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Motivation and aims

One of the emerging areas that are attracting much interest in the scientific
community, as well as in the general community, is the so called nanoscience.
Nanoscience is the scientific discipline that deals with the study of the properties of
materials with dimensions in the range of a few nanometers or nanostructures grown on
certain substrates. Some physical and chemical parameters that are of interest in
investigating these nanostructures are: chemical composition and molecular structure, as
well as new mechanical and optical properties associated with their small size.
Therefore, in order to study these new structures is necessary to have instruments with
capacity of a high spatial resolution, and the ability to examine their mechanical and

optical properties.

The imaging techniques employed in the development of nanotechnology has
been the electronic microscopy (Scanning Electron Microscope) and those such as
scanning tunneling microscope (STM) or scanning force microscope (SFM), where both
techniques reach spatial resolutions below the nanometer [1]. The problem with these
techniques is that the information related to the material optical response and its
dynamic properties is lost, being able to measure only the shape and size of the

nanostructures. Optical microscope is the instrument that would incorporate the optical
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information to the scanning electron microscopes, as well as spectroscopic

characterization.

However, conventional optical microscopy presents the trouble related to the
spatial resolution limit imposed by the diffraction effect, which is about A/2 (being A the
wavelength of light used to illuminate the sample). The recent development of a
technique called near-field optical microscopy (SNOM or NSOM), which combines
features of traditional optical microscopy with a spatial resolution below 100 nm [2],

can overcome this limit, and this it can be a suitable tool for the study of nanoscience.

This work presents a SNOM study on structures that act like optical waveguides
in ferroelectric materials with periodic domains and structures made by writing with a

femto-second pulsed laser beam which also confine the light.

Ferroelectric crystals with periodic and quasi-periodic domains have attracted
considerable interest in recent years for their relevant applications in nonlinear optics.
Classical aspects such as the production of second harmonic operation or frequency
difference, as well as new research areas associated with the generation of squeezed
light for optical communications or information processing have recently been
developed [3, 4]. These applications make very interesting the study of ferroelectric
crystals with periodic domains in order to obtain a better understand of the mechanisms

involved in their formation.

In this work we present SNOM study on the optical behaviour of ferroelectric
domains in BNN, LN and LT doped crystals. Periodic ferroelectric domains were made
either during the growth of material or by applying an electric field on a given electrode
structure deposited on one side of the samples. SNOM study has shown that the
structures formed by the periodic ferroelectric domains induce a spatial modulation in

the refractive index, thus acting these structures as optical super-lattices.

This work also includes a study of the optical damage, by fs pulse laser
irradiation in LiINbO3 single crystals doped with optically active ions, which enabled the
foundation, through measures SNOM, the damage produced during pulsed laser

irradiation.
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Although the origin of changes in the dielectric crystal structure by pulsed laser
irradiation is still an open question, there are already in the literature approaches to this
issue [5]. So it is accepted that during pulsed laser irradiation with a fluence around the
ablation threshold, where a high density of electrons is produced, "Free Electron
Densities” (FEDs) in the area where the femtosecond laser pulse is focused, leading to
the extraction of material in those regions where the ablation threshold is surpassed. The
spatial region of the FEDs, and therefore the ablation area, depends on several factors
such as the electronic thermal conductivity, the Rayleigh laser beam parameter, the state
of the irradiated surface and effects involving multiple ablation processes [6]. The
presence of a fast process of material loss produces intense shock waves which are
propagating through the sample. So, in the vicinity of the ablation, volume atomic
displacement may take place by these shock waves beyond the elastic limit of the
material, producing permanent changes of the lattice [5]. Furthermore, in those regions
where the ablation threshold is not reached, fast heating and cooling of the FEDs could

lead to increased local disorder [7].

Since the SNOM results show that these processes leads to local changes of the
refraction index, this technique can be use to develop optical waveguides. The study has

been extended to different structures of confinement of light in Nd:YAG samples.

Outline of the work

The Chapter 1 of this memory starts with an introduction to the near-field optical
microscopy (SNOM), involving aspects from a brief history of the SNOM technique, to
discuss the critical parameters of the optical tip used in this technique as a light source
or collection element. Other aspects related to the information transfer from near field to

far field are also referred in this chapter.

Chapter 2 deals with the propagation of electromagnetic waves in solids, as a
theoretical basis for the further study of the confinement of light in optical structures
created either by the presence of periodic ferroelectric domains or by changes which are

induced by light irradiation pulsed laser.
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The experimental data obtained by the SNOM technique have been simulated
using a method called “beam propagating” (Beam Propagation Method, BPM). Chapter

3 is dedicated to a discussion of this approach.

The description on the preparation of the samples used in the work is addressed
in chapter 4, called experimental techniques. The way to create periodic ferroelectric
domains in BNN, LN and LT during the crystal growth process, or by the application of
electric fields, is treated at the beginning of the chapter. Also this chapter describes the
technique used for the manufacture of waveguides by pulsed laser irradiation. Finally, a
detailed description of the SNOM equipment was put into operation is exposed, that is a

fundamental part of this work.

Chapter 5 shows the experimental results obtained by SNOM technique in
materials containing periodic ferroelectric domains and waveguides fabricated by
pulsed laser irradiation. The simulations, using the BPM method, are also presented and
discussed. Finally, the possible mechanisms responsible for the modulation of the
refractive index associated with the presence of periodic ferroelectric domains, as well
as to structural changes induced by irradiation with pulsed laser light, are contemplated.

Finally, chapter 6 presents the final conclusions.



Motivacion y objetivos

Una de las areas emergentes de la ciencia que mas interés estd despertando, tanto
en la comunidad cientifica como entre la poblacion en general, es la denominada
nanociencia. Se entiende por nanociencia aquella disciplina cientifica que se ocupa del
estudio de las propiedades de materiales con dimensiones en el rango de unos pocos
nanometros 0 de nanoestructuras crecidas sobre determinados substratos. Algunos de
los parametros que resultan de interés en la investigacion de estas nanoestructuras son:
forma y tamafio de las mismas, composicion quimica, estructura molecular, asi como
nuevas propiedades mecanicas y épticas asociadas a su tamafio. Por tanto, para el
estudio de estas estructuras es necesario disponer de instrumentos que posean tanto una
alta resolucion espacial como la capacidad de estudiar sus propiedades mecanicas y

oOpticas.

Las técnicas més empleadas en el desarrollo de la nanotecnologia han sido las
microscopias electrénicas (Scanning Electron Microscope) y las de barrido, tales como
el microscopio de efecto tunel (Scanning Tunneling Microscope STM) o el microscopio
de fuerzas (Scanning Force Microscope SFM), con las que se han llegado a alcanzar
resoluciones espaciales por debajo del nanémetro [1]. EIl problema surge en que con

estas técnicas se pierde la informacion correspondiente a la respuesta Optica del material
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y a sus propiedades dinamicas, pudiéndose medir Gnicamente la forma y tamafio de las
nanoestructuras. La técnica que permitiria incorporar a la informacion aportada por los
microscopios electronicos y de barrido las medidas espectroscopicas, seria la

microscopia optica.

No obstante la microscopia dptica convencional presenta un problema dificil de
resolver para el estudio de la nanoestructuras, y es que posee una resolucion finita
impuesta por el limite de difraccion, que es del orden de A/2 (siendo A la longitud de
onda de la luz utilizada para iluminar la muestra). Sin embargo, con el reciente
desarrollo de la técnica denominada microscopia Optica de campo cercano (Scanning
Near-field Optical Microscopy SNOM o NSOM), que combina las caracteristicas de la
microscopia éptica tradicional pero con una resolucion espacial por debajo de los 100
nm [2], parece haberse abierto una ventana para acercar la microscopia éptica a la
nanociencia, pudiéndose asi profundizar y completar los estudios realizados en este

campo cientifico.

En esta memoria se presenta un estudio SNOM de estructuras que se comportan
como guias de onda opticas en materiales ferroeléctricos con dominios periddicos y en
estructuras que confinan la luz, y que son fabricadas mediante la escritura con un haz

laser pulsado.

Los cristales con estructuras periodicas y quasi-periodicas de dominios
ferroeléctricos han atraido un considerable interés en los ultimos afios por sus
importantes aplicaciones en la Optica no lineal, tanto en aspectos clasicos como es el
caso de la generacién de segundo armonico o la generacion de diferencia de frecuencias,
como en nuevos campos de investigacion asociados a la generacion de luz comprimida
(squeezed light) para comunicaciones Opticas o procesado de informacion [3, 4]. Esto
hace que sea de gran interés el estudio de los dominios ferroeléctricos, a fin de conocer
mejor cuales son los mecanismos que dan lugar a su formacion y que han sido a su vez

de gran utilidad para entender los fundamentos fisicos de la ferroelectricidad.

El presente trabajo comienza con un estudio SNOM del comportamiento éptico de
los dominios ferroeléctricos periddicos en BNN, LN y LT. Los dominios ferroeléctricos

periddicos fueron fabricados bien durante el crecimiento del material, bien aplicando un
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campo eléctrico sobre una determinada estructura de electrodos depositados en una de
las caras del cristal. El estudio SNOM ha puesto de manifiesto que las estructuras
formadas por los dominios ferroeléctricos periddicos inducen una modulacion en el
indice de refraccion, que hace que estas estructuras se comporten como superredes

Opticas.

Una segunda parte de esta memoria contempla un estudio del dafio optico inducido
en monocristales de LiNbOs; impurificado con iones dpticamente activos, que ha
permitido establecer las bases, mediante medidas SNOM, del dafio producido durante la
irradiacion pulsada laser.

Aunque el origen de las modificaciones producidas por la irradiacion laser pulsada
en cristales dieléctricos es todavia una cuestion abierta, existen ya en la literatura
aproximaciones a esta cuestion [5]. Asi es aceptado que durante la irradiacion laser
pulsada con una fluencia alrededor del umbral de ablacion, se producen una alta
densidad de electrones, “Free Electron Densities” (FEDs), en la zona en que el pulso
laser de femtosegundos se focaliza, dando lugar a la extraccion de material en aquellas
regiones en las cuales se ha sobrepasado el umbral de ablacién. La extension espacial de
los FEDs, y por tanto de la zona de ablacion, depende de varios factores como: la
conductividad térmica electronica, el parametro Rayleigh del haz laser, el estado de la
superficie irradiada y efectos que involucran procesos mdultiples de ablacion [6]. La
presencia de un proceso rapido de pérdida de material produce intensas ondas de choque
que se propagan por la muestra, de forma que en las vecindades del volumen de
ablacion puede tener lugar desplazamientos inducidos por estas ondas de choque mas
alla del limite eléstico de dicho material, produciéndose asi una comprension o
dilatacion permanente de la red cristalina [5]. Ademas, en aquellas regiones en donde no
se alcance el umbral de ablacidn, el rapido calentamiento y enfriamiento de los FEDs

podria causar un incremento del desorden local [7].

Dado que los resultados SNOM muestran que estos procesos dan lugar a cambios
locales del indice de refraccion, se puede utilizar esta técnica para la fabricacion de
guias de onda opticas. El estudio se ha extendido a diferentes estructuras de

confinamiento de luz en muestras de Nd:YAG.
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Descripcion del trabajo

El capitulo 1 de la memoria comienza con una introduccion a la microscopia éptica
de campo cercano (SNOM), contemplando aspectos que van desde una breve historia de
la técnica SNOM, hasta discutir los pardmetros criticos de la punta dptica utilizada en
esta técnica como fuente de luz o elemento colector, o tratar la transferencia de

informacidn desde el campo cercano al campo lejano.

En el capitulo 2 se trata la propagacion de ondas electromagnéticas en soélidos,
como base teorica para el posterior estudio del confinamiento de la luz en estructuras
Opticas creadas bien por la presencia de dominios ferroeléctricos periédicos o en guias
que han sido fabricadas mediante irradiacion laser pulsada.

Dado que a lo largo de la memoria los datos experimentales obtenidos mediante la
técnica SNOM han sido simulados mediante el método Ilamado “de haz propagante”
(Beam Propagation Method, BPM), el capitulo 3 se dedica a una exposicion de este

método.

La descripcion sobre la preparacion de las muestras utilizadas en el trabajo se trata
en el capitulo 4. Se describe la obtencion de dominios ferroeléctricos periodicos en
BNN, LN y LT durante el proceso de crecimiento cristalino o a partir de la aplicacion
de campos eléctricos. Igualmente en este capitulo se explica la técnica utilizada para la
fabricacion de las guias de onda mediante radiacion laser pulsada. Finalmente en el
capitulo 4 se hace una descripcion detallada del equipo SNOM que fue puesto en

funcionamiento y que supone una parte fundamental del presente trabajo.

En el capitulo 5 se exponen los resultados experimentales obtenidos mediante la
técnica SNOM en los materiales con dominios ferroeléctricos periddicos y en las guias
de onda fabricadas mediante radiacion laser pulsada. En este capitulo se presentan
igualmente las simulaciones de estos resultados mediante el método BPM. Una
discusion sobre los mecanismos responsables de la modulacion del indice de refraccion
asociado con la presencia de los dominios ferroeléctricos periodicos es finalmente

sugerida en este capitulo.

Finalmente en el capitulo 6 se presentan las conclusiones finales.
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1 Microscopia optica de campo cercano

Como se ha destacado en la introduccion, el principal escollo para el estudio de
las propiedades dpticas o espectroscopicas de las nanoestructuras, radica en que el
limite de resolucion de los microscopios épticos impide la observacidn de estructuras de

tamarios nanométricos.

Tradicionalmente se aceptdé que la resolucion dptica de un sistema venia
determinada por el limite de difraccion, lo que implicaba que quedaba limitada en
ultima estancia por la longitud de onda de la luz utilizada para iluminar la muestra ().
Esto supuso una barrera infranqueable en el estudio y observacion de detalles de
tamafnos menores de A/2. Sin embargo desde que surgio la posibilidad de realizar las
observaciones en condiciones de campo cercano, se han encontrado varios caminos para
acceder a los modos evanescentes del campo electromagnético, lo que ha permitido
conseguir resoluciones mucho menores a la longitud de onda de la luz utilizada en los
experimentos y por tanto por debajo del limite de difraccion. Este es precisamente el

objeto de la microscopia de campo cercano.
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1.1 La resolucién en la microscopia optica

Cuando se habla de resolucion en la microscopia éptica existen dos términos a
tener en cuenta que son: la precision en la posicion y la resolucion espacial. La precisién
en la posicion, como su propio nombre indica, hace referencia a la exactitud con que un
objeto puede ser localizado en el espacio, mientras que por otro lado, la resolucién
espacial es la capacidad de distinguir dos objetos puntuales separados una cierta

distancia.

Una manera de determinar el limite de resolucion es mediante la “funcion de
punto extendido” (point-spread function). Esta funcion es una medida del poder de
resolucion de un sistema optico y da idea de lo que se expande una fuente puntual, de
modo que cuanto mas estrecha sea esta funcién mayor sera la resolucion. Esto es, si
tenemos una fuente puntual radiante, la imagen que tendremos de la misma tendra

necesariamente un tamafo finito en vez de ser un punto.

Este ensanchamiento de la imagen es una consecuencia directa del filtrado
espacial. Para verlo imaginemos un punto radiante en el espacio caracterizado por una
funcion delta que tiene un espectro infinito en el espacio de frecuencias ky, ky. En la
propagacion desde la fuente al detector las componentes de altas frecuencias son
filtradas y eliminadas. Normalmente el espectro completo asociado con las ondas

evanescentes (k. + kyz) > k¢ (siendo ko el médulo del vector k) se pierde, ya que estas

ondas decaen exponencialmente en la direccion de propagacion (en este caso la
direccion determinada por k;). Ademas no todas las componentes de las ondas planas
son colectadas, lo cual conlleva una reduccion ain mayor del ancho de banda. Esta
reduccién del espectro de frecuencias espaciales impide que se pueda reconstruir con
exactitud la fuente puntual original, obteniéndose la imagen del punto con un tamafio
finito [1].

Para calcular la resolucion de un sistema oOptico cualquiera, distingamos ahora
. . /2
dos fuentes puntuales separadas una distancia Ar, = (Ax2 + Ayz)1 . Cada fuente puntual

puede ser identificada en base a que su “funcion de punto extendido” tiene una anchura
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caracteristica. Si acercamos estas fuentes puntuales, llegara un momento en que las dos
“funciones de punto extendido” se solaparan, haciendo los puntos indistinguibles (ver
figura 1.1). Se puede establecer entonces que dos “funciones de punto extendido” seran
distinguibles s6lo cuando la distancia entre sus maximos sea mayor que la anchura
caracteristica de una “funciéon de punto extendido” individual. De este modo cuanto

mas estrecha sea la “funcion de punto extendido” mayor sera la resolucién del sistema.

a) b)

Figura 1.1 Representacion esquematica de dos fuentes puntuales vistas por un microscopio, a)
bien resueltas, y b) demasiado proximas para poder ser resueltas por el sistema éptico

Como el poder de resolucion de un sistema optico depende del ancho de banda
del espectro de frecuencias Ak, = (Aki +Ak§)1/2, a partir del principio de

incertidumbre de Heisenberg (Ap-Ar > 7) y dada la relacion p = k# se puede obtener la

siguiente correspondencia para la resolucion de un sistema ptico:

Ak -An > 1 (1.1)

que nos permite determinar la resolucion de nuestro sistema conocido el espectro de
frecuencias. En el caso particular de trabajar en campo lejano, se obtiene que el limite

superior para Ak viene dado por el nimero de onda k = (A/c)n = (2n/A)n, ya que se han

descartado todas las componentes correspondientes a las ondas evanescentes (quedaran

definidas en el capitulo 2). En este caso la resolucion nunca podra ser mejor que:
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Min|Ar, |= A/ 27n (1.2)

En la practica este limite se puede definir mediante la apertura numérica del
sistema (NA), que caracteriza el rango de angulos para los cuales el sistema 6ptico capta
luz y que se define como NA = nsen®, siendo n el indice de refraccion del medio en el
que se encuentra el sistema Optico (tipicamente aire— n= 1) y 6 la mitad del angulo de

aceptacion maxima del sistema:

Min|Ar, |= 2./ 27NA (1.3)

De acuerdo con la ecuacion (1.1) la resolucion de un sistema dptico podra ser tan

buena como se quiera siempre que el ancho de banda Ak, sea suficientemente grande.

Para ello es necesario tener en cuenta las componentes del campo evanescente [1], ya
que en caso de despreciarlas la resolucion vendria dada por la ecuacion 1.3 como

acabamos de ver. Justamente este es el principio de la microscopia de campo cercano.

1.2 La técnica del campo cercano

Hasta ahora hemos aceptado que las frecuencias (ky, Ky) asociadas con las ondas
evanescentes se perdian en la propagacion desde la fuente al detector. Dicha pérdida es
la que llevaba al limite de difraccién a imponer una cierta resolucion espacial. La idea
central de la técnica de la microscopia Optica de campo cercano es conservar las
frecuencias asociadas con el campo evanescente, de modo que al hacer infinitamente
grande el espectro de frecuencias se pueda obtener, en principio, cualquier resolucién
deseada. No obstante esto requiere un fuerte acoplamiento entre la fuente y la muestra,
quedando ahora las propiedades de la fuente de luz considerablemente afectadas por la

interaccidn luz-materia entre la muestra y la misma fuente.

Para poder extender experimentalmente el espectro de frecuencias e incluir las

componentes correspondientes a las ondas evanescentes (k” zk), las cuales se

encuentran limitadas a la superficie de las estructuras dado que su decaimiento es
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tipicamente 100 nm y no se propagan ni pueden ser guiadas hasta la muestra usando
elementos Opticos convencionales, es necesario que éstas ondas evanescentes sean
literalmente transportadas a través de un objeto hasta las proximidades de la muestra.
Esto se consigue tanto con una punta metalica adecuadamente iluminada (SNOM sin
abertura), como haciendo pasar la luz por una abertura menor que la longitud de onda
utilizada para la iluminacion (SNOM con abertura), debiendo ser en cualquier caso la
distancia entre este objeto y la muestra, tipicamente 10 nm, mucho menor que dicha

longitud de onda.

La restriccién impuesta en la distancia entre la punta y la muestra (menor al
decaimiento tipico de las ondas evanescentes) es debida a que los espectros de
frecuencias espaciales de los campos confinados, contienen un nimero muy elevado de
componentes correspondientes al campo evanescente que divergen muy rapidamente.
Debido a que cuanto mayor es el confinamiento lateral mas rapido diverge el campo, la
distancia entre la fuente y la muestra ha de ser lo mas pequefia posible a fin de
conseguir una resolucion oOptica mayor. La resolucién lateral de estos microscopios
(~10-300 nm) viene determinada entonces tanto por el radio de la punta o de la abertura

R, como por su distancia a la superficie de la muestra D, mediante la expresion:

Ax =-/R+D)/x (1.4)

donde 1/x es la longitud de decaimiento de la interaccion [2].

La primera persona que propuso como se podia conseguir extender la resolucién
Optica al régimen de los nandémetros fue el cientifico irlandés Edward Hutchinson Synge
en 1928 [3], quien sugirio iluminar la muestra haciendo pasar la luz a través de un
agujero de 100 nm de diametro realizado en una ldmina metalica muy delgada. El
diminuto punto de luz conseguido de esta forma iluminaria localmente la muestra,
siempre y cuando la distancia entre la lamina con abertura y la muestra a estudiar no
superara los 100 nm (diametro de la abertura). La representacion de dicho esquema se
puede ver en la figura 1.2. La luz transmitida por la muestra deberia posteriormente ser

detectada por medio de un fotodetector de alta sensibilidad.
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Figura 1.2 Comparacion entre la resolucion de un microscopio Optico convencional y la
resolucion en campo cercano (figura obtenida de la referencia [5])

Este concepto quedd demostrado experimentalmente cuando en 1972 los
cientificos E.A. Ash y G. Nicholls consiguieron, mediante un montaje similar al de
Synge vy utilizando una fuente de microondas (A = 3 cm), una resolucion A/60 [4]. Sin
embargo no seria hasta 15 afios después en 1984, cuando Dieter W. Pohl extenderia este
resultado al régimen dptico [5]. El problema residia tanto en obtener un dispositivo con
una abertura menor a la longitud de onda utilizada, como en situar dicha abertura a una
distancia de la muestra menor al diametro de la misma. El segundo problema quedd
resuelto cuando en 1981 H. Rohrer y G. Binning desarrollaron el microscopio de efecto
tinel (STM), consiguiendo acercar una punta metalica hasta una distancia de la muestra
del orden de varios angstroms [6]. EIl primer problema y auténtica innovacion para la
técnica SNOM fue resuelto por D.W. Pohl, quien logré afilar el extremo de una fibra
Optica hasta que el apice de la misma tuvo tan solo un didmetro de 150 nm. Esta fibra
Optica en su parte final estaba recubierta de una capa metalica para aumentar la

transmitancia de la luz a través de la abertura.

Con el desarrollo de la técnica SNOM el objetivo de extender la microscopia
Optica por debajo del limite de difraccion quedaba cumplida, abriendo el camino para la
obtencion de imagenes oOpticas con resolucion nanométrica (~10 nm en los mejores
casos y sub-A en el resto) [7], sin perder ninguna de las caracteristicas de la microscopia
Optica tradicional, pudiendo asi realizar tanto medidas de espectroscopia local [8], como
detectar fluorescencia [9] y también otras aplicaciones tales como la generacion y
deteccion de campos locales [10], medidas de espectroscopia Raman local [11],
nanolitografia [12] o el estudio de propiedades magnéticas locales [13], entre otras.
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No obstante el precio que se paga por la inclusion de las ondas evanescentes en
el espectro de frecuencias espaciales es elevado. Por un lado la fibra 6ptica colocada a
una distancia muy pequefia de la muestra se convierte en parte del sistema, y las
interacciones entre ésta y la muestra complican considerablemente el andlisis de los
resultados. Ademas, dado que el espectro de las ondas evanescentes estd solamente
disponible en las proximidades de la muestra, las imagenes dpticas en campo cercano
estan limitadas a la superficie de estas muestras, a diferencia de las imagenes que se

pueden obtener mediante la microscopia éptica convencional.

1.3 El elemento fundamental del SNOM. La punta

Como ya se ha mencionado, la resolucion de un microscopio SNOM viene
determinada tanto por la abertura de la punta, como por la distancia entre ésta y la
superficie de la muestra a estudiar, de modo que permita extender el espectro de
frecuencias hasta incluir las componentes correspondientes a las ondas evanescentes. ES

por ello que a continuacién se describe cdmo controlar y optimizar estos parametros.
Control de la distancia entre la punta y la muestra

Para controlar la distancia entre la punta y la muestra, la mayoria de los equipos
SNOM utilizan las técnicas piezoeléctricas de aproximacion empleadas en la
microscopia de fuerzas atdbmicas, de modo que si se produce una deflexion de la palanca
(o diapason) en la que esta montada la punta, ésta es detectada y la posicion de la punta
es corregida mediante un sistema piezoeléctrico manteniéndose constante la distancia
entre la punta y la superficie de la muestra. De esta forma los equipos SNOM son
capaces de registrar simultaneamente tanto la topografia de la superficie como la

imagen oOptica de la muestra.

