedure described is very practical to measure the effective
electro-optic coefficient of electrically induced birefringent
materials.

From the curve fitting displayed in Fig. 3, we notice that the
absolute value of the TIV grows with the value of Es,, # 0 in the
explored range. For more intense E4p, # 0 the behavior is periodic
(not shown for the sake of brevity). This is attributed to the fact
that the absolute values of the polarization state components
present a periodic dependence on Eapp, which is going to be
further investigated in a forthcoming work.

To explore the TIV dependence on the experimentally con-
trolled parameters, we made a series of independent measure-
ments similar to those of Fig. 2, where in each case the
polarization direction with respect to the horizontal was differ-
ent. The average intensity of the beam was [=2.8 + 0.7 mW cm ™2,
Fig. 4 shows the TIV against the polarization angle for two
different values of Eap,#0: 6.0 and 3.6 kV cm~'. Open squares
and circles are experimental data (error bars are smaller than the
experimental points) and solid curves are the corresponding
theoretical ones with the same parameters described above. The
major discrepancies between the experimental data and theore-
tical results are attributed to the screening of Epp, in virtue of the
high intensity of the incident beam that causes a high density of
electrons in the conduction band, as described below. However, a
good agreement was obtained. As it can be noticed in Fig. 4, the
TIV is strongly dependent on the input beam polarization direc-
tion, ranging from around —6% to 6%. This behavior is owing to
the change in polarization state that is dependent on the orienta-
tion of the input beam polarization direction with respect to the
fast and slow axes of the induced birefringent crystal. For a
precise determination of rey using the proposed procedure, the
polarization direction of the incident beam should be chosen in
the region of large values for the TIV.

8 T T T T T T T T
—~
o\\o/ L
— 6f & -
§e] I S
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S 4r - < 7
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> 2r 7
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@ . O 36
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F 6r i
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Fig. 4. Transmitted intensity variation versus polarization angle for two different
values of the applied field, Eapp=3.6 kVem ™' (circles) and Eapp=6.0 kVem ™!
(squares). Experimental results are represented by dots while the solid curves
are the theoretical predictions. Once more, the error bars are smaller the
experimental points.
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Fig. 5. Typical experimental result of the transmitted intensity versus time for
high intensity of the laser beam. In this figure we observe the screening of the
applied electric field.

Withal, for relatively high intensity of the laser beam, the
behavior of the transmitted intensity when the voltage supply is
turned on is not as observed in Fig. 2. Fig. 5 shows a particular
case of the transmitted beam for [=94.0mWcm~2 and
Eapp=6.0 kV cm ™. At the instant 7,, when the voltage supply is
turned on, the behavior is similar to that of Fig. 2. Nevertheless, as
time goes on, an increase in the intensity of the transmitted beam
is seen but its stationary value is lower than that with E,p,=0.
The explanation for this is as follows. Owing to the nature of the
crystal in question, which is photoconductive, inhomogeneous
charge transport and contact resistance lead to local accumula-
tion of charge. Consequently, the build-up of the electric screen-
ing field (Es,) which is opposite to the applied ones in the
illuminated region of the crystal [12]. Since the crystal experi-
ences the effective field (Egy), which is the vector sum of the
applied ones and E,., which increases with time, the module of
Ec; decreases and, consequently, the induced birefringence also
decreases. On this base, we attribute the increase in the trans-
mitted intensity observed in Fig. 5 to the build-up of the Es.
When E reaches its stationary value, the transmitted intensity
does not change anymore, which corresponds to the long time
regime in Fig. 5. This behavior is not observed in Fig. 2 since the
density of electrons in the conduction band and the consequent
absolute value of the Eg., are dependent on the intensity of the
incident beam, which in that case is relatively low.

From the result shown in Fig. 5, we can get the screening field
factor (¢) comparing the theoretical prediction for the TIV, using
the stationary value of the transmitted intensity with & as the
unique adjust parameter. In this step, res should be already
determined as described previously in Fig. 3. This procedure
may be very practical to determine ¢ in holographic experiments
that use small visibility condition, where one beam is much more
intense than the other. In these cases, the E,, and consequently &
may be attributed to the more intense beam. It is an interesting
characteristic because the experimental configuration to deter-
mine ¢ may be the same used in holographic experiments,
minimizing errors related to this parameter. As is discussed in
the next paragraph, Es, is sensible to the experimental conditions.
Then, it is not interesting to give ¢ only for the particular case of
Fig. 5. A more complete study will be left for a future publication.

We observed that the creation of the E is dependent on the
combination of the incident beam intensity as in Ref. [21],
incidence angle, and input beam polarization direction. The
dependence on the intensity lies in the fact that a density of
electrons is excited to the conduction band, as described above.

Fig. 6. Transmitted intensity variation as a function of the polarization and
incidence angles.
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Fig. 7. Transmitted intensity variation as a function of the incident beam power
for a particular experimental configuration. Experimental data are represented by
points, while the solid curve is the average value. The experimental value for the
TIV is practically the same in this power range, indicating the absence of
significant electric screening field. Most of the error bars are smaller than the
experimental points.

The dependences on the incidence and polarization angles have
their origins on the intensity beam dependence, since for oblique
incidence the transmitted intensity at the air-crystal interface is
dependent on these angles. We present in Fig. 6 the TIV depen-
dence with the polarization and incidence angles. A large depen-
dence of TIV with the incidence angle, which is attributed to the
dependence of the transmission coefficients on this angle is seen.
The observations point out the existence of a beam intensity
threshold inside the crystal for the creation of a significant Es.
Fig. 7 shows, for a particular experimental configuration, a range
of powers of the incident beam in which the TIV is the same,
indicating the absence of appreciable Es.. In this figure, the dots
represent the experimental data (most of the error bars are
smaller than the experimental points), while the solid curve is
the average value of the TIV. Further increasing the power, the
maximum value shown in this figure, the absolute value of the
stationary TIV becomes smaller than that exhibited and screening
is seen in the results of transmitted intensity versus time, as
in Fig. 5.
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5. Conclusion

In summary, by taking into account the transmission coeffi-
cients for polarization plane parallel and perpendicular to the
incidence plane in oblique incidence, and the birefringence
induced by applied electric field, we have demonstrated a
procedure which enables one to determine the effective electro-
optic coefficient and the electric screening field factor in photo-
refractive crystals. This procedure consists in measuring the
optical transmitted intensity variation due to the applied electric
field. We believe that the procedure can be extended to many
electrically induced birefringent materials, being necessary only
for the use of materials with high linear refractive index and
electro-optic coefficient, in order to detect TIV. In holographic
recording experiments, where it uses the low fringes visibility
condition, the electric screening field factor may be easily deter-
mined provided more parameters are given to compare theory
and experiment. However, for less symmetrical crystals, the use
of the procedure presented here could be very complicated, since
there are more nonvanishing independent elements of the
electro-optic tensor. The new approach was applied to the BTO
crystal using excitation at 780 nm and it was concluded, with
support of results from literature, that the region without disper-
sion of the effective electro-optic coefficient, where ref
~5.5pm V™!, ranges from 510 nm to at least 780 nm. It can be
extended to other wavelengths from LEDs with a polarizer, since
it is not necessary to use coherent radiation. The electric screen-
ing field factor was not determined here once it is very sensible to
the experimental conditions, and the results point out for the
existence of a beam intensity threshold inside the sample to the
creation of significant electric screening field that will be inves-
tigated in a future publication.
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