Para medir la variacion de la deflexion del micro-diapason, éste se excita a la
frecuencia de resonancia, la cual genera un potencial piezoeléctrico oscilante
proporcional a la amplitud de oscilacion. Esta sefial, que se registra de manera continua,

se lleva a un sistema de retroalimentacion y al control electrénico que la compara con
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una amplitud de referencia. A continuacion se envia una sefial al actuador piezoeléctrico
que controla la distancia vertical, de modo que si la sefial ha variado, el piezoeléctrico
se alarga 0 encoje para conseguir, manteniendo una amplitud de oscilacion constante,
que no varie la distancia entre la punta y la superficie de la muestra. Otra ventaja de esta
forma de medir la sefial de SNOM es que permite desacoplar facilmente la informacién
Optica de la topogréafica, de modo que una cierta variacion dptica se sabe si es debida a
un cambio en la topografia de la muestra 0 a un cambio de alguna propiedad de la

misma, facilitando la compleja tarea que es la interpretacion de las imagenes obtenidas.

Control del tamario de la punta

A fin de conseguir el mejor rendimiento posible con el equipo SNOM, la punta
de la fibra debe ser tal que, por un lado el diametro del haz laser que incida sobre la
muestra sea lo mas pequefio posible (para mejorar la resolucion lateral) y por otro que la
intensidad de luz transmitida por la abertura de la fibra sea lo mas alta posible. Para ello
es necesario un recubrimiento metalico de la fibra de modo que se obtenga una pelicula
completamente reflectante alrededor del cono de la punta, aumentando asi la
transmision de luz en el apice de la misma. En otras palabras, se puede describir la
punta del SNOM como una guia de onda metélica rellena por un dieléctrico, donde
cerca del apice de la punta el tamafio del nucleo (core) dieléctrico de la guia decrece

continuamente como se indica en la figura 1.3.

recubrimiento
metalico

d=250nmd= 160 nm

fibra optica

| onda

evanescente

Figura 1.3 Modos de propagacion en una fibra optica afilada hasta un diametro de 50 nm y
recubierta por una capa metalica

El proceso de fabricacion de las puntas de SNOM se puede dividir en dos pasos:

el primero consiste en la creacion de una fibra dptica terminada en punta, cuyo extremo
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ha de estar afilado para alcanzar los valores antes mencionados de 50-100 nm de
diametro. Y el segundo es su recubrimiento con un metal para conseguir aumentar la
transmision de luz en la abertura de la fibra. Este recubrimiento suele ser de aluminio,
oro o de una aleacion de éstos, dado que son metales con una alta reflectancia en la
region visible del espectro. Dicho recubrimiento se puede realizar mediante técnicas de
evaporacion térmica, evaporacion asistida mediante haz de electrones o “sputtering”,

entre otras [14].
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Figura 1.4 Evolucion de la propagacion de los diferentes modos en funcién del diametro del
nacleo

La estructura de los modos en estas guias de onda metélicas a frecuencias
Opticas es funcion del didametro del nucleo dieléctrico de la guia [15]. El resultado se
puede interpretar como que en una guia de onda afilada, donde el diametro del ndcleo
decrece gradualmente, los diferentes modos van dejando de propagarse a medida que el
nacleo decrece (ver figura 1.4, donde se observa cdmo la existencia de modos de
propagacién depende del diametro del nucleo, d y de la longitud de onda) [16], hasta
que unicamente el modo HE;; continda propagandose (para mas informacion sobre el
guiado de modos ver el capitulo 2). Por ejemplo en el caso concreto de una fibra Optica
recubierta por una capa de aluminio, el modo HE;; a la longitud de onda de 488 nm
continda propagandose en la region en la que el diametro del ndcleo varia entre los 250
y los 160 nm (ver figura 1.3). Para diametros menores a los 160 nm el modo HE1;
también deja de propagarse, lo que significa que su vector de onda se vuelve imaginario,

de modo que el campo decae exponencialmente en la direccion de propagacion. Es por



34 1 Microscopia Gptica de campo cercano

ello que la intensidad de luz que llega hasta la abertura depende de la distancia entre el
punto donde el modo HE;; deja de propagarse y la propia abertura, distancia que viene

determinada por el angulo del cono de la punta.

Dado este comportamiento, una manera de mejorar la transmision de una guia
afilada fijado el didmetro de la abertura, consiste en aumentar el &ngulo del cono de la
punta [17]. Para demostrar esto veamos que la distribucion de potencia a través de la

punta viene expresada por:

-2 [y, (2)dz

P(z) =P(z.)e (1.5)

donde P(z,) es la potencia de la luz incidente y a3 €s la constante de atenuacion del
modo HE,, que depende del diametro de la seccion de la guia, de la longitud de onda

que se propaga y de propiedades del material que constituye la guia en si. En esta
situacion z se puede definir, de acuerdo a las relaciones geométricas mostradas en la

figura 1.5, como:

z

Figura 1.5 Representacion del cono de la fibra donde se definen los pardmetros geométricos
para determinar z

siendo D el didmetro de la seccion de la guia en el punto z, D, el didmetro de la abertura

y o el semiangulo del cono de la punta. Si situamos z, en la region evanescente del
modo HE,,, donde o,,(z) queda definida por una funcion exponencial de la forma

a,, (D) = Im{n jk,e ™" siendo A una constante, la integracion de la ecuacion

recubrimiento

1.5 resulta;

P(z) = P(zo)exp[a - b(e2AZtanéS )] (1.7)
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donde a(D,) y b(D,) son dos constantes de integracion que cumplen la relacién a<b.
De esta ecuacién se observa que la potencia transmitida a través de la abertura es mayor
cuanto mayor es el angulo del cono de la punta 6 (para mas informacion acerca de la

distribucion de potencia en la punta de SNOM consultar la referencia [15]).

Por ultimo indicar que de las relaciones anteriores también se deduce que la
potencia transmitida a través de la abertura de la punta de SNOM depende del didmetro
de la abertura en cuestion, disminuyendo dicha potencia a medida que el diametro de la
abertura decrece. Célculos tedricos realizados por Novotny et al [1] muestran que la
transmision a través de aberturas de diametros 100, 50 y 20 nm son respectivamente del
orden de un factor ~107°, ~10° y ~107**. Este resultado muestra el desacierto de
utilizar fibras dpticas cuyos diametros sean menores a 50-100 nm, que es en la
actualidad el tamafio mas comunmente utilizado para puntas de SNOM [18]. En el caso
de que el tamario de las puntas sea grande (didmetro comparable a la longitud de onda
de la luz utilizada), como ocurre con puntas deterioradas por el uso, la resolucion como
se vio quedard delimitada por la NA de los elementos Opticos utilizados para la

coleccion de la luz (ecuaciéon 1.3).

Distribucion de campo

Para entender de manera sencilla y cualitativa el fendmeno fisico de la
transmision de la luz a través de una abertura sin abordar calculos electromagnéticos, se

tomara que la amplitud de campo y solo depende de las componentes transversal k, y

longitudinal k, del vector de onda k, esto es y(k,, k;). Ademéas se supondra que la

I
componente k, siempre es real, mientras que la componente k, puede ser real o

imaginaria dependiendo si se esta describiendo ondas propagantes o evanescentes

respectivamente. Los dos posibles valores de k;, vendran dados por las ecuaciones:

JkE—Kk2 Kk <k,
ikZ-k2 k> K

(1.8)

siendo k, el modulo del vector k (k, = 2n/L).
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Para una longitud de onda dada, las amplitudes del campo propagante (k; real) y
del campo evanescente (k, imaginario) dependen de manera muy importante del tamafio
de la abertura D, en relacién a la longitud de onda, pudiéndose distinguir tres casos
diferentes [14]:

¢ D, > . En este caso el espectro angular del campo transmitido es similar al del
campo incidente. Esto significa que la mayor parte del campo transmitido a través de la

abertura se propaga en linea recta con un vector de onda k; = k, o lo que es lo mismo
k,= 0. Algunas componentes del campo transmitido tendran una pequefia contribucion

de la componente transversal, dando lugar a una ligera divergencia del haz transmitido.

¢ D, = A. En estas condiciones la componente transversal ya no es despreciable
provocando un aumento en el confinamiento lateral asi como un ensanchamiento del
espectro de frecuencias. Como consecuencia el campo transmitido diverge de manera

importante.

o D, < A. Finalmente en esta situacién (la que se corresponde con el SNOM)

domina el campo evanescente (‘k,,‘ >K, ), lo que significa que el campo transmitido esta

muy localizado en las proximidades de la abertura en cuestion, decreciendo muy deprisa
al alejarse de ella. La existencia de este campo no propagante en las proximidades de la
abertura ha sido comprobado experimentalmente, por ejemplo mediante la excitacion de
plasmones superficiales [19]. En esta situacion se pueden dar dos fendmenos a evitar.
Por un lado parte del campo puede penetrar a través de los bordes de la abertura en el
recubrimiento metélico, provocando un aumento efectivo de la anchura de la abertura. Y
por otro pueden existir modos propagandose a través del recubrimiento de la fibra y no
por el ndcleo, que pueden llegar a propagarse a través del plano de la abertura
desvirtuando la sefial SNOM obtenida. Para evitar estas situaciones es necesario que el
recubrimiento de la guia sea lo bastante grueso (ya que si es muy fino puede ocurrir que
la intensidad de luz proveniente del recubrimiento sea mucho mayor que la luz emitida a
través de la abertura) y que finalice en punta para reducir dicho espesor en las

proximidades de la abertura.
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1.4 Transferencia de informacion desde el campo
cercano al campo lejano

La mayoria de los experimentos de SNOM se realizan en el denominado modo
de iluminacion (ver informacion sobre los tipos de SNOM en el capitulo 4), en el cual la
luz es detectada y analizada a una distancia muy alejada de la punta (campo lejano).
Entonces, ¢cdémo es posible recuperar toda la informacién correspondiente al campo
cercano si las ondas evanescentes no se propagan? Por ello resulta fundamental en la
formacion de imagenes SNOM conocer los mecanismos por los cuales las componentes
del campo evanescente que estan iluminando la muestra se transforman en componentes
del campo propagante que transportan consigo la informacion acerca de la muestra. Para
responder a esta pregunta consideremos el ejemplo esquematizado en la figura 1.6.

>

punta de SNOM

z=-z,
T 2=
muestra
z=z

objetivo

Figura 1.6 Esquema de la deteccion en campo lejano, de la informacion de una muestra
iluminada por una fuente puntual en campo cercano. Las frecuencias correspondientes a las
ondas evanescentes pueden ser detectadas si tenemos confinado el campo de la fuente.

Imaginemos tres planos: el plano de la fuente a una distancia z = -z, (« 1), que

se corresponde con el extremo de una fibra dptica afilada hasta dimensiones inferiores a
la longitud de onda; el plano de la muestra a z = 0, que es la frontera entre los dos
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medios, el aire y la muestra, caracterizados por sus indices de refraccion como n, =1y
n, =n respectivamente; y finalmente el plano de deteccion a z = z,, (» A). Usando la

representacion del espectro angular, por la cual se puede expresar la transformada

inversa de Fourier de un campo E en un plano constante (z = cte por ejemplo) como:
E(x,y,2) = _Oj;j Bk, k,;2)e™* "k dk, (1.9)
se puede expresar el campo de la fuente en términos de su espectro de frecuencias:
E (X Yi-2,) = 1{ E e (K K i=20)e %k dk (1.10)

Dada la proximidad entre la fuente y la superficie de la muestra, el campo de la
fuente sera una superposicion de ondas evanescentes. Propagando dicho campo se

puede determinar cual sera el campo en el plano de la muestra. Para ello se utiliza la
funcién de transferencia optica H que establece la relacion lineal:

E(k, k,:2) = H(k,.k,:2) E(k, K, 0) (1.11)

donde I%(kx,ky;O) es la entrada y IAE(kX,ky;z) es la salida, mientras que la funcién de

transferencia Optica se define como:
H(k, . k,;z) =" (1.12)

Aplicando esta relacion a la ecuacion 1.10 se obtiene:

E fuente 0 ¥10) = [ [ Eenie (K, K, :—zo)e‘[k*“kyy*wdkxdky (1.13)
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donde Egente (X, Y, 0) representa el campo en la superficie de la muestra antes de que
ocurra ninguna interaccion. Desde el momento en que se ha establecido el campo de la
fuente en la superficie de la muestra, se puede determinar la interaccion de cada
componente evanescente por separado, obteniendo la respuesta total integrando sobre

todas las ondas incidentes o lo que es lo mismo sobre todo el plano ky, Ky.

Para continuar con el ejemplo se supondra que la muestra tiene un espesor

infinitesimal, caracterizado por una funcién de transmision T(x,y). Esta eleccion nos

permite ignorar los efectos que se inducen por la topografia de la muestra, siendo el

campo inmediatamente después de atravesar la muestra:
Emuestra (X’ y’O) = T(X1 y)Efuente (X1 y,O) (114)

Hay que tener en cuenta que este tratamiento es una aproximacion y que para
realizar una descripcion mas rigurosa, habria que tener en cuenta la influencia de la
muestra en el campo de la punta [ver por ejemplo referencia 20]. Teniendo esto presente

la multiplicacion de la funcion T por E; ... (X,Y;0) en el espacio directo se convierte en

fuente
una convolucién en el espacio de Fourier. Por lo tanto el campo en la muestra se puede

escribir en el espacio de Fourier como:

E e (550, 0) = [[T(,, =Ko, =K, ) Eneme (K, K, :0)dk K,
s (1.15)
= [[TGe, =K1, =K, ) Enene (K, K, i-2,)e" ™ dk dk,

donde -/|\_(KX -k, 1, —k,) es la transformada de Fourier de la funcion T (x, y). Ahora

basta con propagar el campo en el plano de la muestra hasta el detector que se encuentra

en el campo lejano, a una distancia de la misma de z = z,, como se hizo anteriormente:

Edetector (X’ Y Zoc) = II Emuestra (Kx 1Ky ;O)ei[KXXJrKVWKZlZO ]dede (116)

—00
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Dado que en la expresion 1.16 aparece el término e™*- sélo las componentes
correspondientes a las ondas planas alcanzan el detector. Para ver el significado de este
desarrollo matematico admitamos que se puede suponer que el campo de la fuente esta
compuesto por un numero infinito de campos parciales, cada uno de ellos con una
frecuencia espacial discreta. De este modo para cada campo parcial se puede calcular la
interaccion con la muestra y el campo lejano resultante que alcanza el detector, siendo

el resultado final la suma de todas las respuestas individuales. Para ello se renombrara la

funcion T(x, —k,,x, —k,) como T(k}, k|) y se supondra que el campo de la fuente
consiste en una unica frecuencia espacial k, = (k,,k,). De esta forma se observa que

el espectro de frecuencias que interaccionan con la muestra y se trasladan hasta el
detector es:

K, =k, +k (1.17)

gue consiste en un simple desplazamiento en frecuencias del espectro k. De este modo

las frecuencias espaciales de la muestra correspondientes a las ondas evanescentes se
combinan con las frecuencias espaciales del campo de la punta, de tal forma que el
vector de onda resultante puede corresponderse con una onda propagante en el espectro
angular, propagandose hasta el detector. La figura 1.7 muestra un esquema del
comportamiento de las componentes propagantes y de las componentes evanescentes,

de donde se deduce que:

+ Si no hay desplazamiento Unicamente las componentes propagantes alcanzaran

el detector.

+ Sin embargo si se produce un desplazamiento de k (ver figura 1.7b) la ventana
de deteccion se traslada, de manera que ahora en ella se incluyen parte de las

componentes evanescentes del campo.
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ventana de deteccion

componentes
propagantes

0 k 2k K,

componentes evanescentes ventana de deteccion

-2k 0 k 2k K,

Figura 1.7 a) Representa como las componentes evanescentes decaen exponencialmente (a
diferencia de las componentes propagantes) y esta atenuacion es mayor cuanto mayor es el valor

de k”. En azul claro estd representada la ventana de deteccion. b) Se ha producido un

desplazamiento 1k en el espectro de frecuencias, que hace que en la ventana de deteccion
(representada en color rojo) se incluyan parte de las componentes evanescentes del espectro de
frecuencias

Para otros desplazamientos distintos al mostrado en la figura 1.7 evidentemente
se incluyen otras componentes distintas de las ondas evanescentes, pudiéndose en teoria
llegar a contener el espectro de frecuencias completo. De aqui se puede concluir que
cuanto mas confinado esté el campo de la fuente y mayor sea el ancho de banda de
frecuencias espaciales (mas ondas evanescentes interaccionen con la muestra), un
mayor numero de frecuencias espaciales de la muestra seran accesibles en el campo
lejano, lo que implica que a mayor confinamiento del campo de la fuente, mejor seré la
resolucion como era de esperar. En definitiva, iluminando en condiciones de campo
cercano y detectando en campo lejano, se puede obtener informacion sobre la

distribucion del campo electromagnético en la superficie de la muestra.
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2 Propagacion de luz en guias de onda
dieléctricas '

Un campo de intensa actividad cientifica y tecnoldgica hoy en dia es el de la
fotonica integrada, que consiste en integrar un conjunto de elementos dpticos en un
unico chip, en el que todos los componentes y sus interconexiones son fabricados a la
vez sobre un Unico substrato. La ventaja de los circuitos Opticos en un Unico substrato
frente a sistemas de componentes discretos es que los elementos tienen un menor peso y
tamano, lo que implica un menor coste de fabricacion, un menor requerimiento de
potencia y menos pérdidas, ya que las interconexiones entre los diferentes elementos
son més cortas. Esto es posible si se dispone de estructuras que transporten la luz de
manera controlada y que sirvan para establecer las conexiones entre los distintos

componentes del circuito, esto es, guias de onda opticas.

Una guia de onda se define como una estructura éptica que permite el
confinamiento de la luz en su interior por medio de la reflexion total interna (ver Fig.
2.1). Las guias de onda en los circuitos de Optica integrada no son Unicamente usadas
para establecer conexiones entre los diferentes elementos del circuito, sino también para

construir con ellas partes de estos elementos. Esto es posible debido a que si estan lo

! para profundizar en los desarrollos expuestos en este capitulo consultar la referencia [1]
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suficientemente juntas, existe una interaccion entre ellas perfectamente definida, que
ademas puede ser controlada por un campo eléctrico externo, motivo por el cual
disefiando adecuadamente el circuito, se pueden construirse divisores de potencia,

multiplexores, moduladores de fase o amplitud, controladores de polarizacion,... [2].

Figura 2.1 Reflexion total interna en una cubeta con agua

2.1 Guias de onda. Reflexidén total interna

La condicidn necesaria para conseguir el confinamiento de la luz es que en las
fronteras de la estructura se produzca reflexion total interna. Si se acude a ley de Snell
(ec. 2.1) se puede comprobar como, para que exista el fendmeno de la reflexion total
interna, la luz ha de pasar de un medio con indice de refraccion n; a otro medio con
indice de refraccion n,, de modo que se cumpla la relacién n; > n,, como se comprueba

a continuacion. Partiendo de la ley de Snell:
n,sen(9,)=n,sen(9,) (2.1)

donde n; es el indice de refraccion del medio desde el que incide la luz, n; es el indice
de refraccion del medio a donde llega la luz, 6; es el angulo de incidencia sobre la
frontera de los dos medios y 6; es el &ngulo de la luz transmitida al segundo medio (ver
figura 2.2a). Si a partir de un cierto angulo critico de incidencia 6. hubiese reflexion

total interna, esto implicaria que 6 = 90° y que sen (65) = 1, resultando la ecuacion:

sen(9, )= n% (2.2)
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Esta ecuacion sélo tiene sentido fisico si n; > n, e implica que la luz que incida con un
angulo 6 > 6. desde un medio con indice de refraccion n; a otro medio con indice de
refraccion n,, donde se cumple que n; > ny, sufrira reflexion total interna, quedando la

luz confinada en el medio de mayor indice (ver figura 2.2b).

a) b)

Figura 2.2 Esquema del comportamiento de la luz al transmitirse de un medio de indice de
refraccidn n, a otro de indice de refraccion n, con n; >n,. a) 6;< 0.y b) 6; > 0,

Fabricacion de las guias

De este modo, para la obtencion de una guia de onda es necesario disponer de un
material de indice de refraccidn n;, rodeado por un material (o varios distintos como se
verd en el caso de las guias de onda planas) de indice de refraccion menor a ns, siendo la
correcta eleccion de dicho material el fruto de numerosos trabajos de investigacion
existentes sobre materiales para la optimizacion de la fabricacion de guias de onda (ver
por ejemplo [3]). Segun esto se pueden obtener guias de onda o bien depositando un
material adecuado sobre un substrato (de modo que al tener éste un indice de refraccion
mayor al del substrato, se convierta en una estructura que guie la luz), 6 bien
modificando determinadas zonas del substrato, de modo que se aumente o disminuya el
indice de refraccion del mismo obteniendo estructuras adecuadas para el guiado optico.
Algunas de las técnicas de fabricacion mas importantes son: la difusion térmica [4]; el
intercambio protonico [5]; la implantacion idnica [6] o la escritura directa con laser
(Direct Laser Writing, DLW) [7] entre otras.
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Tipos de guias de onda

Las diferentes guias de onda pueden clasificarse en diferentes tipos atendiendo al
confinamiento de la luz, a la geometria de la guia o a la variacion de indice de
refraccion. Segun el nimero de direcciones en las cuales confinan la luz, las guias de
onda se dividen en unidimensionales (o guias de onda planas) y bidimensionales (guias
de onda acanaladas). También se podria hablar de estructuras que confinan la luz en las
tres dimensiones del espacio, los cristales foténicos, pero en éstos al existir el
confinamiento en las tres dimensiones del espacio, no hay propagacion de la luz, por lo

que no se suelen incluir como guias de onda.

Atendiendo a esta clasificacion, las muestras objeto del presente trabajo
presentaran o una red de guias de onda planas (muestras de dominios ferroeléctricos) o
guias acanaladas en el caso de las muestras modificadas mediante radiacion pulsada

laser, motivo por el cual se describen a continuacion ambos tipos de guias.

2.2 Guias de onda planas

Como acabamos de mencionar las guias de onda planas son estructuras opticas
que confinan la luz en una dimensiéon. En su descripcién mas simple, estas guias de
onda estan formadas por una capa dieléctrica de indice de refraccion ng, rodeada por dos
medios dieléctricos, substrato y recubrimiento, cuyos indices de refraccion ns y n.

respectivamente, son menores que ns (ver Fig. 2.3).

recubrimiento (n.)

(ng)

substrato (n,)

Figura 2.3 Propagacion de un haz en una guia de onda plana, en la que el recubrimiento es el
aire (n. = 1)
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Si suponemos que Nn¢ # ng, existen dos angulos criticos definidos por:

)
sen(9,, )= n%f

de modo que Unicamente existiran modos guiados para el caso en que el angulo de

(2.3)

incidencia 9 sea mayor que S,. y 9,..

Si se quiere conocer la distribucion de campo de los modos de propagacion de
estas estructuras, es necesario recurrir a la teoria electromagnética de la radiacion. Si
tenemos en cuenta que la propagacion se produce en un dieléctrico y consideramos que
el medio es no magnético, lineal e isétropo las ecuaciones de Maxwell se pueden

expresar como:

V-E=0
V-H=0

(2.4)

donde &, es la permitividad eléctrica en el vacio, u, la permeabilidad magnética del
vacio, n el indice de refraccion del medio y E(r, t) y H(r, t) los campos eléctricos y
magnéticos respectivamente. A partir del grupo de ecuaciones 2.4 se obtienen las
ecuaciones de onda para los campos eléctrico y magnético en forma de ecuaciones de

Helmhotz, las cuales vienen expresadas como:

2
B
ot

, 0°H
Ea

1
VZE +v(nZVn2E)—gopon2
(2.5)

VZH +nlen2><(V><H)—80u0n 0

Si el medio es homogéneo (Vn2 :0) se puede obtener una ecuacién escalar para cada

componente de los campos eléctrico y magnético. Ademas, dado que en el caso de las
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guias planas el indice de refraccion depende Unicamente de una coordenada (por

ejemplo X = n=n(x)) y escogiendo cualquiera de las otras dos componentes como la

direccion de propagacion (en este caso se escogera que la direccion de propagacion es
en el eje z), las soluciones al grupo de ecuaciones 2.5 se pueden escribir como:

E(r,t) = E(x)e'“) 26)
H(r,t) = H(x)e '

donde » y B son la frecuencia angular y la constante de propagacion respectivamente.

Para encontrar los modos de propagacion en una guia de onda plana se
estudiaran dos situaciones independientes: una cuando el campo eléctrico asociado con
el modo solo tiene una componente transversal (modos TE, transversal eléctrico); y un
segundo caso cuando el campo eléctrico Unicamente tiene componente paralela, en cuyo
caso las soluciones se denominan TM (transversal magnético)

Modos TE

En este caso debemos encontrar la solucion general para las amplitudes
complejas E(x) y H(x), cuando el vector campo eléctrico Unicamente posee una
componente perpendicular referida al plano de incidencia (ver Fig. 2.4). De acuerdo con
la geometria de la figura 2.4, la componente perpendicular del campo eléctrico es Ey (lo
que implica que la componente del campo magnético Hy = 0), de manera que los

campos eléctricos y magnéticos quedan de la forma E = (0, Ey, 0) y H = (Hx, 0, H).

o

Figura 2.4 Propagacion TE en una guia de onda plana, donde el vector k representa el vector de
onda y la direccion de propagacion
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Sustituyendo los campos resultantes de las ecuaciones 2.6, en las ecuaciones 2.4

se obtienen las siguientes ecuaciones:

H, () = ~(B/ op, JE, ()
H,(x) = (i/copo)dEy(x)/dx (2.7)
iBH (X)+dH, (X)/dx = —iwg,n’ (X)E, (x)

que relacionan las componentes Ey, Hx y H,. Si ahora sustituimos las dos primeras
ecuaciones en la tercera, obtenemos una ecuacion diferencial que involucra Unicamente

a la componente E, del campo eléctrico:

2
di(yz(x)+(k§n2(x)—BZ)Ey(x) -0 (2.8)
donde k, = 27t/A,, siendo A, la longitud de onda de la luz en el vacio, que se relaciona
con la frecuencia angular de la forma o = 2nc/A,. De este modo entre las ecuaciones 2.7
y la ecuacion 2.8 se obtiene la solucion para los campos E(X) y H(x). Ademas dado que
la ecuacion de la que se deduce la componente Ey(x) es una ecuacion diferencial de
segundo orden, esto conlleva la necesidad de imponer condiciones de contorno en las
fronteras, lo que implica la continuidad de las componentes tangenciales de los campos
E y H (en el caso este caso las componente E, y H,) en las fronteras entre el dieléctrico
donde se produce el guiado de la luz y el recubrimiento o entre el dieléctrico y el

substrato.
Modos TM

Consideremos ahora el caso en el que el campo eléctrico posee s6lo una
componente paralela al plano de incidencia. En este caso el campo magnético ha de ser
perpendicular a dicho plano, como queda representado en la figura 2.5, de manera que

los campo eléctricos y magnéticos quedan de la forma H = (0, Hy, 0) y E = (Ey, 0, E,).
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-

Figura 2.5 Propagacion TM en una guia de onda plana

Procediendo de manera analoga a como se realizd en el apartado de modos TE,
se obtienen las ecuaciones:

E, (X) = (B/weon? H, (%)
E, (X) = (L/iwen? JdH, (x)/dx (2.9)
iBE,, (x) +dE, (x)/ dx = iopoH,, (X)

de donde se puede establecer que la ecuacion de onda para los modos TM es:

d°H, () 1 dn? dH,(x)

dx? n? dx dx

+(k2n?()-B*H,(x)=0  (2.10)

Esta ecuacion es algo mas compleja que la obtenida para modos TE, pero si suponemos
que el indice de refraccion es constante, desaparece el segundo término de la ecuacion
resultando:

2
d;(yz(x)+ (k2n?(x) =% H, (x) =0 (2.11)
que es identica a la obtenida para modos TE, solo que ahora esta expresion es funcion
del campo magnético en vez del campo eléctrico. Una vez mas la solucion de esta
ecuacion conlleva la imposicién de unas condiciones de contorno, que implican la
continuidad de las componentes transversales de los campos eléctrico y magnético en
las fronteras, que en este caso son las componentes E, y Hy.
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A partir de las ecuaciones 2.8 y 2.11 se pueden encontrar las soluciones
generales de los campos eléctrico y magnético para guias de onda. Para ello
supondremos que el campo eléctrico para los modos TE (seria andlogo para el campo

magnético en el caso de modos TM) es de la forma:
E,(x)=Ae"" +Be " (2.12)

donde A y B son dos constantes que deben ser calculadas después de imponer las
condiciones de contorno, j es un subindice que indica los distintos medios de la guia

(recubrimiento, nucleo y substrato) y y; un parametro que viene definido por
v; =-/ksn; —P* (2.13)

y que es diferente para cada region de la guia, las cuales vendran caracterizadas por n;.
De esta manera el campo electromagnético vendrd representado por una funcion
sinusoidal cuando y; sea real y por una funcion exponencial cuando vy; sea imaginaria. En
particular si se procede a la resolucion de la ecuacion para los casos concretos de los
diferentes tipos de guias planas existentes, se comprueba que el campo electromagnético
es sinusoidal en el nlcleo de la guia y decae exponencialmente tanto en el recubrimiento

como en el substrato (ondas evanescentes), como se aprecia en la figura 2.6.

TE, TE, TE, TE;
recubrimiento

nucleo \

substrato

Figura 2.6 Distribucion del campo eléctrico para distintos modos TE guiados en una guia de
onda plana asimétrica con perfil de indice en escalon
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2.3 Guias de onda acanaladas

Las guias de onda acanaladas confinan la radiacion en dos dimensiones,
permitiendo la propagacion de la luz en una Unica direccion (ver Fig. 2.7), al contrario
de lo que ocurria en el caso de las guias planas estudiadas en la seccion anterior, en las
que la luz sélo estaba confinada en la direccion perpendicular a las diferentes regiones
constituyentes de la guia. De esta forma, la radiacion que viaja por las guias acanaladas
puede propagarse sin sufrir fendmenos de difraccion (con lo que se consiguen mayores
densidades de potencia), siendo posible el control de la luz a través de las propiedades
fisicas de los substratos de forma mas eficiente. Este es el motivo por el cual las guias
de onda acanaladas son fundamentales en el desarrollo de la Optica integrada,
utilizandose para la fabricacion de dispositivos como moduladores, conmutadores o

amplificadores 6pticos [8].

Figura 2.7 Propagacion de un haz en una guia acanalada enterrada

A diferencia de lo mostrado en la seccion anterior, en la que se vio como la
propagacion de la luz en guias de onda planas se podia describir en términos de dos
polarizaciones ortogonales denominadas TE y TM, en las guias de onda acanaladas no
existen modos TE y TM puros, debiéndose describir la propagacion de la luz a través de
modos hibridos electromagnéticos, que se pueden denominar modos TEM.
Afortunadamente los modos TEM que se propagan por las guias acanaladas estan
fuertemente polarizados a lo largo de las direcciones x 0 y (siendo z la direccion de
propagacion; la orientacion de los ejes es la de las figuras 2.4 ¢ 2.5) y por lo tanto es
posible realizar una clasificacion dependiendo de la componente mayoritaria del campo

eléctrico asociado con la radiacion electromagnética. Los modos cuya componente

principal del campo eléctrico es a lo largo del eje x, se denominan modos E;. (los

subindices p y q hacen referencia al nimero de nodos del campo eléctrico Ex en las
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direcciones x e y respectivamente) y se comportan de manera similar a los modos TM

de una guia de onda plana (motivo por el cual se les suele llamar modos cuasi-TM). De
la misma forma los modos E}, (tienen la componente principal del campo eléctrico en

la direccion y), son muy parecidos a los modos de propagacion TE en las guias de onda

planas, por lo que se les denomina modos cuasi-TE.

Desafortunadamente no es posible encontrar un tratamiento exacto para la
caracterizacion de los modos en guias acanaladas, pudiéndose realizar aproximaciones
mediante métodos numéricos, que en general permiten obtener buenos resultados. Dos
de los métodos mas utilizados para este fin son el método Marcatili y el método de

indice efectivo que se describiran a continuacion de manera esquematica.

Método Marcatili

Es un método aproximado que se puede utilizar para calcular el campo y la
constante de propagacion en guias de onda acanaladas rectangulares. El nucleo de la
guia (region I en la figura 2.8) se define como una seccién rectangular con indice de

refraccion n,, rodeada de cuatro regiones homogeéneas de indices de refraccion n,, n,,

n, y n.,todos ellos menoresa n, .

Figura 2.8 Geometria de una guia acanalada empleando el método Marcatili. Las regiones
punteadas no se consideran en el analisis

Sin adentrarnos en el desarrollo matematico, si suponemos que z es la direccién
de propagacion y sustituimos los campos E y H en las ecuaciones 2.4, podemos
encontrar la solucidn para cada region de manera independiente, prestando cuidado en

imponer condiciones de contorno que impliquen la continuidad de los campos
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transversales en las fronteras entre la region | y el resto de regiones, tanto para los

modos cuasi-TE, como para los cuasi-TM, hallandose que si la constante de

propagacion del modo es = k,n,, el campo electromagnético se encuentra confinado

principalmente en la regién | (ndcleo de la guia) donde las soluciones de los campos E y
H son de la forma sinusoidal y unicamente una pequefia fraccion de la energia
transportada por el modo se extiende a las regiones de alrededor (11, 111, IV y V), en los
que las soluciones de los campos decaen exponencialmente (modos evanescentes). El
campo penetra mucho menos en las regiones punteadas, motivo por el cual este método

ignora dichas regiones.

Método de indice efectivo

Como se comentd el método Marcatili Unicamente es valido para guias
acanaladas rectangulares (recordar figura 2.8), por lo que si se esta interesado en el
andlisis de guias acanaladas con diferentes geometrias, es necesario acudir a otros

métodos aproximados, como es el método de indice efectivo.

Este consiste en reducir el problema a una Gnica dimension y resolver los modos
de propagacion para dos guias de onda planas (desarrollo matematico en la seccién 2.2),
una que confine la luz en la direccion x, en la cual la coordenada y se toma como
parametro y otra guia que confine la luz en la direccion y (ver Fig. 2.9). En relacién con
lo explicado antes, los modos en la primera de las guias consideradas (confinamiento en
la direccién x) seran similares a los modos TM de una guia de onda plana (tendra las
componentes Ey, Hy, E;), mientras que para la segunda los modos seran TE
(componentes Ey, Hy, H;).

Ne
Ny
aj
—> N“Pq
Ny b ﬁ
ne NID
al = N NP ng
nS
>
b

Figura 2.9 Esquema del método de indice efectivo en una guia acanalada con salto de indice
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3 Propagacion de luz en guias de onda.
Método de haz propagante

En el campo de la dptica integrada uno de los aspectos fundamentales es el
estudio y simulacion de la propagacion de ondas electromagnéticas en estructuras
basadas en guias de onda. En concreto la cuestion que hay que resolver es: dada una
distribucion arbitraria del indice refraccion n (x, y, z) y para una distribucion en z = 0 del
campo E (x, y, z = 0), conocer la distribucion espacial de la luz E (x, y, z) en un punto
genérico z. En este capitulo se describe el método de haz propagante (Beam
Propagation Method, BPM) aplicado al estudio de la propagacion de la luz en
dispositivos opticos integrados, y mas concretamente en guias de onda dpticas [1].

El punto de partida para el desarrollo del algoritmo del BPM comienza con el
estudio de una variante de la ecuacion paraxial de Helmholtz, conocida como ecuacién

de Fresnel, para finalizar con el método BPM basado en diferencias finitas.
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3.1 Propagacion paraxial. La ecuacion de Fresnel

Resolver el problema de la propagacion de la luz en guias de onda, considerando
una geometria arbitraria, es un cuestion muy complicada como ya se mencioné en el
capitulo 3, por lo que es necesario realizar algunas aproximaciones. En primer lugar,
supondremos una dependencia arménica de los campos eléctricos y magnéticos

considerando ondas monocromaticas con una frecuencia angular o, de tal manera que la

dependencia temporal sera de la forma e™'. La ecuacion que describe entonces la
propagacién de las ondas electromagnéticas y permite calcular el campo en cualquier
punto de una guia de onda con geometria arbitraria, es la denominada ecuacion de

Helmholtz vectorial:
o 2
V2E+(j n*(x,y,2)E=0 (3.1)
c

Aunque es posible trabajar con esta ecuacién vectorial, en la mayoria de los
casos se puede tratar el problema a partir de la ecuacion escalar de Helmholtz, en cuyo

caso la ecuacion (3.1) toma la forma siguiente:
o 2
V2E+(j n(x,y,z)E=0 (3.2)
C

donde ahora E = E (x,y,z) representa cada una de las seis componentes cartesianas de los
campos magnéticos y eléctricos. El indice de refraccion dado por n(x\y,z), se

determinara segun la geometria de la guia de onda.

Si la propagacion de la onda es principalmente en la direccion z positiva y las
variaciones del indice de refraccion lo hacen lentamente a lo largo de dicha direccion, el
campo E(x,y,z) se puede representar mediante una amplitud de campo compleja

u(x,y,z) que varia lentamente, multiplicada por un campo répido oscilante en la

direccion de propagacion:
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E(x,y,z) =u(x,y,z)e ™ (3.3)

, ;- ()
donde K es una constante que representa el nimero de onda caracteristico, K=n,— y
C

n, se elige por ejemplo, como el indice de refraccion del sustrato sobre el que se

encuentra la guia de onda. Sustituyendo la ecuacion 3.3 en la ecuacion de Helmholtz

escalar, se deduce que:

ou ,..ou [ 9° 0
aXZ ayZ

——— 42K —=| ——+—— [u+(k*=K*)u 3.4
72 P ] ( ) (3.4)

donde Kk(x,y,z) =k,n(X,y,z), siendo k, = % = 2; el nimero de onda en el vacio.

Si ademas consideramos que la variacion de la amplitud del campo es pequefia
en la direccion de propagacion (lo que se denomina “Slowly Varying Envelope

2

Approximation”, SVEA), tendremos que ou << ZKZU, por lo que se puede
z

ozt

despreciar el primer término de la ecuacion 3.4, lo que se conoce como aproximacion
parabolica o aproximacion de Fresnel, de forma que dicha ecuacion da lugar a la

expresion:
=+ u+ (k> -K?u (3.5)
oy j

conocida como ecuacion de Fresnel. Esta es la ecuacion de partida para la descripcion
de la propagacion del campo electromagnético en medios no homogéneos y en
particular en estructuras de guia de ondas. Un ejemplo de como se utiliza esta ecuacion
es el caso de la propagacion TE (ver capitulo 2) en guias de onda unidimensionales,

donde la ecuacion de Fresnel se reduce a:
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H aEy a2Ey 2 2 2
2|k0noa—: +Kg(n“(x,2) —ng)E, (3.6)
z

X2

siendo E, la unica componente no nula del campo eléctrico asociada a los modos TE en

una guia 1D y n(x,z) representa el indice de refraccion de la estructura.

La solucion a la ecuacién de Helmholtz o a la ecuacion de Fresnel aplicada a la
propagacion en guias de onda es lo que se conoce como BPM. Para resolver esta

ecuacion se han aplicado dos esquemas numéricos:

1- En uno de ellos, se considera la propagacion de la luz como ondas planas en
el dominio de frecuencias espaciales, y el efecto de la inhomogeneidad del medio se
interpreta como una correccion de la fase en el dominio espacial en cada paso de
propagacion [2]. Dado que se utiliza la transformada de Fourier rapida para conectar los
dominios espacial y espectral, a este método se le denomina transformada répida de
Fourier BPM (Fast Fourier Transform BPM, FFT-BPM).

2- La propagacion de ondas EM en medios no homogéneos también puede ser
descrita directamente en el dominio espacial por el método de diferencias finitas (Finite
difference, FD) [3]. Esta técnica permite tanto la simulacion de estructuras con alto
contraste de indice, como de aquellas que varian en la direccion de propagacion. El
método BPM que resuelve la forma paraxial de la ecuacion de onda escalar en un medio
no homogéneo mediante el método de diferencias finitas, se denomina FD-BPM vy es el

que ha sido utilizado en el presente trabajo, por lo que se desarrollara a continuacion.

3.2 Método basado en diferencias finitas (FD-BPM)

El método numérico basado en diferencias finitas descrito en esta seccion se
aplicara a estructuras unidimensionales (guias de onda planas). A fin de resolver la
propagacion en guias de onda 2D (guias de onda acanaladas, fibras Opticas, etc)

utilizando el método FD-BPM, habra que reducir éstas a estructuras de una dimension



3.2 Método basado en diferencias finitas (FD-BPM) 63

mediante el método de indice efectivo que se describio en el capitulo 2. Este
procedimiento da muy buenos resultados en general y ademas ahorra mucho tiempo de
calculo. Sin embargo, tambien es posible desarrollar directamente otros esquemas de

diferencias finitas de estructuras 2D [4].

En el método FD-BPM, la ecuacion de onda escalar de Helmholtz (ecuacién 3.5)

en derivadas parcial se puede expresar como:

i Ni@+A2) ~ui(2) _u(@)-2u,@)+u (@)

Az Ax2 k(z) (n? _n(z))uj(z) (3.7)

donde u;(z) es el campo Optico en la posicion (jAx,z) conj=1,2,. .., N.El calculo
de u;(z+Az) a partir de la ecuacion (3.7) es sencillo, e indica que el campo Optico

u;(z +Az) puede ser obtenido a partir de los valores de u,;,(z), u;(z) y u,,(z) enuna

j+1
posicion dada z [5]. Este método basado en diferencias finitas es exacto a primer orden,
y desde un punto de vista numérico es un procedimiento condicionalmente estable,

donde la condicion de estabilidad viene dada por:

2
AzsA)Z(K:sznO;: (3.8)

Por desgracia, en la préctica el valor de Az necesario para asegurar la
estabilidad es demasiado pequefio. A modo de ejemplo, para un valor de x = 0,1 mmy
una longitud de onda de A = 1 um, si consideramos como referencia del indice de

refraccion el valor n, =1.5, obtenemos que el paso de la propagacion debe ser inferior
a z = 0,05 um. Teniendo esto en cuenta para una guia Optica de longitud 5 mm,

necesitariamos por tanto 10° pasos.

Otra manera de abordar este problema consiste en utilizar otro esquema en
diferencias finitas, conocido como “diferencias hacia atras” (backward difference) [5].

La ecuacion escalar de Helmholtz expresada de esta manera tiene la forma:
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2iKuj(z+Az)—uj(z) _ U, (z+Az)-2u;(z+Az)+u

(z+Az2)
+
Az AX?

j+1

ke (n? —ng)u,(z+Az)
(3.9)

donde este método tiene ahora la ventaja de ser incondicionalmente estable, aunque no

se gane en exactitud.

Afortunadamente, hay un método, también basado en la técnica de diferencias
finitas, que no es so6lo incondicionalmente estable, sino que también proporciona
soluciones mas precisas que las de los dos métodos anteriores. Es el método llamado de
Crank-Nicolson [5], que es una combinacion lineal de los dos métodos de diferencias

finitas que se acaban de exponer (ver figura 3.1).

z Qa)
X i

b) <)

0900 000
o

Figura 3.1 Diagrama de los tres sistemas utilizados en la simulacién de la propagacion de la luz
basado en diferencias finitas: a) forward difference es exacta a primer orden y estable s6lo para
pasos de propagacion pequefios, b) backward difference es estable para pasos de propagacion
arbitrariamente grandes, pero solo es exacta a primer orden y ¢) Crank-Nicolson es exacta a
segundo orden y también se mantiene estable para pasos de propagacién grandes

El método de diferencias finitas siguiendo un esquema de Crank-Nicolson para

resolver la ecuacion de propagacion paraxial, se puede representar como:
[2K +iAzaH]u(z + Az) = [2K —iAz(1— a)H Ju(z) (3.10)

donde el operador H se define como:
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u.,—2u.+U.
Hu= " AXJZ MKy (n? —nd)u, (3.11)

La expresion de este sistema en términos de diferencias finitas viene dada por la

ecuacion:

2iK|[u (2 +Az) - u,(2)|= k2 (n? —n2)|au, (2 + AZ) - 1- a)u, (2) ]Az
J{ U, (z+Az)-2u;(z+Az) +u;,(z+Az) u;,(2)-2u;(2) +u;,(2) Az
o

j+l
-(1-a
AX? ( ) AX?

(3.12)

Esta ecuacion relaciona la amplitud del campo en z+ Az, es decir u(z+ Az), con el
campo en z, es decir u(z). Reordenando los términos en la ecuacion anterior, se

obtiene:

a;u,(z+Az)-bu;(z+Az)+cu,,(z+Az) =r1,(2) (3.13)

donde los coeficientes a;, b;, c; y r; se definen como:

Az

T A

b, =202 —aAz[n?(z + Az) - n2 K2 + 2iK

] AXZ J 010

AZ

=m0 il (3.14)

AZ
[=-a) 5@ vuL@ls
{(1—a)Az[nJ?(z)—n§]k§ _2(-a) AAXZZ +2iK}u @

La ecuacion (3.13), junto con los coeficientes definidos en (3.14), forman un
sistema tridiagonal de N ecuaciones (j = 1, 2,.., N), que puede ser resuelto
de manera muy eficiente. El algoritmo utilizado para resolver este sistema tridiagonal es

el conocido como método de Thomas [6].
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En rigor, el esquema de Crank-Nicolson es incondicionalmente estable para
o > 0.5 si el indice de refraccion es independiente de x y de z. Sin embargo, si el indice
de refraccion varia lentamente o si es uniforme con pequefias discontinuidades, el
método de Crank-Nicolson se puede aplicar a nivel local. En estas circunstancias, el

analisis conduce a soluciones validas, incluso para las situaciones mas adversas.

Aparte de la estabilidad numérica, la mayor ventaja del método Crank-Nicolson
proviene del hecho de que proporciona una mejor aproximacion a la solucion exacta del

problema. Mientras que el método FFT-BPM permite una aproximacion de primer

orden en el paso de propagacion O(Az + Ax?), el método de Crank-Nicolson establece

una aproximacion de segundo orden en la propagacion O(Az® + Ax?). Por lo tanto, el

método de diferencias finitas es un poderoso método numérico que permite el uso de

pasos de propagacion grande, con el consiguiente ahorro en el tiempo de célculo.

Esta no es la Unica ventaja del método FD-BPM sobre el FFT-BPM: si la
ventana de célculo se reduce de tal forma que el campo Optico alcanza los limites
computacionales, es necesario implementar algoritmos para evitar que estos campos se
reflejen en las fronteras y se reincorporen a la ventana computacional, de lo contrario, la
simulacion de los dispositivos 6pticos no seré correcta. Este problema se puede resolver
adecuadamente en el caso de FD-BPM, pero es complicado cuando se utiliza el método
FFT-BPM. Otras ventajas adicionales del FD-BPM, son una mayor memoria y un

tiempo de trabajo en el modelado estructuras complejas méas pequefio [7,8].
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4 Técnicas experimentales

Una de las partes mas importantes de cualquier trabajo experimental, es conocer
de forma precisa la realizacion del experimento. Es por ello que se van a describir las
caracteristicas mas importantes de los equipos de medida, muestras y técnicas
utilizadas, a fin de mostrar una mayor comprension de los resultados obtenidos que se
presentaran en el capitulo 5. Se ha prestado una mayor importancia a la técnica SNOM
(ver capitulo 1), dado que son los resultados obtenidos mediante la misma los que han

dado lugar a la realizacion de este trabajo.

4.1 Preparacion de muestras

Dado que el interés de este trabajo se centra en el estudio del guiado optico que
se produce en estructuras fotdnicas, tanto en cristales con dominios ferroeléctricos,
como en materiales modificados mediante radiacion laser pulsada, la eleccién de los
mismos se basé tanto en la facilidad de obtener en ellos las estructuras deseadas, como

por su interés y utilidad para la industria y el desarrollo de dispositivos épticos.



70 4 Técnicas experimentales

4.1-1 Muestras ferroeléctricas

La ferroelectricidad, descubierta por Valasek en 1921 mientras investigaba
propiedades dieléctricas andmalas en la sal de Rochelle (NaKC4H40¢:4H,0) [1], es una
propiedad fisica que consiste en que el material denominado ferroeléctrico, presenta una
polarizacion espontanea (Ps) en ausencia de campo eléctrico externo. Los cristales
ferroeléctricos se encuadran como un subgrupo de los materiales piroeléctricos, los que
a su vez estan contenidos en el grupo de los cristales piezoeléctricos, cuyas propiedades

son mas generales y que se describen a continuacion de manera muy breve.

Los cristales piezoeléctricos son aquellos que presentan polarizacion eléctrica
cuando se les aplica una determinada presion, cuya magnitud es directamente
proporcional a la presién aplicada. Cada componente de la polarizacion inducida P; se

puede escribir como:

P =djo (4.1)

donde ojc representa el tensor de “stress” y dix es el modulo piezoeléctrico. Los
sensores de vibraciones, en los que las variaciones de presion producidas por las
vibraciones dan lugar a un pulso de corriente proporcional a la fuerza ejercida, son un

ejemplo de dispositivos basados en la piezoelectricidad.

Del mismo modo existe el efecto piezoeléctrico inverso, en el que como
consecuencia de aplicar un campo eléctrico a un cristal piezoeléctrico, los iones de la
estructura cristalina son desplazados por las fuerzas electroestaticas, dando lugar a una
deformacion mecanica que implica cambios en el espesor del material que puede ser

determinado mediante la expresion:

gy = dyE; (4.2)

donde las componentes E; denotan el campo eléctrico dentro del cristal y &j el tensor de

deformacion.
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La capacidad que presentan los materiales piezoeléctricos de convertir la energia
mecanica en energia eléctrica y viceversa, los ha hecho indispensables para aplicaciones
tan diversas como son los transductores acusticos usados en sistemas de sonar 0 en
algunos dispositivos clinicos de ultrasonidos [2], diminutos motores de alta precision
destinados a aplicaciones médicas y tecnoldgicas como es el caso de los moduladores
piezoeléctricos utilizados en la microscopia de fuerzas atdmicas y SNOM [3],
dispositivos para la obtencidn de la energia utilizando movimiento y las vibraciones

ambientales [4], etc.

Existen ciertos cristales piezoeléctricos que presentan una polarizacion
espontanea Ps, de estos, los que poseen dos 0 mas estados de polarizacion espontanea,
de modo que se puede pasar de uno a otro mediante la aplicaciéon de un campo eléctrico
externo, se les denomina cristales ferroeléctricos. La reorientacion de estos estados de
polarizacion no es completamente reversible y siguen el ciclo de histéresis descrito en la
figura 4.1, donde se observa que el campo eléctrico aplicado para pasar de un estado de
polarizacién a otro ha de ser mayor que el campo coercitivo E., definido como el campo

eléctrico necesario para anular el campo eléctrico remanente, Eg.

Figura 4.1 Ciclo de histéresis ferroeléctrico

Esta polarizacion espontanea disminuye a medida que se aumenta la temperatura
del cristal y desaparece a partir de la temperatura de Curie (T.) donde los cristales pasan
a fase paraeléctrica, lo que generalmente esta asociado con un cambio en la simetria de

la red cristalina (siendo mayor la simetria en esta fase paraeléctrica).
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Cuando un cristal ferroeléctrico es enfriado y sufre una transicion desde la fase
paraeléctrica a la fase ferroeléctrica en ausencia de campo eléctrico, al menos aparecen
dos direcciones de polarizacion espontanea diferentes como se acaba de indicar. Para
minimizar la energia que aparece como consecuencia de la diferente densidad de carga
superficial presente en la cara del cristal hacia donde apunta la polarizacion con
respecto a la cara opuesta, diferentes regiones del cristal se polarizan en cada una de las
direcciones de polarizacion existentes, denominadndose dominio ferroeléctrico a cada

uno de estos volumenes de polarizacion uniforme.

La polarizacion espontanea cambia rapidamente de sentido al pasar de un
dominio a otro, conociéndose como frontera de dominio la region donde se produce este
cambio (ver figura 4.2). A pesar de que el tamafio de estas fronteras ha sido estimado en
unas pocas celdas unidad (~ nanémetros) [5], estudios realizados por Gopalan et al. [6]
han concluido que algunas propiedades dpticas y eléctricas pueden presentar variaciones

que se extienden varias micras en la vecindad de las fronteras de dominio.

Figura 4.2 Transicion de la polarizacion desde un dominio a su vecino, en el caso de dominios
antiparalelos

4.1-1.1 Técnicas de fabricacién de los dominios ferroeléctricos

Como se mencion0 anteriormente, uno de los intereses de este trabajo es obtener
muestras ferroeléctricas periodicamente polarizadas. Objetivo que no es trivial, ya que
la afirmacion anterior de que existe el mismo volumen de cristal polarizado en cada una
de las direcciones de polarizacién espontanea de la muestra, no implica que se obtenga
un patron de dominios periédicos, obteniéndose por lo general una distribucion aleatoria

de los mismos. Para este fin se utilizaron dos técnicas diferentes:
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i) Crecimiento Czochralski fuera de eje. No hace mucho qued6é demostrado
que se podian obtener cristales ferroeléctricos periddicamente polarizados directamente
del proceso de crecimiento [7]. Esto se consigue mediante el denominado método
Czochralski fuera de eje, que es igual a la técnica convencional (ver Fig. 4.3), con la
Unica diferencia de que el cristal no esta centrado en el horno, existiendo un
desplazamiento entre el eje de rotacion y el eje de simetria del campo de temperaturas
del horno. Esta asimetria provoca que exista un gradiente de temperaturas fuera del eje
central debido a las corrientes de conveccion del fundido, dando lugar a la aparicion de
carga espacial, campos eléctricos debidos al efecto termoeléctrico y a fluctuaciones
aleatorias de temperatura que acaban produciendo la polarizacién del material.

Figura 4.3 Fotografia del sistema de crecimiento Czochralski utilizado en el laboratorio de
Optica Integrada de la Universidad Auténoma de Madrid. El crisol contiene el producto de
partida, sobre el que rota un germen cristalino del material que se desea crecer, el cual se eleva
al tiempo que va creciendo el cristal

Mediante esta técnica resulta muy complicado experimentalmente la obtencion
de estructuras perfectamente periodicas de dominios ferroeléctricos, debido a que es
necesario controlar una gran cantidad de variables. Algunas de éstas son: las
concentraciones de partida, las velocidades de tiro y de rotacion, el tiempo de
enfriamiento, la temperatura tanto del fundido como del germen a lo largo de todo el
tiempo de crecimiento, la concentracion de impurezas en los cristales dopados,... Por
este motivo los patrones de dominios creados mediante esta técnica no siempre son
peridédicos en su totalidad y la muestra puede presentar regiones con diferentes
periodicidades. La eficiencia de este proceso depende en gran medida de la
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concentracion de impurezas existentes en el fundido, motivo por el cual se han utilizado

materiales impurificados.

Figura 4.4 Fotografias tomadas con un microscopio Optico correspondientes a una muestra de
LiNbOs:Er:Yb. a) zona superior del cristal donde se aprecian dominios con una periodicidad de
15,5 um; b) zona inferior del cristal con dominios de ~ 6 um

Este hecho se observa claramente en las muestras estudiadas de LiINbO3 (LN) y
Ba;NaNbsO35 (BNN) que fueron fabricadas mediante esta técnica. Tras someter a los
cristales a un ataque quimico diferencial por inmersion en HF:HNOj3, durante 2 horas,
se pudo distinguir que mientras en el caso del BNN la periodicidad era de 5+1 um
segun la region del cristal estudiada, la muestra de LN era claramente aperiddica,
presentando diferentes regiones cuyas periodicidades variaban entre las 5 y las 60 pum.
En la figura 4.4 se presentan dos fotografias de la muestra de LN tomadas con un
microscopio optico en dos zonas diferentes del cristal, donde se puede observar
claramente la diferente periodicidad de la muestra. Para este caso en concreto Cantelar
et al [8] consideraron, que la principal variable que afecté a esta aperiodicidad fue la
variacion en la concentracion total de impurezas existentes en el fundido a lo largo de

todo el tiempo de crecimiento.

ii) Fabricacion de estructuras periédicas mediante la aplicacion de campos
eléctricos. Debido a las dificultades experimentales para obtener dominios
ferroeléctricos periodicos durante el proceso de crecimiento, la técnica mas
comunmente empleada para la fabricacion de muestras ferroeléctricas periodicamente
polarizadas es mediante la aplicacién controlada de un campo eléctrico externo, de
modo que se modifique el estado de polarizacion Unicamente en determinadas regiones

del cristal previamente escogidas.
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Para llevar a cabo esta técnica es necesario tener una muestra monodominio,
para lo cual es necesario aplicar un campo eléctrico constante y mayor al E. de la
muestra durante el proceso de enfriamiento del cristal, de modo que se imponga una
Unica direccion de polarizacion, la cual quedara determinada por la direccion del campo
eléctrico aplicado. Una vez conseguido esto, la muestra es cortada y pulida y se crea la
estructura de dominios deseada mediante electrodos, invirtiendo la direccion de
polarizacion mediante la aplicacion de un campo eléctrico externo mayor a E,
Unicamente en las zonas del cristal donde se han depositado dichos electrodos [9].
Como puede verse en el esquema de la figura 4.5a, una de las caras del cristal queda
completamente cubierta por un electrodo metalico, mientras que en la cara opuesta es
donde se deposita la estructura metélica que se desea obtener, retirando los electrodos
de la muestra una vez obtenida la inversion de dominios. Mediante esta técnica se
fabricd, en una muestra de tantalato de litio (LiTaOs, LT), la estructura que se presenta

en las figuras 4.5b y c.

10 kV
10 ms

espesor 0,5 mm

c)

electrodos

Figura 4.5 a) Esquema de la técnica de aplicacién de campo eléctrico, donde el color marrén
representa los electrodos; b) Representacion esquematica de la estructura grabada en LT, donde
los colores azul y gris hacen referencia a cada uno de los dos tipos de dominios presentes en la
muestra; c) Fotografia de la estructura después de realizar a la muestra un ataque quimico
(obtenida de la referencia [10])

4.1-1.2 Técnicas mas relevantes de deteccidon de los dominios ferroeléctricos

Para comprender mejor la ferroelectricidad y controlar la creacion de estructuras
de dominios ferroeléctricos, resulta esencial la observacién de los mismos [11],
existiendo una gran variedad de técnicas para tal efecto dependiendo de si se desea ver

el tamafio de los dominios, tener resolucion lateral, etc. A continuacion se describen
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brevemente los métodos mas importantes para la deteccion los dominios ferroeléctricos

y por tanto de las estructuras periddicas antes descritas:

i) Observacion de los dominios ferroeléctricos mediante la modificacion de
la superficie. Como consecuencia de la ferroelectricidad las superficies del cristal
perpendiculares al vector de polarizacion quedan cargadas, pudiéndose detectar
interacciones entre el campo electroestatico en la superficie del cristal y particulas
cargadas o polares. De entre las diferentes técnicas que se engloban en este grupo
destaca el ataque quimico diferencial, que es la técnica mas comun para la observacién

de dominios ferroeléctricos a pesar de ser destructiva.

El ataque quimico diferencial es una técnica que siempre revela la estructura de
dominios existente en la muestra, debido a la diferente velocidad de ataque que
presentan las terminaciones de los dominios positivos con respecto a los negativos al ser
atacados por un acido. Para observar los resultados de dicho ataque se pueden utilizar a
posteriori 0 un microscopio optico o cualquier técnica que permita la deteccion de
variaciones en la topografia de la superficie, como puede ser por ejemplo un
microscopio electréonico de barrido (SEM) o un microscopio de fuerzas atomicas
(AFM). En el caso de las muestras estudiadas (LN, LT, BNN), el coeficiente de ataque
es mayor para los dominios negativos que para los positivos (existen cristales para los
cuales ocurre al revés, como por ejemplo en el niobato de estroncio y bario, SBN), de
ahi que en las imagenes dpticas parezca que los dominios positivos no han sido atacados

con respecto a los dominios negativos.

ii) Deteccion de los dominios ferroeléctricos mediante métodos opticos. Los
métodos dpticos tienen la gran ventaja de no ser destructivos y de poder observar en
tiempo real el proceso de formacion de los dominios. Ademas algunos de estos
montajes de deteccion permiten realizar analisis de la configuracion de los dominios en
el volumen del cristal. La principal desventaja de estos métodos es que la resolucién
viene determinada por el limite de difraccion lateral, que es del orden de 1 um para las
técnicas convencionales. Actualmente para solucionar este problema se emplean
técnicas como el SNOM (el capitulo 1 de esta memoria esta dedicado integramente a la
descripcion detallada de la técnica SNOM), que permiten obtener resoluciones laterales

del orden de las decenas de nandmetro. La propiedad fisica que mas comunmente sirve
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para la observacion de los dominios ferroeléctricos es el cambio en el indice de
refraccién, que en el caso de los dominios antiparalelos (180°) estudiados, es la
diferencia del indice de refraccion entre los dominios +c (siendo c el eje Optico) y los

dominios —c [12].

4.1-1.3 Descripcion de las muestras utilizadas

Entre los diferentes materiales ferroeléctricos se escogieron el niobato de litio
(LiNbO3, LN), el tantalato de litio (LiTaOs, LT) y el niobato de bario y sodio
(BazNaNbsO;15, BNN). Los tres sistemas son de gran importancia dadas sus excelentes
propiedades opticas no lineales y han sido ampliamente estudiados como conversores de
frecuencia [13-15], dispositivos de superalmacenamiento de datos [16] o como cristales
fotonicos no lineales [17] entre otras aplicaciones. La posibilidad de crear distribuciones
periddicas de micro dominios ferroeléctricos ha aumentado ain mas si cabe el interés en
estos cristales, ya que esto proporciona la posibilidad de fabricar superredes opticas, de
gran interés para el desarrollo de redes de difraccion electrodpticas, conversores de

frecuencia no lineales o moduladores electrodpticos (ver por ejemplo [18]).

El niobato de litio

Una de las caracteristicas més destacables del LN es que es un material
ferroeléctrico a temperatura ambiente, ya que su temperatura de Curie es del orden de
los 1050-1200 °C dependiendo de la estequiometria del cristal (relacion [Li]/[Nb]) [19].
Este hecho junto con la facilidad de crear en él patrones de dominios ferroeléctricos,
tanto durante el proceso de crecimiento, como mediante la aplicacion de campo

eléctrico, hacen del LN uno de los candidatos mas idoneos para este trabajo.

Para la realizacion de esta investigacion se utilizo un cristal de LN de
dimensiones 1 x 1 x 0.1 cm® impurificado con iones erbio (Er**) e iterbio (Yb®"), en el
que se cred una estructura peridédica de dominios antiparalelos mediante la técnica
Czochralski fuera de eje. La concentracion inicial de iones en el fundido fue de Er** (0.5
mol%) e Yb*" (0.5 mol%), donde las variaciones de dichas concentraciones en el
fundido durante el crecimiento del cristal, jugaron un papel critico en la formacion de

dominios principalmente en relacion con su periodicidad. El crecimiento se realizé a lo
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largo del eje x en una atmosfera de aire con control automatico del diametro. Para
comprobar la existencia de dominios, la muestra fue sometida a un ataque quimico
diferencial por inmersién en HF:HNO;3 en la proporcion 1:2 durante 150 minutos a
temperatura ambiente, tras el cual se reveld una topografia de regiones no atacadas por
el acido (dominios ferroeléctricos positivos) y regiones que si lo estaban (dominios
ferroeléctricos negativos), que como se menciono anteriormente presentaban diferentes
periodicidades dependiendo de la region de la muestra observada. La caracterizacion de
la estructura de dominios se realizd mediante microscopia de fuerzas atdmicas (AFM),
encontrandose que las periodicidades variaban a lo largo de la muestra desde las 5 um
hasta las 60 um. A la hora de caracterizar las estructuras mediante la técnica SNOM, se
tuvo especial cuidado en pulir la muestra hasta grado Optico (rugosidades de la
superficie del orden de A/4), a fin de eliminar cualquier posible efecto topografico en la

sefial Optica.

Otra de las propiedades mas importantes del LN es que es un material
fotorrefractivo, lo que permite su aplicacion en memorias opticas, las cuales pueden
almacenar gran cantidad de informacion en forma de hologramas, o en dispositivos
basados en la mezcla de ondas [20]. En este sentido el estudio de este material se
complementa con la investigacion del contraste optico en redes hologréficas grabadas
en una muestra de niobato de litio impurificado con iones hierro (LiNbO3:Fe) mediante

la interferencia de haces coherentes.

El niobato de bario y sodio

El BNN es también un material ferroeléctrico a temperatura ambiente (la
transicion a la fase paraeléctrica se produce a 560 °C [21]), que posee unas excelentes
propiedades Opticas no lineales y electrodpticas. Ademas los cristales de BNN se suelen
utilizar en aplicaciones de doblado de frecuencias dada su alta eficiencia en procesos de
conversion y su resistencia al dafio optico. Como ejemplo, el BNN se utiliza para
obtener una eficiencia cercana al 100% en la generacion de segundo armonico
utilizando laseres de Nd:YAG (1060 nm — 532 nm) [22].
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Al igual que en el caso del LN, el cristal de BNN de dimensiones 5 x 4 x 1 mm®
fue crecido mediante la técnica Czochralski fuera de eje. En este caso la muestra de
BNN estaba impurificada con iones neodimio (Nd**), donde la concentracién de iones
en el fundido fue del orden del 1% EI crecimiento (llevado a cabo en el Instituto de
Cristalografia de la Academia de Ciencias Rusa, Moscu), se realiz6 a lo largo del eje z,
a fin de obtener una distribucion periédica de dominios en el plano x-y. Al igual que con
la muestra de LN la estructura de dominios se revel0 mediante ataque quimico
diferencial, caracterizdndose posteriormente mediante microscopia Optica de
transmision, donde en esta ocasion los dominios encontrados presentaban una
periodicidad de 5 um con una variacion de +1 um segun la regién del cristal observada
[23]. La caracterizacién dptica tras el pulido de la muestra, al igual que a lo largo de
todo el trabajo, se realizd mediante la técnica SNOM.

El tantalato de litio

Finalmente se estudié la distribucion de dominios creada en un cristal
congruente de LT con corte z (crecido en el Laboratorio de Microestructuras de Estado
Solido de la universidad de Nanking, China). EI LT presenta propiedades similares a las
del LN, que le convierten en un candidato igualmente interesante para este trabajo,
aunque presenta una temperatura de Curie algo menor, del orden de los 650 °C. En este
caso a diferencia de las otras dos muestras, las estructuras fueron creadas mediante la
aplicacion de un campo eléctrico externo, por lo que se pudo fabricar una estructura
algo diferente como se apreciaba en la figura 4.5, la cual estaba optimizada para la
generacion de tercer armonico [24]. Al igual que en los casos anteriores, las estructuras
se caracterizaron mediante AFM, antes de pasar al estudio dptico de la misma mediante
la técnica SNOM.

4.1- 2 Muestras dafiadas por laser

El proposito en este caso era modificar las muestras para obtener estructuras
fotonicas utilizando pulsos laseres de femtosegundos. Estas modificaciones se

realizaron mediante la técnica denominada “escritura directa con laser” (Direct Laser
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Writing, DLW), que consiste en la transferencia de energia de un haz laser a la muestra
de manera precisa, a fin de poder controlar los cambios estructurales que se producen en

el volumen focal. En una primera aproximacion se pueden distinguir dos situaciones:

i) Cuando la densidad de energia es mayor que el limite de ablacion de la
muestra, ésta es absorbida provocando la ruptura de los enlaces de la red y convirtiendo
la region del volumen focal del laser en un plasma de alta densidad. Si el proceso es en

superficie, la generacion del plasma puede dar lugar a la ablacion del material.

ii) La otra situacion es cuando la densidad de energia es menor, y aungue se
encuentra por debajo del umbral de dafio, es suficiente para producir cambios en las

propiedades oOpticas y estructurales del material.

Independientemente de que el volumen focal esté en la superficie o en el interior
del cristal, la expansion causada como consecuencia de la creacion del plasma da lugar
a fuertes presiones en los alrededores de la zona dafiada, que implican la aparicion de
campos de presién que producen cambios en el indice de refraccion [25]. Las regiones
ionizadas suelen relajarse y vuelen a solidificarse en fase amorfa, lo que facilita la
deteccion de estas modificaciones mediante la técnica SNOM, ya que la constante

dieléctrica de la fase cristalina de la muestra (directamente relacionada con el indice de
refraccion macroscopico del cristal por la ecuacion n=./eu, donde n es el indice de

refraccion, € la constante dieléctrica y p la permeabilidad magnética), es
aproximadamente 70-200% mayor que en la fase amorfa, la cual presenta por tanto una

reduccion considerable en el indice de refraccion [26].

A primera vista la técnica DLW uUnicamente requiere la eleccion de una lente
adecuada y mover el punto focal a traves de la muestra, a fin de conseguir “dibujar” el
disefio deseado. Sin embargo variaciones en la potencia del laser o en la apertura
numérica de la dptica utilizada juegan papeles muy importantes en el resultado final,

siendo los procesos mas criticos los enumerados a continuacion:
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i) Autoenfoque. Si el haz l&ser es muy intenso, puede modificar por si mismo su
propagacién, ya que el indice de refracciébn de un material transparente como el
Nd:YAG, depende de esta intensidad de la forma [27]:

n=n,+n,l (4.3)

donde n, es el indice de refraccion lineal y n, es el indice de refraccion no lineal. Esto

implica que no sea sencillo ni trivial el conocer como sera la propagacién del haz laser.

i) Aberracion esférica. Es un defecto por el cual los rayos que inciden en una
lente paralelamente al eje Optico, pero a una cierta distancia de éste, son focalizados en
un punto diferente a los rayos que inciden proximos al eje Optico. Este fendmeno se
produce en la intercara entre el aire y el vidrio y da lugar a una elongacion del volumen
focal. La aberracion esférica depende de la apertura numérica (NA) de las lentes

utilizadas, siendo més importante su efecto cuanto mayor es la NA [28].

Estas consideraciones implican que hay que llegar a un compromiso en los
valores de la NA (mayor NA implica mejor resolucion lateral como vimos en el capitulo
2, pero también mayor aberracion esférica) y potencia del laser utilizadas, haciendo
necesario un estudio detallado de los valores dptimos para la aplicaciéon de la técnica
DLW [29].

4.1-2.1 Fabricacion de las guias de onda

La reduccion del indice de refraccion en la regién modificada implica que el
indice de refraccion en los alrededores de la misma sea mayor, pudiéndose utilizar este
hecho para la fabricacion de estructuras que guien la luz (guias de onda Opticas; ver
capitulo 2). La primera vez que se consiguio fabricar una guia de onda mediante la
técnica DLW fue en un vidrio a mediados de los afios noventa [30], dando comienzo a
una intensa investigacion a fin de optimizar los procesos de fabricacion. Es por eso que
a pesar del interés despertado por la fabricacion de guias de onda mediante la técnica
DLW, aln hoy es poco lo que se sabe sobre los mecanismos fisicos responsables, en

cada uno de los casos, de las variaciones de indice de refraccién observadas. Asi los
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cambios observados en el indice de refraccion pueden ser el resultado de diferentes
procesos como: generacion de una alta densidad de defectos, tension en la red cristalina,
cambios locales de la estequiometria, reorganizacion ionica o amorfizacion local entre
otros [31].

En el caso del trabajo que aqui se presenta, las estructuras fabricadas fueron
guias de onda acanaladas, las cuales se realizaron mediante la técnica DLW con un
montaje similar al presentado en la figura 4.6, donde se puede ver como se han obtenido
las regiones modificadas focalizando un l&ser en el interior del cristal y barriendo a lo
largo de todo el ancho del mismo (aunque no se presente en la figura 4.6 las regiones
modificadas iban de un lado al otro del cristal). Al producir una disminucion del indice
en dos canales a lo largo de toda la muestra, lo que se obtuvo fue una guia acanalada

situada entre las dos estructuras como se aprecia en el esquema de la figura 4.6 b.

E 120 fs @ 796 nm
m— 1 kHz
I;I a) b)
// ------------------------ confjnamiento optico

Figura 4.6 a) Representacion esquematica de la fabricacion de una guia de onda acanalada en el
interior de un cristal mediante la técnica DLW. b) Vista del lateral del cristal, que muestra la
region donde se produce el confinamiento de la luz

Para la fabricacion de las estructuras que se realizaron en el laboratorio del grupo de
Optica del departamento de Fisica Aplicada de la universidad de Salamanca, se utilizo
un laser de titanio zafiro (spitfire, Spectra Physics), con el cual se emitieron pulsos de
120 fs linealmente polarizados, a una longitud de onda de 796 nm y a 1 KHz de
repeticion. El haz del laser se focaliz6 mediante un objetivo de microscopio 10x, con
apertura numerica NA = 0.3, una distancia aproximada de 500 um por debajo de la
superficie. Las dos regiones modificadas, separadas una distancia de 12 6 20 um, se

fabricaron a una velocidad de 50 um/s, utilizando para ello un sistema motorizado xyz
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con resolucion espacial de 0.2 micras. La fluencia del pulso laser fue de 20 J/s
correspondiente a un pulso de 0.8 uJ. La potencia del pulso laser se estimo en 5.5 MW
dependiendo del valor exacto de la duracion del pulso después de atravesar el objetivo
del microscopio, i.e. P = 6.2 P¢ con P, (potencia umbral del YAG para el fendmeno de

autoenfoque) dado por la expresion:
Pe= A%/21non; (4.4)

siendo n, = 1.83 y n, = 6:10™° cm*W los indices de refraccién lineal y no lineal del
YAG [32].

4.1-2.2 Descripcion de las muestras utilizadas

En este caso se escogid el oxido de itrio y aluminio impurificado con neodimio
(Nd:Y3Als012, Nd:YAG), dado el renovado interés suscitado por este material al
conseguirse fabricar en él estructuras fotonicas tridimensionales o por ejemplo laseres
en guias de onda [33, 34]. A pesar de que cada vez son mas numerosos los trabajos en
este campo, los mecanismos de como la luz laser induce un cambio en el indice de
refraccion estan aun hoy poco explorados, siendo el conocimiento de la naturaleza de
estas modificaciones necesario para tener control sobre el comportamiento dptico de las
estructuras fotonicas creadas. En este sentido la utilizacion de nuevas técnicas opticas
que permiten una mayor resolucion (como el SNOM) pueden ser de gran interés para el

estudio de dichas modificaciones.

Para la realizacion del estudio se utilizaron dos muestras de Nd:YAG con
diferente concentracion de iones Nd**. Una primera muestra consistente en un cristal de
Nd:YAG con 0.5 % de iones Nd**, que se utiliz6 para estudiar los mecanismos
responsables de la variacion del indice de refraccion, y una segunda muestra de
Nd:YAG ceramico, de dimensiones 5 x 5 x 5 mm® suministrada por la empresa
Baikowski Ltd. (Japén), en la que la concentracién nominal de iones Nd** era del 2 %.
En esta segunda muestra se fabricaron las guias de onda, cuyo estudio se presentara en

el capitulo 6.


http://es.wikipedia.org/wiki/Itrio�
http://es.wikipedia.org/wiki/Aluminio�
http://es.wikipedia.org/wiki/Ox%C3%ADgeno�
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4.2 Descripcion del microscopio optico de campo
cercano (SNOM)

Una vez introducidos los principios tedricos que rigen el funcionamiento de un
SNOM en el capitulo 1, se mostrara de manera detallada el funcionamiento concreto del
equipo de medida utilizado para el desarrollo del trabajo.

4.2-1 Tipos de SNOM

En la actualidad los equipos SNOM comerciales tienen una resolucion real de
unos 50-80 nm, aunque potencialmente se podrian alcanzar hasta 10-30 nm de
resolucion como se mencioné anteriormente [35]. Esto es un factor 5 6 10 veces mejor
que la resolucion obtenida mediante un microscopio confocal estandar con 1.4 de
apertura numérica. Esta mejora, lejos de ser insignificante, representa un enorme
progreso en vista de la relevancia e importancia que tiene para el desarrollo de la

nanociencia, el régimen de tamafios por debajo de los 100 nm.

Comercialmente se pueden adquirir tres tipos diferentes de SNOM, que son los
denominados SNOM con abertura, el SNOM sin abertura (.-SNOM) y el microscopio
optico de efecto tdnel (scanning tunneling optical microscope STOM) [36]. Este
capitulo se centrara en el SNOM denominado con abertura, ya que es en la actualidad el
SNOM comercial méas utilizado y el equipo con el que se realizaron los experimentos
que se describen en este trabajo. Es por ello por lo que sobre los otros dos tipos de

SNOM se hara sélo una breve descripcion:

i) a-SNOM (Fig. 4.7). Su interés se origin0d en el sorprendente aumento de la
respuesta Optica observada en muestras metalicas rugosas, como consecuencia de la
corrugacion nanométrica de su superficie [37, 38]. Este mismo efecto puede tener lugar
en el apice de una punta de AFM (Atomic Force Microscope, microscopio de fuerzas
atomicas), el que se puede llegar a producir un fuerte aumento de la sefial del campo
cercano. El efecto que se produce en el extremo de la punta metélica al iluminarla con
un laser (A del laser mucho mayor que el diametro de la punta) es similar al que se

obtiene en las antenas Opticas, de modo que si el campo EM generado es lo
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suficientemente elevado, el sistema de AFM puede utilizarse como instrumento para
obtener imagenes del campo cercano de la superficie de las muestras (rugosas o no) con
la resolucion lateral caracteristica de estos equipo, que es tipicamente del orden del

nandémetro [39, 40].

Figura 4.7 Al iluminar con un haz laser se obtiene una amplificacion del campo cercano de la
particula con la que interacciona la punta (en verde en la figura)

i) STOM (Fig. 4.8). En este caso el haz laser utilizado para iluminar la muestra
sufre reflexion total interna en el sistema utilizado a modo de porta muestras
(tipicamente un prisma), de modo que la muestra inicamente es iluminada por las ondas
evanescentes superficiales resultantes de dicha reflexion total interna (esto implica
como es obvio, que la muestra sea una lamina delgada, o que directamente sea el
prisma) [41]. De este modo al penetrar la punta de fibra dptica dentro del dominio de las
ondas evanescentes (el decaimiento es tipicamente 100 nm), una pequefia cantidad,
proporcional a la excitacion local, se convierte en modo guiado dentro de la fibra y es
conducido hasta un fotodetector. Como veremos mas adelante esto es una particularidad

del caso mas general del modo de coleccion en el SNOM con abertura.

- -

punta SNOM coleccién

22 22 o2 — muestra

7~ N
Figura 4.8 Esquema de funcionamiento de un STOM
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Este modo de funcionamiento tiene la ventaja frente al SNOM convencional, de que no
es necesario tener una punta metalizada (ver apartado 3 del capitulo 1) por lo que la
perturbacion de la distribucion de campo es menor. Mediante esta configuracion de

medida se han llegado a tener resoluciones por debajo de los 100 nm [42].

SNOM con abertura

En el caso del SNOM con abertura (SNOM a partir de ahora para simplificar la

redaccion del texto) se pueden distinguir dos modos de trabajo distintos:

i) Modo de iluminacidn. En este caso la luz de un laser es acoplada a una fibra
oOptica cuyo extremo final ha sido afilado hasta conseguir diametros de unos 50-100 nm,
que se utiliza para iluminar la muestra en campo cercano. Se distinguen dos formas
diferentes de trabajar, que se denominan modos de reflexion y transmision. Al trabajar
en reflexion, la superficie de la muestra es iluminada a traves de la punta de la fibra y la
luz retrodispersada (backscattering) por la superficie es colectada a través de un
objetivo de microscopio de larga distancia de trabajo y posteriormente focalizada en un
detector. En el caso de trabajar en transmision, la superficie de la muestra es iluminada
al igual que antes a través de la fibra, siendo ahora la luz transmitida a traves de la
muestra la que se recoge y se focaliza en el detector. La representacion esquematica de

los modos de funcionamiento del SNOM mencionados anteriormente se presenta en la

figura 4.9.
Fotodiodo de avalancha Laser Nd:YAG. A =532 nm
| a) b) a0
L > éO-lOO nm

U (I)~20 nm

Laser Nd:YAG. A =532 nm musstra ’
> 0-100 nm J:[]:
$~ 0nm
muestra ’ l- Fotodiodo de avalancha

Figura 4.9 Configuracion SNOM en el modo reflexion a) y en el modo transmision b)
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i) Modo de coleccion. En este caso a diferencia del anterior, la muestra es
iluminada por un haz laser (campo lejano), siendo la luz recogida en campo cercano por
la punta afilada de una fibra Optica (ver figura 4.10a). Una vez colectada la luz por la
fibra dptica, ésta es guiada hasta un detector. Los tamafios de las puntas utilizadas en
este caso han de ser algo mayores a las usadas en el modo de iluminacion (tipicamente
100-300 nm) dada la menor eficiencia de coleccion de luz por la abertura de la fibra
Optica. De manera alternativa se pueden realizar medidas de coleccion iluminando y
recogiendo la luz retrodispersada por la muestra mediante la misma fibra (figura 4.10Db),
siendo ésta la Unica configuracion en que se realiza la excitacion y la deteccion en
campo cercano. Para poder llevar a cabo medidas en esta configuracion especial es
necesario disponer de fibras que posean un divisor de haz en su interior, de modo que la

luz colectada llegue hasta el detector y no vuelva a la fuente laser.

a) Fotomultiplicador b)

> % 8?1-:100 nm divisor Laser Nd:YAG. A =532 nm
y

de haz
msia N b |
M /7 200-300 nm

(I)—ZO nm

Fotomultiplicador
muestra

S

Laser Nd:YAG. A =532 nm "

Figura 4.10 a) Configuracion SNOM en el modo coleccion. b) Configuracion para excitar y
detectar en campo cercano

Aunque en esta configuracion la eficiencia de deteccion es menor que en las
configuraciones mostradas anteriormente, presenta la gran ventaja de que la excitacion
con campos evanescentes no es obligatoria y cualquier campo, como es el caso de un

haz laser focalizado, puede usarse para la iluminacién de la muestra [43].
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4.2-2 Equivalencia entre transmisidn y coleccion

Aunque la configuracion de coleccién se ha utilizado en numerosos
experimentos, hoy en dia es uno de los modos de medida menos utilizados y se limita a
aplicaciones especificas, como pueden ser medir los campos en el foco o en el plano de
salida de un laser [44] o en la caracterizacion de cristales fotdnicos [45]. Esto es debido
a que: i) La punta tiene una influencia muy grande en el registro de la sefial del campo
cercano esperado; v ii) la eficiencia de coleccién es pequefia y por tanto se necesitan
potencias de iluminacion elevadas para obtener una sefial suficiente, pudiendo producir
dafos en aquellos materiales fotosensibles. A pesar de ello el modo de coleccion ha sido
de gran utilidad para el estudio del efecto de guia de onda en las diferentes estructuras

[ver por ejemplo la referencia 46].

Otra cuestion por la que el modo de coleccidn cada vez es menos utilizado es por
la equivalencia existente entre los modos de coleccidn y transmision [47]. Asi, para un
modo de coleccion existe su equivalente modo de transmision y viceversa, lo cual se
establece por el teorema de reciprocidad de campos electromagnéticos. Sin embargo
esta afirmacion no es tan obvia, ni trivial, por las siguientes razones: i) el concepto de
reciprocidad es mucho mas sutil que simplemente revertir las direcciones de los
caminos oOpticos, necesitando emplear sistemas equivalentes; y ii) el teorema de
reciprocidad derivado de las ecuaciones de Maxwell estd referido a campos y no a
intensidades, por lo que dado que los detectores dpticos miden intensidades el teorema

de reciprocidad no puede ser empleado directamente.

A fin de conocer la condicién necesaria para que dos sistemas sean equivalentes,
se supondra que E(p,;r,) representa el campo eléctrico en el detector p, en cada
instante debido a una fuente radiante r, de amplitud A, (en esta situacion r, es una
fuente puntual, ya que representa la punta de SNOM en el modo de transmision). De
manera analoga E(r,;p,) denota el campo en r, debido a una fuente radiante p, de
amplitud A, (de igual manera en este caso r, es un detector puntual, ya que representa

la punta de SNOM en el modo de coleccidn). Si asumimos que el medio no es
Opticamente activo, el teorema de reciprocidad de campos electromagnéticos establece
que:
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AOE(rO;pl) =A1E(pl;r0) (4-5)

Para expresar los campos en funcion de las intensidades se calculan los médulos

de las cantidades anteriores resultando:

<‘E(ro;p1)‘2>: 1(ry;p,) ; <‘A1‘2>=ocl

(4.6)
B =10im) + (A =
de modo que la expresion 4.5 se puede expresar como:
ool (o5 P1) = o 1(Py; 1) 4.7)

Si ahora se supone que la sefial registrada por cada uno de los detectores es

proporcional a la intensidad emitida por la fuente correspondiente, se puede escribir:

Sl = 81|(p1;r0)

So = 80I(r0;pl) 4.9)

donde S, es la sefal detectada por el detector p, y S, es la sefial detectada cuando el
detector esta en r,, siendo &, y 8, el factor de conversion entre la intensidad incidente
y la detectada. Si ambos sistemas son equivalentes esto implica que S, =S,. A partir de

las ecuaciones 4.7 y 4.8 se establece que la relacion que se debe cumplir para que los

sistemas de coleccidn y transmision sean equivalentes es:

O _ % (4.9)

En resumen no existen diferencias fundamentales entre los modos de
transmision y coleccion del SNOM, habiendo s6lo un factor de proporcionalidad. Por
tanto siempre es posible disefiar un sistema de SNOM en coleccion equivalente a un
sistema SNOM en transmision y viceversa. La principal consecuencia de esto es que

salvo para casos especificos como los mencionados al comienzo de la seccidn, se utilice
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el modo de transmisidn para minimizar la influencia de la punta en la deteccion de la

sefial.

4.2-3 Caracteristicas del equipo utilizado

El equipo SNOM utilizado para la realizacion de este proyecto, un MultiView
2000™ de la empresa Nanonics Imaging Ltd. (figura 4.11), consiste basicamente en un
microscopio confocal (de la casa Olympus) en el que se ha incluido en el plano focal un
cabezal de AFM/SNOM, que permite la realizacion de medidas en los tres modos de

trabajo que se acaban de describir (reflexion, transmision y coleccion).

Figura 4.11 a) Fotografia del SNOM Nanonics Imaging Ltd. modelo MultiView 2000™
utilizado en este trabajo

La resolucion de las imagenes depende por tanto del tipo de medidas, asi si se
utiliza el microscopio dptico convencional la resolucion vendrd dada por la expresion
1.3. Por ejemplo para una A = 500 nm y teniendo en cuenta que se dispone de dos
objetivos de aperturas numéricas NA = 0.25 (objetivo 10x) y NA = 0.45 (objetivo 50x),
la méaxima resolucion del equipo esta entre 200 y 400 nm dependiendo del objetivo
utilizado. Sin embargo por efectos de las aberraciones opticas la resolucion
experimental real es del orden de los 500 nm. Por el contrario si se emplea el equipo

como microscopio confocal, la resolucién aumenta hasta los 300 nm aproximadamente.
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Evidentemente esta resolucion mejora drasticamente si se emplea el equipo
como SNOM. Considerando la expresion 1.4 y teniendo en cuenta una distancia tipica
de trabajo entre la punta de SNOM Yy la superficie de la muestra del orden de los 15 nm,
las resoluciones reales del microscopio, dependiendo del didmetro de las puntas
utilizadas, son: entre 50 y 80 nm para las puntas usadas en el modo de iluminacion y
entre 80 y 125 nm aproximadamente para las empleadas en el modo de coleccion.

A continuacién se describiran las caracteristicas mas destacadas de los

principales componentes de este equipo SNOM:

i) Cabezal AFM/SNOM. El cabezal de AFM/SNOM fabricado por la empresa
Nanonics Imaging Ltd. (figura 4.12), presenta la novedad de que permite adquirir los
datos tanto desplazando la muestra como la punta. Esto es posible gracias a que el
cabezal dispone de dos plataformas piezoeléctricas de barrido, una en la parte superior

del cabezal para mover la punta y otra en la parte inferior para trasladar la muestra.

.'I:, e

—Mmuestra

Figura 4.12 a) y b) Fotografias del cabezal de AFM/SNOM de la empresa Nanonics Imaging
Ltd. En la fotografia b) se observa la estructura del cabezal con los dos sistemas piezoeléctricos
de barrido. El cuadrado amarillo de las fotografias es una muestra dieléctrica con un
recubrimiento de oro

En la configuracion mas comun de medida (modo de iluminacion) la punta y el
detector se encuentran alineados sobre el mismo eje dptico. Debido a que en este caso la
punta es la fuente de luz, es importante que durante la adquisicion de datos no cambie
dicho eje oOptico, ya que de otro modo seria imposible determinar a qué es debido el



92 4 Técnicas experimentales

contraste dptico observado en los resultados de SNOM. En esta configuracion por tanto
las medidas se realizan moviendo la muestra y dejando la punta fija. Sin embargo
existen ciertas aplicaciones para las que es mas util que la muestra mantenga su posicién
y el barrido se realice con la punta, como es el caso de estudiar la luz que emerge de un
dispositivo éptico. Un ejemplo seria la situacion mostrada en la figura 4.13a en donde
se estd inyectando luz en el interior de una fibra Optica por la parte inferior de ésta.
Dicha fibra ha de permanecer invariante en su posicion, ya que en caso contrario la
inyeccion de luz dentro de la misma no se realizaria de manera homogénea, por lo que
el barrido ha de ejecutarse moviendo la punta de coleccidén. Mediante esta configuracién
de medida se puede obtener una distribucién de la intensidad de luz que sale de la fibra,

como se aprecia en la figura 4.13b donde también se representa el perfil de intensidad.
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Figura 4.13 a) Imagen Optica de la punta de SNOM vy del extremo de la fibra dptica a estudiar.
b) Imagen SNOM en coleccion de la luz que emerge de dicha fibra y perfil

El rango de barrido de la plataforma piezoeléctrica en xy es de 100 um, distancia
considerablemente grande dado el tamafio de las estructuras que se suelen estudiar. La
velocidad minima de barrido es de 159 nm/s, con un paso minimo de 0.002 nm,
pudiéndose adquirir desde 2 hasta 1024 puntos por linea. A pesar de la gran versatilidad
en la adquisicion de datos es necesario encontrar un compromiso entre resolucion y
duracion de la medida, encontrandose que las condiciones 0ptimas de barrido en las que
se han adquirido la gran mayoria de los resultados presentados en esta memoria, son:
512 puntos y 20 ms por punto, donde el paso y la velocidad de cada medida dependeran
del tamafio de barrido fijado. Por ejemplo para un barrido de 20x20 um, con las
condiciones experimentales mencionadas el paso de la medida sera 39 nm y la

velocidad de 1950 nm/s. En estas condiciones experimentales se obtiene una buena
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resolucion, siendo el tiempo de duracién de la medida de 3,5 h aproximadamente. Si se
aumenta la velocidad de barrido (para intentar disminuir la duracién de la adquisicién
de las imagenes) pueden ocurrir efectos no deseados como el mostrado en la figura 4.14,
donde se ve cémo al modificar la interaccion entre la punta y la superficie, por la
presencia de una estructura depositada sobre la muestra, el sistema no es capaz de
reaccionar a tiempo modificando el tamafio y las formas reales del objeto. Este efecto es
claramente visible al comparar el barrido de ida con respecto al de vuelta sobre el objeto
a estudiar. Mientras el barrido de ida responde bien al primer borde del cuerpo y tarda
un tiempo en recuperar la posicion en la muestra al llegar al segundo borde, el barrido

de vuelta realiza exactamente la operacion complementaria, deformando la estructura
real del cuerpo que se quiere estudiar.
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Figura 4.14 a) Esquema de la respuesta de la punta ante cambios en su interaccion con la
muestra. b) Ejemplo de SNOM donde se observan los perfiles de ida y vuelta sobre una
columna de oxido de silicio depositada sobre un substrato. Aunque los bordes del objeto

estudiado son rectos, por la velocidad de barrido el borde final se inclina aumentando
ligeramente de forma ficticia el tamafio del cuerpo

Los cabezales utilizados presentan ademas dos ventajas adicionales de gran
importancia:

e Una es la facilidad para la colocacion de las puntas. Estas llevan dos piezas
metalicas que coinciden en su posicion con dos pequefios imanes existentes en la parte

superior del cabezal (ver figura 4.12b 6 4.16), de modo que su colocacion es
relativamente sencilla.



94 4 Técnicas experimentales

o La otra ventaja es que debido a la forma y posicion del cabezal en el sistema
SNOM, éste tiene una gran versatilidad para acoplar el haz proveniente de un laser a la
muestra. El acoplo se puede realizar desde un lateral o desde la parte inferior en el caso
de que la muestra sea transparente, dada la facilidad para retirar la Optica del
microscopio (se retira sencillamente soltando un imén). En este sentido se implementd
una configuracion adicional para realizar las medidas de coleccion, la cual consistié en
acoplar el haz laser a traves de la propia Optica del microscopio, posicionando el laser

en el lugar de la lampara del microscopio.

i) Puntas AFM/SNOM. Existen dos tipos de puntas dependiendo de si
Unicamente se quiere estudiar la topografia de la muestra (puntas de AFM) o de si

ademas se quieren realizar medidas oOpticas (puntas de SNOM).

Las puntas de AFM de la empresa Nanonics utilizadas en este equipo son puntas
de vidrio que trabajan en modo de contacto intermitente. Las puntas estdn montadas
sobre un diapason que oscila a la frecuencia de resonancia, para mantener mediante
realimentacion la distancia entre la punta y la superficie de la muestra (ver seccion 3 del
capitulo 1). Dado que existe un contacto intermitente con la superficie de la muestra y
que las puntas son de vidrio, éstas estan montadas con un cierto angulo con respecto a la
superficie (ver figura 4.15), de modo que cuando la punta toca la muestra, pandea

evitando su ruptura y alargando la vida atil de la misma.

Puntas inclinadas de
la empresa Nanonics

_——

Puntas rectas

—
- —
“a

posibilidad de

~

ruptura pequefia

posibilidad de
ruptura grande

Figura 4.15 Representacion esquematica de la utilidad de tener puntas inclinadas
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El tamafio de las puntas dado por el fabricante (>10nm), implica que la
resolucion lateral que se obtiene es del orden de los 20 nm aproximadamente. Esta
resolucion es inferior a la que se alcanza con los equipos de AFM convencionales (~ 1
nm), pero mejor que la que se puede conseguir con las puntas SNOM disponibles para

este equipo (ver pagina 77).

Las puntas SNOM suministradas para este microscopio presentan al igual que
las puntas de AFM, un cierto angulo con respecto a la superficie de las muestras a fin de
evitar su deterioro. La mayoria de las puntas forman un angulo del orden de los 120°,
aungue en cualquier caso para ciertas medidas en que interese que la fibora de SNOM
esté en posicion perpendicular a la superficie de la muestra, pueden ser suministradas
puntas con un angulo de 90°. Con este sistema se consigue alargar la vida util de las
puntas siendo posible la realizacion de un numero elevado de medidas con cada una de

ellas. En la figura 4.16 se puede observar una fotografia de las puntas SNOM utilizadas.

a)
=~

. soporte

Figura 4.16 a) fotografia de una punta de SNOM de la empresa Nanonics. b) Detalle ampliado
de la punta (Imagen obtenida de la pagina Web de la empresa Nanonics)

Esta caracteristica de las puntas implica una ventaja adicional, que es que no es
necesario montar las puntas de manera vertical (como ocurre en la mayoria de los
equipos SNOM), siendo el espacio que ocupa el cabezal de SNOM el mismo que el de
un cabezal de AFM convencional. Esto permite utilizar objetivos de larga distancia de
trabajo para observar opticamente la muestra a gran escala, facilitando la eleccion de la

zona que serd barrida por la punta. Este detalle es de gran importancia y utilidad para la
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observacién de muestras en las que lo que se quiere investigar se encuentra muy
localizado y no distribuido de manera uniforme, como es el ejemplo presentado en la
figura 4.17, donde cada una de las tiras oscuras de la imagen presenta una distribucion
periddica de agujeros, cuyas dimensiones eran de 500 nm de didmetro. Dado que dichas
estructuras se encontraban Unicamente en una region de aproximadamente 175x175 um
(teniendo la muestra un tamafio de ~ 2x1 cm), el realizar las medidas a ciegas habria

sido una tarea complicada y poco productiva dada la duracion de cada barrido.

punta de 'SI\JIOM.
. § é

Figura 4.17 a) Imagen OGptica en transmision de la estructura fotonica fabricada mediante
radiacion laser pulsada y b) su imagen SNOM correspondiente

Los diametros de las puntas utilizadas han sido de 50 y 100 nm para las medidas
que se realizan en reflexion y transmision y 100, 150, 200 y 300 nm para las medidas en
la configuracién de coleccién. Todas las puntas manejadas estan recubiertas de una
aleacion de oro y cromo de espesor 0.2 um para aumentar la transmision de luz a traves
de la abertura, minimizar la dispersion y disminuir las perdidas en la posicion donde la
fibra se curva. Aungue dicho espesor va disminuyendo a medida que se aproxima al
apice de la fibra, da lugar inevitablemente a que el tamafio efectivo de las puntas sea
mayor al mencionado. El tamafio de la punta es de suma importancia porque ademas de
influir en la resolucion del SNOM, en el caso de ser comparable al motivo que se desea
medir, la interaccion entre la punta y la muestra da lugar a un efecto de convolucion

(figura 4.18) que produce un aumento en el tamafio del objeto que se esta estudiando.
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—>

Figura 4.18 Representacion esquematica de la deformacion de los objetos producida como
consecuencia de la influencia del tamario de la punta en la medida

iii) Sistema de acoplo del haz laser a la fibra optica. Una de las acciones mas
criticas en el manejo de este microscopio es el acoplo del haz laser a la fibra de SNOM,
de modo que éste se propague por el nucleo de la fibra y no por el recubrimiento. Para
ello es necesario que el extremo de la fibra por donde se va a acoplar el haz laser
presente un corte limpio y no esté ni curvado ni inclinado, lo que dificultaria
enormemente dicho acoplo. La mejor manera de conseguir esto consiste, en una vez
retirado el recubrimiento plastico que protege el nacleo de la fibra, producir una
pequefia muesca, partiéndola después aplicando una tensiéon (nunca cortandola). En la
figura 4.19 se observa una fotografia de la herramienta utilizada para tal fin. Esta consta
de un canal que permite la fijacion de la fibra, una pequefia cuchilla para producir la
muesca en el nacleo de la fibra y una base elastica que se puede doblar, de modo que la

fibra se partira por el punto donde se ha producido la muesca.

fijacion para la fibra

Figura 4.19 Fotografia de la herramienta utilizada para cortar la fibra y modo de crear la
muesca en el ndcleo de la fibra y su rotura final

Una vez conseguido que el corte de la fibra sea lo mas recto posible, la luz
proveniente de un haz laser es acoplada con ayuda de un objetivo de microscopio 20x
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de apertura numérica 0.4. Para ello se utiliza el sistema de acoplo de la casa Newport
mostrado en la figura 4.20a, en el que la fibra se sujeta en la direccion del haz laser. El
laser utilizado fue un Nd:YAG (Nd:Y3Als012,) de la casa Lambdapro Technologies Ltd,
bombeado por un diodo laser de 1.2 W, operando en el segundo arménico del Nd cuya
longitud de onda es 532 nm. Para esta longitud de onda la potencia maxima de salida es
de 500 mW, pudiéndose controlar mediante un filtro neutro gradual.

Figura 4.20 a) Fotografia del sistema utilizado para acoplar el haz laser a la fibra Optica. b)
fotografia de la punta de SNOM cuando la luz del I&ser esta acoplada a la fibra

El resultado de este acoplo se puede ver en la figura 4.20b. En ella se presenta
una fotografia de la punta de la fibra dptica cuando el haz laser estd acoplado. En la
fotografia se aprecia un punto de color verde (correspondiente a la longitud de onda de
532 nm del laser empleado) separado del diapason. Esto indica que el haz laser esta
realmente saliendo por la punta de la fibra y no por el recubrimiento, ya que en ese
supuesto se veria la envoltura de la fibra también de color verde. Del mismo modo se
aprecia una mancha verde justo en el final del diapason, lo que significa que el acoplo
no es perfecto y por tanto en la posicién donde la fibra esta doblada (con el angulo
mencionado en el punto ii) de esta seccién) las perdidas son muy grandes. La situacion
deseable para realizar las medidas es aquella en la que toda la luz sale por la punta de
SNOM sin pérdidas a lo largo de la fibra, pero en este supuesto, dicho punto luminoso
es tan pequefio, del orden de 100 nm, que es dificil obtener una fotografia Optica con la

resolucion suficiente.
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iv) Deteccidn de la intensidad de luz. En las medidas de SNOM, en cualquiera
de las tres configuraciones posibles, las intensidades de luz son en general débiles, lo

que obliga a utilizar sistemas de deteccion de alta sensibilidad.

Asi en el caso de trabajar en el modo de iluminacion, en el que como se
menciond anteriormente la deteccion se realiza en campo lejano, la intensidad de luz
retrodispersada por la superficie de la muestra (o transmitida a través de la misma) es
colectada por un objetivo de microscopio y focalizada sobre un detector. Para esta
configuracién de medida el detector utilizado ha sido un fotodiodo de avalancha (APD)
de la empresa PerkinElmer (figura 4.21a), que se acopla a la déptica del microscopio

mediante la pieza que se detalla en la figura 4.21c.

Figura 4.21 a) Fotografia del APD utilizado. b) Otra fotografia del APD donde se puede ver el
“pinhole” a la entrada del detector. ¢) Fotografia de la pieza mecanica que permite el acoplo del
APD al microscopio y el filtro interferencial, que filtra todas las longitudes de onda menos los
532 nm del laser utilizado

Con el fin de conseguir que la luz espuria que no precede del haz laser alcance el
detector, se hace pasar la sefial a través de un pequefio agujero colocado a la entrada del
detector, que opera como un filtro espacial. Para mayor seguridad se utilizo un filtro
interferencial a 532 nm (ver figuras 4.21b y c). El detector suministrado por la empresa
PerkinElmer, es un fotodiodo de avalancha de silicio sensible en le rango de longitudes
de onda desde los 400 nm hasta los 1060 nm. La eficiencia de deteccién a la longitud de
onda de 532 nm es del orden de un 60%, como puede verse en la grafica de la respuesta

espectral del detector mostrada en la figura 4.22.
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Figura 4.22 Eficiencia de deteccion en funcion de la longitud de onda para el detector utilizado,
que dentro del catdlogo de PerkinElmer se identifica como SPCM-AQRH-14. Grafica obtenida
de la pagina Web de la empresa

Como ya se menciono en la descripcion del modo de coleccion, en este caso la
luz transmitida a traves de la muestra es colectada en campo cercano por la punta de
SNOM vy guiada posteriormente hasta un detector. Esta configuracion implica que sea
necesario utilizar un detector de mayor sensibilidad, que en nuestro caso fue un tubo

fotomultiplicador (PM) también de la casa PerkinElmer (ver figura 4.23a).

Figura 4.23 a) Tubo fotomultiplicador de la casa PerkinElmer. b) Fotografia del detector en el
interior de la caja negra, con habitaculo para el filtro interferencial y acoplador de fibra dptica.
c) Detalle del acoplador de fibra 6ptica

Para evitar que la luz ambiente pudiese influir en los resultados experimentales,
se instalo el PM en el interior de una caja negra, la cual incluia un sistema para acoplar

la fibra dptica (ver figuras 4.23b y c) y un receptaculo que permitia introducir un filtro
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interferencial, en particular uno a 532 nm. De esta forma se asegura que al PM sélo
Ilegan fotones de longitud de onda A = 532 nm. La figura 4.24 muestra la respuesta del
PM en funcion de la longitud de onda. El fotocatodo del PM usado en este trabajo es un
CPM-942, que como se aprecia de la figura, es sélo sensible en el rango de longitudes
de onda desde los 150 nm hasta los 650 nm, con una eficiencia cuantica en torno al 10%
para la longitud de 532 nm.
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Figura 4.24 Gréafica que muestra la eficiencia de deteccion del fotocatodo en funcién de la
longitud de onda. Gréfica obtenida de la pagina Web de la empresa

La sefal obtenida por cualquiera de los dos detectores es enviada a un contador
foton a fotdn de la casa Nanonics, cuya salida esta conectada a un ordenador a fin de

registrar la sefial detectada.

El control del experimento se hace a traves del programa de adquisicion de datos
de la empresa Nanonics NWS 1.0, el cual permite controlar todos los parametros tanto
de aproximacion de la punta a la muestra, como de barrido. Finalmente para el
tratamiento de imagenes se ha utilizado el programa WSxM 4.0 de la empresa Nanotec
Electronica [48].
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5 Resultados experimentales y discusion

“Un cientifico debe tomarse la libertad de plantear cualquier cuestion y de dudar de
cualquier afirmacion”

Julius Robert Oppenheimer (1904-1967)

La frase con la que se ha querido comenzar este capitulo expresa el
planteamiento que se va a desarrollar a continuacion y que constituye el corazon de esta
tesis, ya que la respuesta a la pregunta “;por qué se produce un contraste dptico tan
elevado en cristales con estructuras ferroeléctricas periddicas?”, obligo a la necesidad de

dudar de ciertas afirmaciones que en la actualidad se aceptan acerca de esta cuestion.

Es por ello que, sin animo de que este trabajo parezca poco riguroso, se han
aceptado dos posibles explicaciones para dicho efecto, por considerarse que ambas son
factibles. Una siguiendo la corriente mayoritaria, que afirma que la variacion del indice
de refraccion en muestras con dominios ferroeléctricos periodicos se encuentra asociada
a las fronteras de dominio, y otra por el contrario, que acepta que los dominios con
distinta polarizacion no son indistinguibles en propiedades como su indice de
refraccion. Ambas hipotesis se presentaran a continuacion, distinguiendo claramente

cuando las estructuras ferroeléctricas periddicas fueron creadas mediante la aplicacion
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de un campo eléctrico externo, del caso en el que dichas estructuras se obtuvieron

durante el proceso de crecimiento cristalino.

En este capitulo igualmente, se mostraran los resultados obtenidos acerca del
confinamiento dptico en estructuras producidas mediante irradiacion con luz laser, tanto
para el caso de redes hologréaficas grabadas en LiNbOs:Fe, como para el Nd:YAG
dafado mediante radiacion laser pulsada, intentando esclarecer en este ultimo caso los
fendmenos por los cuales se produce la variacion de indice de refraccion al irradiar con

pulsos laseres de femtosegundos.

5.1 Confinamiento de luz en materiales ferroeléctricos
con dominios periodicos

Como ya se indicd en el capitulo 4, en este trabajo se han utilizado tres muestras
distintas, escogidas tanto por la facilidad de obtener en ellas las estructuras deseadas,
como por su interés y utilidad para la industria y el desarrollo de dispositivos 6pticos.
Primeramente se presentaran los resultados correspondientes a los dos cristales en los
que las estructuras de dominios ferroeléctricos se crearon durante el proceso de
crecimiento (niobato de litio y niobato de bario y sodio) y se terminara con el estudio
sobre una muestra de tantalato de litio, en la que los dominios ferroeléctricos periodicos

se fabricaron mediante la aplicacion de un campo eléctrico externo.
5.1-1 El niobato de bario y sodio impurificado con neodimio

La obtencion del patrén de dominios ferroeléctricos en esta muestra, se realizd
durante el proceso de crecimiento cristalino mediante la técnica “Czochralski fuera de
eje” (ver capitulo 4). A pesar de que controlar los factores que afectan a la fabricacién
de las estructuras periddicas durante el proceso de crecimiento es mas complicado que
su fabricacion mediante la aplicacion de campo eléctrico, se escogio este método dada
la necesidad de obtener estructuras periodicamente polarizadas en volumen, ya que
mediante la aplicacion de campo eléctrico en muestras de mas de 0.5 mm de espesor,

los dominios no quedan bien definidos en profundidad [1]. En las condiciones en las
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que se crecio este cristal (a lo largo del eje z y con el eje ferroeléctrico perpendicular al
eje de crecimiento), provocd que la estructura de los dominios ferroeléctricos apareciera
a lo largo del plano x-y, tal y como se muestra en la figura 5.1 [2], donde se observa
como la estructura de dominios estd constituida por laminas con polarizacién

espontanea opuesta.

Figura 5.1 Representacion esquematica de la estructura de dominios ferroeléctricos presente en
la muestra de BNN:Nd. La direccién de polarizacion es a lo largo del eje z (eje ferroeléctrico
gue en este caso coincide con el eje de crecimiento)

4.1-1.1 Caracterizacion morfoldgica de las estructuras

El primer paso en el estudio de este material fue comprobar la existencia de un
patron de dominios ferroeléctricos en el mismo. Para ello se pulidé la muestra con un
cierto angulo con respecto al plano en el que aparecieron los dominios (plano x-y) y se
la sometio a un ataque quimico diferencial por inmersion, a temperatura ambiente, en
una mezcla de acidos HF:HNOj3 en la proporcion 1:2, esperando obtener un esquema
similar al presentado en la figura 5.2 a). El resultado del ataque se muestra en la figura
5.2 b), donde se presenta una imagen de transmision tomada con un microscopio optico

después de haber realizado el ataque quimico.
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——— b —— —

Figura 5.2 a) Diagrama esquematico del proceso de ataque realizado a la muestra de BNN. b)
Imagen de microscopia Optica de la muestra tras realizar el ataque quimico, que revela la
presencia de dominios ferroeléctricos. La linea punteada representa el borde original del cristal.
Imagen obtenida de la referencia [3]

Con este resultado, se pudo determinar que el patron de dominios ferroeléctricos
presente en la muestra de BNN estaba constituido por una secuencia de dominios
opuestos y de distinto tamarfio, que eran en promedio de 1.1 y 3.9 um de anchura con
variaciones del 20% dependiendo de la zona de la muestra estudiada, lo que implica que
la periodicidad de los dominios ferroeléctricos (entre positivo y positivo o entre
negativo y negativo) era de 5 +1 um. Rodenas et al [3] explicaron esta diferencia en el
tamafo de los dominios ferroeléctricos por la existencia de distribuciones periddicas de
impurezas en el cristal. Este hecho fue comprobado tanto con experimentos de
luminiscencia, donde se observé una clara modulacién espacial en la intensidad de la
emisién luminiscente correspondiente a la transicion “Fsp — “lgr del i6n Nd** que
coincidia con la distribucion de dominios ferroeléctricos observada, como mediante
medidas Raman en las que se observo un decaimiento de la intensidad Raman en los
dominios positivos, relacionado con el aumento de la concentracién de iones Nd** en

los mismos.

Por este motivo, es factible suponer que la presencia de una distribucion
periddica de dominios ferroeléctricos antiparalelos esté acompafiada de una variacion

periddica en el indice de refraccion. Esto inspird que se llevaran a cabo experimentos de
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difraccion laser, a fin de verificar la existencia de una variacion de indice de refraccion

en la muestra [4].

5.1-1.2 Resultados de los experimentos de difraccion laser

Previamente al estudio Optico de la muestra, se tuvo especial cuidado en pulir el
cristal hasta grado Optico (rugosidades de la superficie ~ A/4). En la figura 5.3 a) se
observa una imagen de AFM de la superficie tomada tras el pulido, donde el perfil
topografico (Fig 5.3 b)) a lo largo de la linea azul mostrada en la figura revela que la
rugosidad media de la superficie era de aproximadamente 2-3 nm y que no existia
ningun resto topografico de la estructura producida tras el ataque quimico previamente

realizado.

altura (nm)

distancia (um)

Figura 5.3 a) Imagen de AFM de la superficie del cristal de BNN:Nd tras el pulido. b) Perfil
topografico correspondiente a la linea azul marcada en la figura a)

Las primeras medidas de difraccion se realizaron en incidencia normal, cuya
configuracién experimental puede verse en la figura 5.4, donde la muestra es iluminada
con un haz laser de He-Ne (A ~ 633 nm), colimado perpendicular a la superficie de la
muestra y paralelo a los dominios ferroeléctricos. Para poder controlar con exactitud la
posicion de la muestra con respecto al haz laser, se colocd la muestra en un

posicionador micrométrico x-y-z.
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Figura 5.4 Representacion esquematica del experimento de difraccion en incidencia normal

El patron de difraccion en campo lejano obtenido (ver recuadro en la figura 5.5)
muestra ademas del pico central, dos picos secundarios situados simétricamente a 6.8°,
lo que demuestra la existencia de una modulacion periodica del indice de refraccion.
Teniendo en cuenta la posicion de los picos y considerando que el indice de refraccién
del BNN es en promedio 2.2 [5], se deduce que el periodo de la modulacién de indice
de refraccion es aproximadamente A = 5.3 um. Esta coincidencia entre el periodo de la
modulacion de indice medido mediante el experimento de difraccién y el periodo de los
dominios ferroeléctricos medido tras someter la muestra al ataque quimico diferencial,
refuerza la idea de que la modulacién existente del indice de refraccion es consecuencia

de la presencia de dominios ferroeléctricos.
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Figura 5.5 Patr6n de difraccion obtenido bajo incidencia normal del cristal de BNN:Nd, usando

A ~ 633 nm (linea punteada de la figura). La linea continua representa el resultado obtenido de
la simulacion BPM
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En la figura 5.5, junto al resultado experimental obtenido, se presentan los
valores tedricos (linea continua) deducidos mediante la simulacion BPM (Beam
Propagation Method, ver capitulo 3) en campo lejano, considerando un periodo de 5.3
um y una longitud de interaccion (igual a la anchura de la muestra) de 1 mm. Destacar
que la simulacion no solo reproduce la posicion de los picos sino también su anchura, lo
que es una clara evidencia de que la estructura ferroeléctrica periddica fabricada en la

muestra de BNN:Nd es la responsable de la modulacién del indice de refraccion.

A pesar de que la simulacion BPM permite conocer la posicion espacial de los
maximos de difraccion con bastante precision, resulta mas complicado, utilizando esta
configuracién, obtener un valor fiable de la variacién de indice de refraccion. Sin
embargo, si consideramos que el patron de difraccion responde a un régimen Bragg, si
que se puede obtener un valor aproximado de la modulacion del indice de refraccion
existente en el cristal, como consecuencia de la presencia de dominios ferroeléctricos
periddicos. Para ello se repitieron los experimentos de difraccion bajo incidencia Bragg
(ver configuracion experimental en el recuadro de la figura 5.6), donde al representar la
intensidad difractada en funcion del angulo Bragg de incidencia (Fig. 5.6), se pudo
observar cOmo se conseguia que practicamente toda la intensidad se concentrara en el
maximo de difraccién de primer orden, lo que demuestra que efectivamente la

difraccién provocada por la estructura de dominios ferroeléctricos obedece el régimen

Bragg.
3
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Figura 5.6 Distribucion angular de intensidades para la luz difractada bajo incidencia Bragg
(linea punteada) en el cristal de BNN:Nd. La simulacion BPM obtenida se representa mediante
una linea continua
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Como puede observarse en la figura 5.6 existe una excelente concordancia entre
los valores experimentales y los obtenidos de la simulacién BPM. A partir del cociente
entre la intensidad del primer orden de difraccion y la del orden cero, pudo estimarse
que la variacién de indice de refraccion en el cristal de BNN era An ~ 10™ [4]. Este
valor es comparable con los obtenidos por otros autores al medir las variaciones de
indice de refraccion existentes en muestra periédicamente polarizadas de SBN, LiNbO3
o LiTaOs [6, 7].

5.1-1.3 Resultados de los experimento de SNOM

Antes de comenzar con la exposicion de los resultados experimentales obtenidos
mediante la técnica SNOM, conviene definir el concepto de contraste 6ptico que sera
utilizado a lo largo del trabajo. La figura 5.7 representa un perfil tipico de SNOM que
sirve para fijar los siguientes parametros: I, intensidad de la luz en cada posicion y

Al =1-1,, donde I, es el valor minimo de dicha intensidad. Ambos parametros definen

- _ Al I
el valor del contraste optico normalizado (I que se utilizara para representar los

resultados obtenidos de los experimentos SNOM.

0.22
0.20

Al = Il
0.18
0.16
0.14
0.12
0.10]

0.08]
0.06
0.04. ly
0.02]
0.00]

| (unidades arb.)

0 5 10 15 20 25 30 35 40
X (um)

Figura 5.7 Perfil tipico de SNOM en unidades arbitrarias, donde se presentan las magnitudes I e
I, necesarias para definir el contraste dptico normalizado Al/l
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i) Medidas SNOM en el modo reflexién

Las figuras 5.8a y 5.8b muestran las imagenes de SNOM y AFM
respectivamente, adquiridas de manera simultanea en una muestra de Nd:BNN. En la
imagen de AFM aunque se observa una topografia relacionada con la presencia de
particulas de polvo y defectos de superficie, como resultado del pulido al que fue
sometida la muestra (rugosidad media <5 nm) no se detecta ningun rastro del patron de
dominios revelado por el ataque quimico. Por el contrario, la imagen SNOM muestra un
alto contraste dptico con una periodicidad ~ 5.2 um. Este diferente comportamiento se
resalta con claridad al comparar los perfiles de SNOM y AFM (figuras 5.8c y 5.8d
respectivamente) obtenidos a lo largo de las lineas dibujadas en las figuras 5.8a y 5.8b.
Es de destacar que la modulacién del contraste Optico normalizado de la luz

. Al .
retrodispersada por la muestra ( , alcanza un valor cercano al 35%, mientras que el
R

perfil correspondiente a la topografia no presenta ninguna correlacion con el perfil de
SNOM. Este resultado claramente indica que los cambios observados en la intensidad

de luz reflejada no se corresponden con ningun efecto topogréafico.
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Figura 5.8 a) Imagen de SNOM en reflexion y b) imagen de AFM del cristal de BNN. Las
figuras c) y d) corresponden a los perfiles del contraste dptico y altura topogréafica, a lo largo de

las lineas indicadas en las figuras a) y b) respectivamente
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En aproximacion de onda plana e incidencia normal, y si despreciamos los

i , ., - . (Al
efectos de dispersion, la relacion entre el contraste optico en la reflectancia (Ij y el
R

o .. [ An . .,
contraste en el indice de refraccion (j , viene dado por la expresion:
n

(A'j _ dn an (5.1)

I n>-1 n

donde si se toma el valor experimental de la modulacién del contraste Optico
Al . . - .
[Ij ~ 0.35 del perfil de la figura 5.8 y el valor del indice de refraccion para el BNN,
R

n = 2.2, se obtiene que la modulacién del indice de refraccion es del orden de An ~ 0.33.
Este valor resulta mas que improbable, sobre todo si se compara con el obtenido
anteriormente de los experimentos de difraccién (An ~ 10). Esta discrepancia hizo
necesario buscar un mecanismo alternativo para explicar el contraste éptico detectado,
aspecto este que sera discutido mas adelante una vez presentados todos los resultados de
SNOM obtenidos en la muestra de BNN.

i) Medidas SNOM en el modo transmision

La figura 5.9a muestra una imagen SNOM en modo transmision del mismo
cristal de BNN, en donde de nuevo se observa una clara modulacion en la intensidad de
la luz transmitida. La variacion del contraste dptico en transmision (Allj , alo largo de

T
la linea dibujada en la imagen de SNOM (Fig. 5.9 b)) presenta una periodicidad del
orden de 5.4 um, que esta de acuerdo con la caracterizacion morfologica previamente
realizada a la muestra. Ademas, la modulacion del contraste Optico que se obtiene de
nuevo se acerca a valores en torno al 30%. En este caso no se afiade la informacion
correspondiente a la topografia de la superficie de la muestra, pero al igual que en las
medidas realizadas en el modo de reflexion, se observo que no existia ninguna relacion

entre dicha topografia y la respuesta Optica.
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Figura 5.9 a) Imagen de SNOM en transmision del cristal de BNN:Nd y b) perfil del contraste
Optico en transmision correspondiente a la linea marcada en la imagen de SNOM

Si al igual que en el caso de trabajar en el modo de reflexion, aceptamos una

aproximacion de onda plana e incidencia normal, la relacion entre el contraste Optico en

ooy ., (AnY) .
y el contraste en el indice de refraccion [j viene dado por:

(Alj
transmision T 0

T

Al n-1 An
[j = X— (52)
- n+l1 n

Si se toma el valor experimental del contraste dptico observado en el perfil de la
intensidad transmitida de la figura 5.9b, se obtiene que la variacion del indice de

refraccion deberia ser An ~ 1.76, resultado claramente descartable.
iii) Medidas SNOM en el modo coleccion

La figura 5.10a muestra la imagen SNOM tridimensional obtenida mediante el
método de coleccion. Como en los casos anteriores se observa un claro contraste optico,
con una periodicidad de 4.2 um, algo menor que la encontrada para las configuraciones
de reflexion y transmision. Esta diferencia es debida a que en este ultimo caso se ha
analizado una zona del cristal diferente. La figura 5.10b presenta el perfil del contraste

i ., Al . .
optico en coleccion R en donde es de destacar que en esta configuracion se
C

observa una modulacién del contraste Optico cercana al 80%. Este valor tan elevado de
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(Allj indica claramente, de acuerdo con otros autores (ver por ejemplo [6], [7]), que en
C

las estructuras de dominios ferroeléctricos periodicos la luz sufre un proceso de guiado

a través de los dominios ferroeléctricos [8].
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Figura 5.10 a) Imagen de SNOM en tres dimensiones tomada en modo coleccidn del cristal de
BNN. b) Perfil correspondiente

iv) Discusion de los resultados de SNOM

Los resultados experimentales antes descritos en las configuraciones de
reflexion, transmision y coleccion, pueden ser simulados utilizando el modelo BPM
descrito en el capitulo 3. Para ello se supone que la presencia de los dominios
ferroeléctricos periodicos en el cristal induce en el material una modulacion An en el
indice de refraccion. En la realizacion de los calculos se supone que esta modulacion del
indice de refraccion obedece a una ley bien sinusoidal o del tipo onda cuadrada,
habiéndose comprobando que ambas aproximaciones llevan a resultados similares,
siendo los parametros criticos en la simulacion la periodicidad de la red A, el valor del

indice de refraccion de la muestra n (en el caso del BNN, n ~ 2.2), y el salto An.

La figura 5.11a presenta un esquema de la modulacion de indice de refraccion
inducida por los dominios ferroeléctricos, considerando una dependencia espacial del
tipo onda cuadrada y en donde la parte oscura indica el valor de mayor indice de
refraccion. Es evidente que el esquema responde a una red de guias de onda, donde los

valores impuestos en la simulacién fueron una periodicidad de 5 um y una variacion de



5.1 Confinamiento de luz en materiales ferroeléctricos con dominios periddicos 119

indice del orden de 10™. En la misma figura 5.11a se ha dibujado el perfil de una fibra
Optica que termina en una punta de diametro 100 nm. Esta punta dptica en el modo
SNOM de transmisidn es utilizada como fuente de luz, mientras que en la configuracién
de coleccion opera como elemento receptor, segin lo expuesto en el capitulo 5. Asi,
ambos casos reproducen las condiciones experimentales de las medidas SNOM

presentadas en esta memoria.

Intensidad

' "
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Figura 5.11 a) Resultados de la simulacion BPM de la estructura de dominios ferroeléctricos en
la muestra de BNN:Nd. b) y ¢) Simulacion de la configuracién de SNOM en transmision para el
caso de acoplar luz a las regiones de mayor y menor indice respectivamente

En la configuracion de SNOM en transmisidn, la luz transmitida a lo largo de la
muestra (longitud de onda A ~ 532 nm), se recoge en la cara opuesta simulando un
objetivo de apertura 15°. La figura 5.11b ilustra como es la propagacion de la luz a lo
largo de la estructura en el modo SNOM de transmisién cuando la punta Optica se
encuentra ubicada sobre un valor maximo del indice de refraccion. Puede verse como la
luz se confina dentro de la muestra a lo largo de la region de alto valor del indice de
refraccidn, siendo guiada hacia la cara opuesta. La figura 5.11c reproduce la situacion
cuando la punta Optica esté situada en una posicién que corresponde a un valor minimo
del indice de refraccion. Ahora se observa que la intensidad de luz que llega al extremo

de la muestra es menor, involucrando a diferencia del caso anterior, diferentes canales
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oOpticos. En el caso de querer simular las medidas de SNOM en el modo coleccion, la
muestra se ilumina con un haz gausiano de 50 um de anchura, que incide paralelamente
a los dominios jugando ahora la punta éptica el papel de colector de la intensidad
transmitida en campo cercano, al encontraste a una distancia de aproximadamente 20
nm de la superficie de la muestra. En ambos casos desplazando la punta dptica a lo
largo de la direccion perpendicular a la modulacién de indice de refraccion, se puede
obtener un perfil de la intensidad transmitida o colectada a través de la muestra.

En la figura 5.12 se comparan los valores teoricos (linea discontinua roja) y
experimentales (linea continua negra) obtenidos en la configuracion SNOM por
coleccién de (Allj en funcién de la posicién de la punta dptica. EI mejor ajuste se

C
obtuvo para un valor de An = 1.5 10™ que esté en buen acuerdo con el calculado a partir
de las medidas de difraccién (An ~ 10™). Es interesante destacar que aunque se ha
supuesto una modulacion del indice de refraccion del tipo onda cuadrada el resultado en
la modulacion en la luz colectada responde a una ley coseno de acuerdo también con el

perfil observado experimentalmente.
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Figura 5.12 Perfil de SNOM en modo coleccion del cristal de BNN (linea continua) y el
resultado de la simulacion BPM (linea discontinua)
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El buen ajuste con los datos teoricos, confirma que los altos valores de contraste
Optico obtenidos experimentalmente mediante la técnica SNOM pueden ser explicados
mediante un efecto de guia de onda, debido a la modulacion del indice de refraccion que
existe como consecuencia de la presencia de dominios ferroeléctricos periodicos en la
muestra de BNN:Nd. ElI modelo BPM ajusta también de forma aceptable los resultados
obtenidos para los perfiles de intensidad en el modo SNOM de transmisién. EI menor
valor detectado del contraste Optico en esta configuracion tiene su origen en la muy
diferente forma de iluminar la muestra: onda plana en el caso de las medidas de SNOM
en coleccion, frente a una iluminacion que diverge de la punta Optica de apertura

100 nm cuando se utiliza el modo SNOM de transmision.

Aunque en el presente trabajo no se han realizado célculos para el ajuste de los
datos experimentales obtenidos en la configuracion de SNOM en reflexion, si que se
discutira brevemente el inesperado alto valor del contraste Optico encontrado en esta
configuracion. Radko et al [9], observaron al estudiar la distribucion de indice de
refraccién en la superficie de una fibra 6ptica en campo cercano, que la medida se veia
fuertemente afectada por la reflexion que tenia lugar en la parte final de la fibra como
consecuencia de la diferencia de indice de refraccion entre la misma fibra (n ~ 1.48) y el
aire (n = 1). Incluso los autores se vieron en la necesidad de introducir la fibra en agua
(n = 1.33) para minimizar la diferencia de indice de refraccion y evitar dicha reflexion,
utilizando un esquema similar al presentado en la figura 5.13. En el caso estudiado del
BNN, este fendmeno es mucho maés critico dado el alto valor del indice de refraccion
para el cristal de BNN (n ~ 2.2) en comparacion con el del aire (n = 1). Si se supone que
la estructura de dominios ferroeléctricos actla como una guia de onda, la luz que
atraviese la muestra sufrird una reflexion en la cara opuesta del cristal volviendo hasta el
mismo punto de la cara iluminada de la muestra por efecto del confinamiento Optico,
siendo este efecto el que permite explicar el alto contraste dptico medido

: . . (Al
experimentalmente en la configuracion de reflexion (Ij ~0.35.
R
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Figura 5.13 Esquema experimental del montaje utilizado por Radko et al [9], para medir la
distribucion de indice de refraccion en la superficie de una fibra Optica

Nos planteamos ahora discutir los posibles efectos o causas responsables de la
aparicion de una variacion del indice de refraccion, la cual debe estar relacionada con la
presencias de dominios ferroeléctricos en la muestra. Dos mecanismos diferentes son
hoy dia sugeridos en la literatura sobre este tema. Uno afirma que las variaciones en el
indice de refraccion son debidas a la diferente direccion de polarizacion de los dominios
ferroeléctricos, mientras que el segundo mecanismo asocia a las distorsiones de la red
alrededor de las fronteras de los dominios, la aparicion de la modulacion en el indice de
refraccion. Asi BermUdez et al [10] sugieren, para explicar los patrones de difraccion
encontrados en muestras dopadas de LiNbO3; con dominios ferroeléctricos periddicos
asi como los contrastes obtenidos mediante microscopia de fuerzas, que existe una
variacion de la constante dieléctrica y por tanto del indice de refraccion entre un
dominio y los adyacentes. Desgraciadamente no llegan a especificar a que dominio
corresponde un valor mayor del indice de refraccidén. Sin embargo aceptando que el
méaximo de la modulacion del indice de refraccion se encuentra en los dominios
positivos, dicha modulacion quedaria respecto a la posicion de los dominios
ferroeléctricos como se representa en la figura 5.14. Recientemente Lu et al [11]
Ilegaron a una conclusion semejante al realizar medidas de campo cercano en la region
de microondas en muestras de de LiNbO3 periddicamente polarizado. En este caso los
autores fueron capaces de medir tanto la posicion de las fronteras (determinando una

periodicidad de 3.5 um), como la variacion de la constante dieléctrica, en la que
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obtuvieron una periodicidad de 7 um que claramente coincidia con la periodicidad de
los dominios y no de las fronteras. Aceptando esta hipdtesis, en el caso del BNN se
obtendria una modulacion del indice de refraccion como se indica en la figura 5.13, en
donde se ha supuesto un salto brusco del valor de indice de refraccion entre los
dominios. Esta situacion produce para la muestra de BNN, una periodicidad en la
modulacion del indice de refraccion de ~ 5 um, que coincide con la periodicidad medida

experimentalmente.

A~5um

O\
I

Figura 5.14 Representacion de la modulacion de indice en la muestra de BNN, aceptando la
explicacion dada por Bermudez et al

Por otro lado Gopalan et al [6] observaron en cristales congruentes de LiNbOs3,
al realizar medidas SNOM en el modo coleccidn, un fuerte contraste optico alrededor de
las fronteras de los dominios ferroeléctricos que presentaba un decaimiento a medida
que la punta Optica se alejaba de la frontera del dominio. El alto contraste dptico medido
alrededor de las fronteras de los dominios fue asociado por estos autores a una variacion
del indice de refraccion debido a la distinta estructura de los defectos intrinsicos,
denominados antisitios (iones Nb** en posiciones de vacantes de Li*), a un lado u otro
de la frontera. La figura 5.15 obtenida de la referencia [6] ilustra esta situacion, en
donde puede verse como el efecto de la frontera sobre el valor del indice de refraccién

se extiende varias micras.
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Figura 5.15 Perfil de indice y propagacion de luz a través de una frontera de dominio en un
cristal de LiNbOs. Figura obtenida de la referencia [6]

Si trasladamos la idea de Gopalan et al caso del BNN, nos encontramos ante la
situacion ilustrada en la figura 5.16, en la que la disminucion del valor del indice de
refraccion en funcion de la distancia a las barreras de los dominios se ha considerado
lineal por comodidad. Vemos que en los dominios de menor tamafio, la variacion neta
del indice de refraccion por el efecto frontera es menor que en aquellos dominios de
mayor tamarfio (linea discontinua de la figura 5.16). En conjunto, en la muestra de BNN
con dominios periodicos, lo que se produce es una modulacion del valor del indice de
refraccion, que si se desprecia el doble pico sobre el dominio de menor tamafio, se
obtiene en definitiva una periodicidad de 5 um igual a la observada experimentalmente
e igual también a la que se obtendria aceptando que las variaciones del indice de

refraccion estan asociadas a la diferente direccion en la polarizacion de los dominios.

Figura 5.16 Esquema de la variacion de indice de refraccién con el tamafio de los dominios,
aceptando el modelo propuesto por Gopalan et al
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Por tanto, ambos modelos llevan a la misma periodicidad en la modulacion del
indice de refraccion, de forma que de las medidas experimentales realizadas con el
SNOM en la muestra de BNN no se puede en principio discriminar entre ambos
modelos. Sin embargo el efecto frontera podria llevar implicito una dependencia de la
intensidad de la modulacion con el tamafio de los dominios. Como se ha ilustrado en la
figura 5.16, en los dominios de menor tamario se producen cambios menores del indice
de refraccion, con relacion a los valores que se alcanzan en los dominios de mayor
tamafno. Como se ha comentado al principio de este capitulo, en las muestras de BNN se
observO una pequefia variacion en el tamafio de los dominios de aproximadamente un
10%, que permite explorar esta posibilidad. La figura 5.17 muestra la dependencia del
contraste éptico obtenida con el modo SNOM de transmisién, en funcién de la
periodicidad medida a partir de los perfiles de intensidad SNOM. Se observa que para
periodicidades de 4.2 pum, el contraste Optico es de tan solo un 7%, mientras que para

periodicidades de 5.6 p m éste alcanza un valor de 35% [12].
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Figura 5.17 Variacion del contraste en la transmision Optica con la periodicidad de los
dominios encontrada en diferentes puntos de la muestra de BNN

Por otro lado, se encontrd, como se muestra en la figura 5.18, que al simular el
valor del contraste dptico que se obtiene mediante el modelo BPM, suponiendo que la
variacion del indice de refraccion es constante y considerando solamente un cambio en
el tamafio de los dominios, que los cambios en el contraste Optico eran tan sélo de

aproximadamente un 2%.
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Figura 5.18 Simulacién BPM de la dependencia del contraste en la transmisidn optica con la
periodicidad de los dominios

Este segundo supuesto, que obedeceria al modelo de cambio de indice de
refraccion debido a la diferente direccion de la polarizacion de los dominios, produce
variaciones en el contrate Optico mucho menores a los cambios obtenidos
experimentalmente. Concluimos por tanto, que la fuerte dependencia del contraste
Optico con el tamafio de los dominios, sugiere que en los cristales dopados de BNN con
dominios ferroeléctricos periodicos, el mecanismo del cambio del indice de refraccidn

debido a las fronteras de los dominios es el mas efectivo.
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Figura 5.19 Esquema del experimento de polarizacion realizado
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El efecto de confinamiento de luz debido a la modulacién de indice de
refraccién, inducida en la muestra de BNN como consecuencia de la presencia de
dominios ferroeléctricos periddicos, se observd que dependia muy fuertemente de la
direccion de polarizacion de la luz. La figura 5.19 muestra el esquema utilizado para la
realizacion de este estudio. La variacion del contraste optico (Al/l). y de la intensidad de
la luz colectada I. observadas utilizando el modo SNOM en coleccién en funcion del
angulo de polarizacién se presenta en la figura 5.20. En ésta puede verse, que mientras
el valor de I presenta una dependencia tipo coseno con minimos a 130° y 320°, el valor
del contraste éptico (Al/l). es précticamente constante alrededor del 80% (de acuerdo
con los resultados presentados en la figura 5.12), salvo en los minimos antes sefialados,
en donde el contraste dptico se anula. Este efecto es consistente con el hecho de que en
el BNN el coeficiente electrooptico r,, es un factor tres veces superior al r, [13] y por
tanto los cambios en el valor del indice de refraccion seran mas acusados en la direccién
correspondiente al eje extraordinario y minimos en la direccion del eje ordinario. De
hecho se comprobd, que en la configuracion utilizada, los angulos en los cuales
aparecen los minimos de (Al/l). coincidian precisamente con la direccién

correspondiente al eje ordinario.
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Figura 5.20 Contraste optico (azul) e intensidad de luz colectada (rojo) en funcién del angulo
de polarizacion
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Finalmente comentar, que en los cristales dopados de BNN con dominios
ferroeléctricos periédicos, aparecen a lo largo del eje c¢ estructuras de dominios
diferentes a los estudiados anteriormente, denominados “micro-twins” y que han sido
observados mediante técnicas de ataque quimico. Es de esperar que estas estructuras
presenten igualmente variaciones del indice de refraccion y por tanto puedan ser
observadas mediante la técnica de SNOM. La figura 5.21 muestra una imagen 3D
tomada en el modo de SNOM en reflexion, donde los “micro-twins” son claramente
visualizados. Estas estructuras desaparecieron después que la muestra fuera sometida a

un tratamiento de recocido a 250° bajo presiones de ~ 6.9-10° Pa [1].

Figura 5.21 Imagen SNOM tridimensional en modo reflexion, que muestra la estructura de
“micro-twins” en el cristal de BNN periddicamente polarizado.

5.1-2 El niobato de litio impurificado con erbio e iterbio

En esta parte del trabajo se presenta un estudio SNOM sobre los dominios
ferroeléctricos periddicos creados durante el proceso de crecimiento del LiNbO;
impurificado con iones de tierras raras (Er, Yb). La razén, como en el caso anterior del
cristal de BNN, de introducir iones de tierras raras durante el crecimiento es doble. En
primer lugar, porque es generalmente aceptado que asi se estimula la formacién de
dominios periddicos [14], y en segundo lugar porque los iones de tierras raras son
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Opticamente activos y por tanto Utiles en aplicaciones en optoelectronica cuando se

encuentran disueltos en una matriz con dominios ferroeléctricos periédicos [15].

Dado que en el LN Unicamente estan permitidas dos orientaciones para los
dominios ferroeléctricos, a saber paralelos y antiparalelos a lo largo del eje
ferroeléctrico (eje z) y que la muestra utilizada en este estudio se crecié a lo largo del
eje x mediante el método denominado “off-centered” Czochralski, la estructura de

dominios ferroeléctricos obtenida, obedece al esquema representado en la figura 5.22.

v

Figura 5.22 Representacion esquematica de la distribucion de dominios ferroeléctricos en el
cristal de LN:Er:Yb

5.1-2.1 Caracterizacién morfoldgica de las estructuras

Para verificar la formacion de dominios ferroeléctricos, se introdujo la muestra
de LN:Er:Yb en una disolucién de HF:HNO;3 1:2 en volumen a temperatura ambiente
durante 24 horas. El ataque quimico puso de manifiesto una estructura de dominios
ferroeléctricos a lo largo del eje z, los cuales fueron caracterizados mediante

microscopia optica convencional, AFM y SEM (ver figura 5.23).
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Microscopia Optica AFM SEM

Figura 5.23 Resultados de la caracterizacion superficial de la estructura de dominios
ferroeléctricos presente en el cristal de LN:Er:Yb, mediante microscopia 6ptica, AFM y SEM

Merece la pena mencionar de nuevo, que la periodicidad de los dominios
ferroeléctricos a lo largo de toda la superficie del cristal, variaba desde las 5 um hasta
las 60 um aproximadamente, de modo que lo correcto en este caso es hablar de una
muestra con dominios ferroeléctricos aperiddicos. Cantelar et al [16] consideraron que
la principal variable que afecté a esta aperiodicidad, fue la variacion en la concentracion
total de impurezas existentes en el fundido a lo largo del crecimiento. Igualmente los
estudios topograficos pusieron de manifiesto que los tamafios de los dominios
ferroeléctricos positivos (zonas no atacadas) y negativos eran diferentes como puede
apreciarse en las imagenes de AFM o SEM de la figura 5.23, aumentando esta
diferencia de tamafio a medida que lo hacia la periodicidad de los dominios

ferroeléctricos.

Otra observacion destacable, que se pone de manifiesto en la figura 5.24, es que
los patrones de los dominios ferroeléctricos no son simetricos en ambas caras del cristal,
lo que significa que los dominios no crecen paralelos a lo largo del eje z durante el

proceso de crecimiento.
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Figura 5.24 Imagenes de microscopia Optica de la muestra de LN:Er:Yb previamente sometida
al ataque quimico diferencial. a) cara positiva del cristal y b) cara negativa

Ya que los dominios ferroeléctricos periédicos juegan el papel de una red de
guias de onda, como se mostr6 en el caso del cristal de BNN, el hecho de que los
dominios no crezcan perpendicularmente a las caras plano paralelas de la muestra objeto
de estudio, hace que el posible efecto de confinamiento de la luz parta de una zona en la
cara iluminada y alcance la cara opuesta en una region desplazada con respecto al area
de inyeccion. Este comportamiento se representa de manera esquematica en la figura

5.25.
punta de SNOM

dominio no dominio
paralelo paralelo
D

nn

detector

Figura 5.25 Diferencia en la observacion entre un dominio paralelo, como los estudiados en la
muestra de BNN y un dominio no paralelo como los existentes en la muestra de LN:Er:YDb
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Este crecimiento anomalo de los dominios, impidio realizar medidas precisas de
SNOM en los modos de transmision y coleccion, ya que al trabajar con la fuente de luz
y el detector alineados no se podia asegurar que la zona del cristal iluminada se

correspondiera con la sefial detectada.

5.1-2.2 Medidas SNOM

Debido a la limitacion anteriormente expuesta Unicamente se realizo el estudio
de SNOM en el modo reflexién, en donde la zona del cristal iluminada es la misma que
refleja o retrodispersa la luz. Previamente a la caracterizacion por medio del SNOM, la
muestra fue pulida hasta grado dptico asegurando la desaparicion total de los surcos

producidos por la erosion quimica.
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Figura 5.26 a) Imagen de AFM del cristal de BNN y b) imagen tridimensional de SNOM en
reflexion. Las figuras c) y d) corresponden a los perfiles de la altura topogréfica y del contraste
oOptico a lo largo de las lineas naranjas indicadas en las figuras a) y b) respectivamente
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La figura 5.26a presenta una imagen de AFM la cual ha sido obtenida
simultaneamente con la respuesta SNOM en el modo reflexion (figura 5.26b). Los
perfiles topograficos y del contraste Optico normalizado de la intensidad de luz
retrodispersada a lo largo de las lineas marcadas en ambas iméagenes, se presentan en las
figuras 5.26¢ y 5.26d respectivamente. La imagen SNOM presenta un contraste optico
cuya modulacion alcanza un valor proximo al 5%, exhibiendo una periodicidad de
aproximadamente 6.5 pum, mientras que el perfil topografico muestra una rugosidad de
+ 2 nm sin apariencia alguna de una estructura definida. En consecuencia y como en el
caso del BNN, los cambios observados en el contraste 6ptico SNOM no pueden ser
atribuidos a la topografia de la muestra.

Como se comentd anteriormente, en el LN:Er:Yb la periodicidad de los
dominios ferroeléctricos variaba considerablemente a lo largo de la muestra,
observandose periodicidades desde las 5 hasta las 60 um. La figura 5.27 muestra la
imagen de SNOM obtenida operando en el modo de reflexion para una zona de la
muestra de LN:Er:Yb en la cual los dominios ferroeléctricos presentaban una
periodicidad de ~ 15 um. La figura 5.27b representa el perfil del contraste optico a lo
largo de la linea marcada en la imagen de SNOM, en donde es destacable que la
modulacion de dicho contraste alcanza una valor aproximado del 10%, que es el doble

que el obtenido para dominios con una periodicidad de 6 pum.
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Figura 5.27 a) Imagen de SNOM en reflexion del cristal de LN:Er:Yb y b) perfil del contraste
optico en reflexion correspondiente a la linea marcada en la imagen de SNOM, donde se
observa una periodicidad de ~ 15 um
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Finalmente la figura 5.28 muestra una imagen tridimensional de SNOM
correspondiente a una zona de la muestra en donde, a partir de las medidas épticas
realizadas tras el ataque quimico, era de esperar encontrar dominios de gran tamario. La
periodicidad en este caso es del orden de las 32 um y como puede verse en el perfil del
contraste optico normalizado, la modulacion de éste alcanza valores proximos al 40%,
claramente superiores a los detectados en &reas del cristal con periodicidades menores.
Esta variacion registrada en el contraste dptico como consecuencia del cambio en la

periodicidad o tamafio de los dominios sera comentada mas adelante.
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Figura 5.28 Imagen de SNOM tridimensional de la muestra de LN:Er:Yb y su perfil asociado,
correspondientes a dominios ferroeléctricos con periodicidades de 32 um

Una inspeccion mas cuidadosa de la figura 5.28, revela la presencia de una
estructura adicional localizada en las laderas del dominio que podria estar relacionada
con la formacion de estrias durante el proceso de crecimiento [17]. Aungue este tema no
es objeto del presente trabajo, pone de manifiesto la potenciabilidad de la técnica

SNOM en el estudio de las estructuras de los dominios ferroeléctricos.
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5.1-2.3 Discusion de los resultados SNOM

Como en el caso del BNN si se acepta incidencia normal y se desprecian los
efectos dispersivos, la modulacion An del indice de refraccion inducido por la presencia
de los dominios ferroeléctricos, teniendo en cuenta que (Al/I)g ~ 5% para periodicidades
de 5 pm y n = 2.3, es de An ~ 4-10 (ver ecuacién 5.1). Analogamente al estudio
realizado sobre la muestra de BNN, la variacion del indice de refraccion puede ser
estimada a partir de los datos obtenidos en experimentos de difraccion. La figura 5.29
presenta en el recuadro el patron de difraccion registrado en campo lejano usando una
laser de He-Ne (A= 633 nm) en incidencia normal, en la misma zona en la que se obtuvo
la imagen SNOM representada en la figura 5.26. La observacion de un nitido patrén de
difraccion es una clara evidencia de la formacion durante el proceso de crecimiento de

una modulacién en el indice de refraccion.
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Figura 5.29 Intensidad de luz difractada en funcion del angulo de difraccion en la muestra de
LN:Er:Yb, usando una A de 633 nm en incidencia normal. En el recuadro de la figura se muestra
el patron de difraccién obtenido

El patron de difraccion consiste en “spots” igualmente espaciados con una
separacion angular de ~ 6° que corresponde, para una longitud de onda de 633 nm, a un
periodo de la red de difraccion de ~ 6 um en muy buen acuerdo con los valores

obtenidos de la periodicidad en los perfiles SNOM. En la figura 5.29 se representa en
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escala semilogaritmica la intensidad de difraccion bajo incidencia normal a lo largo de

la direccidn paralela a los dominios ferroeléctricos.

Al realizar el ajuste tedrico mediante el método BPM se concluyé que la
profundidad de los dominios dentro de la muestra era de tan solo unas pocas micras,
resultado esperable si tenemos en cuenta que como se comentd al principio de esta
seccidn, en las muestras de LN:Er:Yb los dominios no crecen perpendicularmente a las
caras del cristal. Se tiene por tanto una situacion lejana a un régimen de difraccion
Bragg y mas cercana a un escenario de dominios superficiales que responde al régimen
Raman-Nath. Por medio del modelo BPM y aceptando que la difraccion obedece al
régimen Raman-Nath, los datos experimentales se ajustaron razonablemente para un
valor de An ~ 10 [4], dos ordenes de magnitud inferior al obtenido considerando un
simple mecanismos de reflexion. Sin embargo, este valor es del mismo orden del
encontrado para el caso de la muestra de BNN y también en experimentos previos en
muestras de LiNbO; [18]. La razon por la cual se obtiene contrastes dpticos tan
elevados en la configuracién de SNOM en reflexién, fue discutida en la seccion anterior
considerando las reflexiones que tienen lugar al final de un dominio debido al salto en el

indice de refraccion entre, en este caso, la muestra de LN (n ~ 2.3) y el aire (n = 1).

Los resultados experimentales obtenidos en la muestra de LN:Er:Yb confirman
la conclusion elaborada tras el estudio SNOM en BNN, de que la presencia de
dominios ferroeléctricos en muestras impurificadas, induce una modulacion en el indice

de refraccion que hace que el material se comporte como una red de guias de onda.

. . - L Al
Finalmente la figura 5.30 muestra la variacion del contraste dptico [IJ en
R

funcion de la periodicidad, en donde como ya ocurrié en la muestra de BNN (figura
5.17), se puede apreciar que existe una fuerte dependencia del valor de (A|Ij con la
R

periodicidad de las estructuras de dominio.
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Figura 5.30 Iméagenes de SNOM en reflexion del cristal de LN:Er:Yb para tres zonas distintas
que presentaban dominios ferroeléctricos con diferente periodicidad a) ~ 5 um, b) ~ 15 umy c)
~ 30 um. d) Variaciones del contraste Optico en reflectancia con el periodo de los dominios

Como se ilustro en la figura 5.18 el contraste Optico en un dispositivo de guias
de onda, suponiendo que la variacion del indice de refraccion es constante y
considerando tan sélo un cambio en el tamafio de los dominios, no deberia variar
apenas. Por lo tanto el resultado obtenido en la muestra de LN:Er:Yb (figura 5.30)
apoya la hipotesis de que en cristales ferroeléctricos con dominios periddicos, la
modulacion creada en el indice de refraccion esta asociada a cambios estructurales

alrededor de las barreras de dominio codmo propusieron Gopalan et al [6].

5.1-3 Medidas SNOM en redes holograficas grabadas en LiNbO;:Fe

Se presenta en esta seccion un estudio SNOM sobre el confinamiento optico en
estructuras periddicas fabricadas en cristales congruentes de LiNbO3; impurificados con

iones Fe mediante el efecto fotorrefractivo.

El proceso por el que se genera el efecto fotorrefractivo en LN:Fe, es bien
conocido [19] y su mecanismo fisico para el caso que nos ocupa, puede ser
esencialmente interpretado (haciendo uso del modelo en etapas de Kukhtarev [20]) a

partir de una iluminacién de intensidad espacialmente variable obtenida mediante la
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interferencia de haces coherentes. Dicho modelo presupone la fotoionizacion a partir de
donadores Fe?*, que da lugar a una elevada densidad de electrones en zonas de maxima
intensidad 1(x). La siguiente etapa es la difusion y posterior recombinacion en trampas
de Fe** en las “zonas oscuras”. Como consecuencia de este hecho se genera una
separacion espacial de cargas entre la zona de atrapamiento (-) y la zona de maxima
intensidad (+ tras la difusion de los electrones). Dicha separacion de cargas da lugar a
una distribucion espacial del campo eléctrico E(x) que es la que finalmente genera la
variacion del indice de refraccion, la cual responde a la forma conocida como efecto

Pockels:
An :—;n‘“‘ylmE(x) (5.3)

donde yim es la constante de acoplo fotorrefractivo.

El proceso de grabado se llevd a cabo por el método de mezcla de dos ondas a
partir de un mismo haz laser de Ar", seleccionando la linea 514,5 nm seg(n se indica en
la figura 5.31a. La iluminacién se mantuvo durante aproximadamente 20 minutos a
temperatura ambiente, tras lo cual y mediante microscopia éptica diferencial, se observo
el patron de franjas producido (figura 5.31b) perpendicular al eje optico c. En las
condiciones geométricas utilizadas el patrén de interferencias obtenido presentd una
periodicidad de 2.4 pm. Posteriormente a la grabacion de las franjas, se llevo a cabo una
lectura de la potencia transmitida y difractada utilizando como haz de prueba la linea de

632,8 nm de un laser de He-Ne en condicién de Bragg, obteniéndose potencias de

72 uW para el haz transmitido y de 43 uW para el difractado. De estos valores se

dedujo una eficiencia de difraccion en torno a un 38%. Usando la expresion
simplificada de Kogelnik (suponiendo ausencia de absorcién) [21] se obtuvo una
primera estimacion de la variacion de la modulacién del indice de refraccion en torno a
7107,
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haz transmitido
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haz difractado

Figura 5.31 a) Esquema del proceso de grabado del patrén de franjas (figura obtenida de la
referencia [19]); b) representacion del patron de franjas

Una vez creada la red de difraccion fotorefractiva se realizaron las medidas
SNOM en la configuracion de coleccién. La figura 5.32 muestra la imagen obtenida en
el modo SNOM de coleccién y el perfil del contraste 6ptico a lo largo de la linea

marcada en dicha imagen para el caso en que el vector polarizacion es paralelo al eje
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Figura 5.32 a) Imagen SNOM del patr6n de franjas en la muestra de LN:Fe en polarizacion
paralela al eje c; b) perfil de la variacion del contraste dptico en transmision a lo largo de la
linea verde dibujada en a)

La imagen SNOM presenta un claro contraste 6ptico que indica la existencia de
un confinamiento de la luz a lo largo de la muestra. El perfil del contraste dptico
evidencia una periodicidad de 2.4 um, que coincide con el valor medido por difraccion.
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De dicho perfil se deduce un valor para la modulacion del contraste Optico en
transmision de (AI/l) ~ 25 %, algo inferior al observado en las muestras de BNN

utilizando esta misma configuracion SNOM, aungue igualmente elevado teniendo en

cuenta la ecuacion 5.2. El valor experimental encontrado en la medida de SNOM, obliga

nuevamente a pensar en que el material se estd comportando como una red de guias de

onda.

La figura 5.33 muestra la imagen obtenida en la misma configuracion SNOM,

pero cuando la polarizacién es perpendicular al eje Optico. En esta ocasidn se observa
un contraste éptico mas débil con la misma periodicidad de 2.4 pum. Del perfil del
contraste dptico en transmision a lo largo de la linea marcada en la imagen SNOM,

representado en la figura 5.33b, se obtiene un valor de (AI/l)t ~ 9 %, cerca de tres veces

menor al obtenido cuando la polarizacion era paralela al eje 6ptico.
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Figura 5.33 a) Imagen SNOM del patrén de franjas en la muestra de LN:Fe en polarizacién
perpendicular al eje c; b) perfil del contraste Optico en coleccién a lo largo de la linea verde

dibujada en a)

El efecto observado en los valores de la modulacion de los contrastes Opticos
medidos en funcidn de la polarizacion, esta relacionado claramente con el diferente
valor de la variacion de indice de refraccion en la direccion del eje extraordinario (Ane,
paralelo al eje c) y en el eje ordinario (An,, perpendicular al eje c). La variacion del

indice de refraccion al aplicar un campo eléctrico (efecto electrodptico lineal) se puede

expresar como:
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A(nlz) = riEx (5.4)

donde Ey es la componente del campo eléctrico aplicada y rijx son los elementos del
tensor electrodptico. Para el caso del LN al aplicar el campo en la direccion del eje z se

Ilega a las siguientes expresiones para Ane y Ang:

1
Ane = EnerSEz

(5.5)

Ano =;n§l’13EZ

siendo r33 = 32.2 pm/V y ri3 = 10 pm/V los coeficientes del tensor electrodptico
involucrados para este caso, y ne = 2.2 y n, = 2.28 los indices de refraccion
extraordinario y ordinario del LN respectivamente. De las ecuaciones 5.5 se deduce que

An

A ¢ ~2.89, valor que coincide con el cociente entre la modulacion del contraste optico
n

0

medido con polarizacion paralela al eje extraordinario y la modulacion del contraste

(Al/1), B L
(A1), 9

optico medido con polarizacion paralela al eje ordinario

Los perfiles SNOM obtenidos pueden ser simulados mediante el modelo BPM
descrito anteriormente para el caso del BNN en el modo de SNOM en coleccion,
tomando el indice de refraccion del LN como n = 2.23. Se presenta en la figura 5.34 la
dependencia del valor de la modulacion del contraste optico en funcién de la magnitud
de la modulacion del indice de refraccioin . Como era de esperar por los resultados
previos obtenidos en las muestras con dominios ferroeléctricos periddicos, el contraste

Optico aumenta cuando lo hace An
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Figura 5.34 Dependencia del contraste oOptico en funcién de la variaciéon del indice de
refraccion. Las flechas indican los valores experimentales correspondientes a las dos
polarizaciones utilizadas

A partir del resultado expresado en la figura 5.34 y por comparacion con las
medidas experimentales del SNOM, se puede asignar que el valor de la variacion de
indice de refraccién ordinario es de 1,2:10 'y de 2,8-10 ~* para el caso del indice de

refraccién extraordinario.

Ajuste BPM para An = 2.8-10* Ajuste BPM para An=1.2:10*
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Figura 5.35 a) Ajuste BPM para el caso de polarizacion paralela al eje ¢ y b) ajuste BPM para
el caso de polarizacion perpendicular al eje ¢
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Considerando los valores de An obtenidos de la grafica representada en la figura
5.34, se pudo reproducir satisfactoriamente la forma sinusoidal de la modulacién de

contraste dptico medido experimentalmente para las dos polarizaciones, como puede

An

0

. . An -
verse en la figura 5.35. Ademas el valor ( e ~ 2.3 es comparable al valor tedrico
exp

antes mencionado, 2.89. La diferencia observada podria deberse tanto a errores en la

determinacion de las direcciones 6pticas, como en la orientacion de la muestra.

En los apartados anteriores se discutio como la modulacién de la intensidad de la
luz transmitida o reflejada observada en muestras con dominios ferroeléctricos
periddicos, se debia a la aparicion de una modulacién del indice de refraccion asociada
con los dominios ferroeléctricos. Se consideraron dos posibles mecanismos como
responsables de este efecto, uno relacionado con la carga inducida por la diferente
polarizacion de los dominios a 180° presentes en las muestras y otro asociado a los
cambios estructurales alrededor de las barreras de los dominios ferroeléctricos. Para el
caso de las muestras estudiadas de BNN y LN impurificadas con iones de tierras raras
en las que los dominios ferroeléctricos periodicos se formaban durante el crecimiento, el
efecto frontera se consideré como el mas plausible. Como se ha mencionado al principio
de esta seccion el efecto fotorefractivo induce una distribucion espacial del campo
eléctrico E(x) que genera las variaciones del indice de refraccion (efecto Pockels) en el
interior de la zona en donde se han producido el patron de interferencias. Nos
encontramos por tanto una situacion diferente a la anteriormente descrita, en donde el
cambio en An se centraba alrededor de las fronteras de los dominios. En el caso que
ahora nos ocupa el cristal de LiNbO3 es monodominio y la modulacion del indice de
refraccion se debe a la variacion espacial de la carga producida por el patrén de
interferencias. El origen por tanto de la presencia de una modulacién en el indice de
refraccidn, se asemejaria mas a la idea que asocia la aparicién de An con la carga
inducida por la diferente polarizacion de los dominios a 180° [10], que como se vera en
el siguiente apartado, este puede ser el caso cuando los dominios ferroeléctricos

periddicos son creados mediante la aplicacion de un campo eléctrico.
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5.1-4 El tantalato de litio

La obtencion de dominios ferroeléctricos periddicos en LiTaOs (LT) se realizo
mediante la aplicacién de un campo eléctrico pulsado (ver capitulo 4), obteniéndose la
estructura de dominios ferroeléctricos representada esquematicamente en la figura 5.36.
Dicha estructura consiste en dos bloques fundamentales de dominios opuestos,
denominados A y B, que se repiten a lo largo de toda la muestra siguiendo la secuencia
ABAABAB (denominada super estructura de Fibonacci). Los tamafios de Ay B son La
y Lg respectivamente, donde La = la1 + la2 ¥ Lg = Ig1 + Igp, Cuyos valores en este caso
son la; = Ig; ~ 5.5 um, lao ~ 4.6 um y Iz, ~ 8.9 um. Esta estructura esta optimizada para

la generacion de segundo armonico en la regidn del infrarrojo cercano [18].

A B

- —

55um 4.6um 5.5um 8.9um

Figura 5.36 Esquema de la estructura de dominios creada en la muestra y los tamafios de cada
uno de los dominios.

5.1-4.1 Caracterizacion morfoldgica de las estructuras de LT

Para determinar experimentalmente la estructura de dominios ferroeléctricos
presente en el cristal de LT, se someti6 la muestra a un ataque quimico diferencial
similar al realizado en las otras dos muestras anteriormente descritas. En la figura 5.37
se observa una imagen de AFM de la cara en la que se depositaron los electrodos
periédicos para producir la inversién de los dominios ferroeléctricos. Puede verse
claramente como el ataque quimico revela el patron y las periodicidades antes
mencionados. De la imagen de AFM se puede deducir igualmente que dado que las
areas del cristal atacadas, las cuales muestran una profundidad aproximada de 25 nm, se
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relacionan con los dominios negativos, los dominios grises de la figura 5.36 se
corresponderan entonces con los dominios ferroeléctricos negativos de la muestra,

mientras que los de color azul claro equivalen a los dominios positivos.
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Figura 5.37 Imagen de AFM de la cara del cristal en la que se depositaron los electrodos
metalicos. Se observa claramente el patron de dominios presente en la muestra de LT y de su
perfil correspondiente, se pueden obtener los tamafios de los dominios ferroeléctricos medidos
experimentalmente, que fueron la; = lg; =5.76 um, lax = 4.4 umy Iz, = 8.7 um

Observando la topografia de la cara opuesta del cristal (figura 5.38), que era en
la que se habia depositado el electrodo continuo, se ve como era de esperar que ahora
los dominios atacados son los que alternan su tamario (color azul claro en la figura 5.36)
y aunque la resolucion de la estructura es menos nitida, basicamente se reproduce el
mismo patron de dominios ferroeléctricos que en la otra cara. El hecho de que estén
peor definidos indica que la inversion de dominios no fue completamente homogénea a

lo largo de todo el cristal.

Figura 5.38 Imagen AFM de la cara del cristal de LT en la que se depositod el electrodo
continuo. Se ve como la estructura obtenida es la inversa a la presentada en la figura 5.37
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5.1-4.2 Resultados de los experimentos de SNOM

Una vez eliminado todo rastro del ataque quimico diferencial mediante técnicas
de pulido, se comenzo la caracterizacion de la muestra mediante la técnica SNOM. En
la figura 5.39a se presenta una imagen de SNOM en modo reflexion, en la que se puede
observar un claro contraste Optico de la luz retrodispersada por la muestra. En el perfil
del contraste optico en reflexion correspondiente a la imagen de SNOM (figura 5.39b),

se revela la misma estructura periodica observada por AFM.
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Figura 5.39 a) Imagen de SNOM en reflexion de la muestra de LT y b) perfil del contraste
oOptico en reflexion

El perfil de la figura 5.39 evidencia un valor para la modulacion del contraste
optico en reflexion que varia entre (Al/l)r ~ 30 %, para las dos depresiones mas
acusadas de la imagen de SNOM y un (Al/l)gr ~ 15 % para el resto. De acuerdo con la
experiencia adquirida en BNN y LN estos valores sugieren claramente que el material

se comporta como una red de guias de onda.

Por comparacion directa entre los perfiles de AFM de la muestra atacada (figura
5.37) y de SNOM de la muestra una vez pulida (figura 5.39), parece plausible la
asociacion mostrada en la figura 5.40 que relaciona las regiones brillantes de la imagen
de SNOM con los dominios con polarizacion negativa (dominios grises de la figura
5.36). Por lo tanto la modulacion del contraste dptico observada en este caso, no se

corresponde con un efecto de la frontera de dominio, sino con una variacion de indice
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de refraccién entre dominios adyacentes debido a la modulacion espacial de la carga,

segun la idea propuesta por Bermudez et al [10].
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Figura 5.40 Comparacion de los perfiles de AFM y SNOM, que asocia las regiones brillantes
del SNOM con los dominios negativos de la muestra de LT

Como se ha mencionado anteriormente, en el presente trabajo no se ha simulado

la situacion de SNOM en la configuracion de reflexion, de modo que de los resultados

presentados en la figura 5.39 no se puede deducir un valor tedrico de An. Para poder

calcular la modulacién teérica inducida en el indice de refraccion es necesario disponer

de imagenes y perfiles SNOM obtenidos mediante los modos de transmision y/o

coleccion.
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Figura 5.41 a) Imagen de SNOM en coleccion de la muestra de LT y b) perfil del contraste

Optico en coleccion
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La figura 5.41 presenta una imagen SNOM en el modo coleccién y su perfil
correspondiente. Es importante destacar que el perfil no se corresponde con el
presentado en la figura 5.39 como era lo esperable. EI motivo de esta discrepancia
puede estar relacionado con el hecho de que en la muestra de LT los dominios no
crecieron homogéneamente, como se aprecid en la comparacion de las imagenes 5.37 y
5.38. Esto se traduce en una pérdida en la resolucion espacial, que desafortunadamente
impidio realizar un ajuste tedrico aceptable como los presentados para las muestras de
BNN y LN. En cualquier caso el alto valor medido para el contraste &ptico

(Al/1), ~80% reafirma las conclusiones obtenidas en las muestras de BNN y LN, de

que en las estructuras de dominios ferroeléctricos tiene lugar un proceso de guiado de

luz.

5.2 Confinamiento de luz en materiales modificados
mediante radiacion laser pulsada

En esta parte del trabajo se presenta el estudio realizado en cristales de
Nd:Y3AIs01, (Nd:YAG), destinado a la caracterizacion de guias de onda fabricadas por
irradiacion laser pulsada mediante la técnica SNOM. La fase previa a este estudio, que
se presenta a continuacion, consistio en la caracterizacion de las micro-modificaciones
inducidas por la ablacion laser en los cristales de Nd:YAG. Para este fin se utilizaron
ademés de la microscopia SNOM otras técnicas como micro-luminiscencia y micro-
raman, aunque en este trabajo la exposicion de los resultados se centrara sobre las
medidas SNOM.

La irradiacion se realizd con un sistema laser titanio zafiro (spitfire, Spectra
Physics), que emite pulsos l&seres de 120 fs linealmente polarizados a una longitud de
onda de 796 nm y con 1 KHz de coeficiente de repeticion. Dicha irradiacion laser se
ejecuto a lo largo de la direccion de traslacion de la muestra como se indica en la figura
5.42a, mientras que el dafio producido se estudio sobre el plano perpendicular a la
direcciéon de traslacion. La figura 5.42b presenta una fotografia obtenida con un

microscopio optico convencional del crater producido después de someter la muestra a
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una irradiacion laser de fluencia 2.75 Jicm? que corresponde a un valor dos veces
superior al umbral de ablacién. En esta figura se indican las coordenadas espaciales que
seran utilizadas para comentar las imagenes de SNOM asi como los resultados de
micro-luminiscencia. Como se ve, el origen (0,0) corresponde a la parte final del cono
que produce la ablacién y las direcciones x e y se definen como paralela y perpendicular
a la superficie irradiada respectivamente.

o
>

direccion de propagacion

Figura 5.42 a) Esquema del proceso de escritura, b) Imagen éptica del crater producido. Imagen
obtenida de la referencia [22]

La figura 5.43 muestra las imagenes topografica (AFM) y de SNOM trabajando
en la configuracion de reflexion para el mismo crater presentado en la figura 5.42b. Para
valores de la coordenada y superiores a 1um la imagen de AFM responde, dentro de una
rugosidad tipica de alrededor de 7 nm, a una superficie plana. Sin embargo en la imagen
SNOM se observa un descenso en el valor de la intensidad de luz reflejada o

retrodispersada, que alcanza varias micras a lo largo de la direccion de irradiacion.
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Figura 5.43 a) Imagen topografica y b) Imagen de SNOM en reflexion de un crater producido
con una fluencia laser de 2.75 J/cm? la muestra de Nd:YAG

Para poner en evidencia estas diferencias entre las imagenes de SNOM y AFM
los perfiles topogréficos y de la intensidad de luz reflejada en las direcciones x e y se
representan en la figura 5.44. Los perfiles obtenidos a lo largo de la direccion x (perfil
horizontal) fueron calculados a partir de un valor de y = 2 um respecto al origen (0,0)
antes mencionado, de modo que se asegura que la medida se realiza fuera del crater. Se
observa claramente que mientras el perfil topografico a lo largo de la direccion x
permanece constante con una rugosidad aproximada de 7 nm, la intensidad de la luz
reflejada presenta un minimo para X = 6 um. En otras palabras este resultado indica que
la irradiacion laser ha producido cambios en la respuesta Optica que no estan vinculados
con efectos topograficos. Este hecho sugiere la existencia de una modificacion
estructural paralela a la direccion de irradiacion que se extiende mas alla de 10 pum,
como se deduce del perfil SNOM a lo largo de la direccion y (figura 5.44b). Esta
disminucion del valor de la intensidad de la luz reflejada podria estar relacionada, en
una primera aproximacion, con una reduccion del valor del indice de refraccion de
acuerdo con resultados previamente obtenidos por Okhrimchuk et al [23]. Sin embargo,
podria también considerarse que este efecto fuera debido a un aumento de la
componente de “scattering”, aunque al no detectarse cambios en la rugosidad de la
muestra la hipotesis de un cambio estructural que afecta al valor del indice de refraccion

parece como la mas plausible.
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Figura 5.44 Perfiles topogréfico (azul) y de reflexion (morado) obtenidos a lo largo de las
direcciones X a) e Y b) respectivamente

Para asentar lo mas posible esta hipotesis, se realizaron medidas de micro-
luminiscencia, al ser las propiedades luminiscentes del ién Nd** sensibles al entorno
cristalino en que se encuentra. Las medidas de micro-luminiscencia revelaron una
reduccion de la eficiencia luminiscente correspondiente a la transicién *Fa— *lg, un
ensanchamiento de la banda de emisién y un corrimiento de la posicion del maximo de
la banda hacia el rojo. La disminucion de la intensidad de emision se vio, de acuerdo
con las medidas SNOM, que se extendia alrededor de 6 um a lo largo de la direccion de

irradiacion [22].

Aunque el origen de las modificaciones producidas por la irradiacion laser
pulsada en cristales dieléctricos es todavia una cuestion abierta, existen en la literatura
aproximaciones a esta cuestion. Asi, es aceptado que durante la irradiacion laser pulsada
con una fluencia alrededor del umbral de ablacion se producen una alta densidad de
electrones, “Free Electron Densities” (FEDs), en la zona en que el pulso laser de
femtosegundos se focaliza, dando lugar a la extraccion de material en aquellas regiones
en las cuales se ha sobrepasado el umbral de ablacién. La extension espacial del FEDs y

por tanto de la zona de ablacién depende de varios factores como: la conductividad
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térmica electronica, el pardmetro Rayleigh del haz laser, el estado de la superficie
irradiada y efectos que involucran procesos multiples de ablacion [24]. La presencia de
un proceso rapido de perdida de material produce intensas ondas de choque que se
propagan por la muestra, de forma que en las vecindades del volumen de ablacion puede
tener lugar desplazamientos inducidos por estas ondas de choque mas alla del limite
elastico de dicho material, produciéndose asi una comprension o dilatacién permanente
de la red cristalina [25]. Estos cambios podrian ser los responsables de los efectos
observados en las caracteristicas luminiscentes del i6n Nd** antes comentadas. Ademas,
en aquellas regiones en donde no se alcance el umbral de ablacién, el rapido
calentamiento y enfriamiento de los FEDs podria causar un incremento del desorden
local [26]. Como conclusion las medidas SNOM en la configuracion reflexion han
puesto de manifiesto la formacion a lo largo del canal de irradiacion, de modificaciones
estructurales que son responsables de la disminucion de la reflectividad en la superficie
de la zona irradiada. De acuerdo con resultados de micro-luminiscencia, los efectos
observados pueden ser explicados en términos de una modificacion micro-estructural
permanente, causada por ondas de choque y/o rapidos procesos de calentamiento y
enfriamiento, que tienen lugar después de recibir la muestra un pulso de radiacion laser

de femtosegundos.

Existe en la literatura abundante informacion sobre este fendmeno al que se
denomina modulacion topogréfica permanente o “ripples”, producidos tanto por
radiacion con particulas [27] como mediante radiacion laser [28], siendo en este Gltimo
caso la informacion mas restringida. Durante el transcurso de este trabajo se han
observado los efectos de las ondas de choque en cristales de LiNbOg, tanto utilizando
irradiacion de iones [29] como irradiacion laser pulsada [30, 31], alguno de cuyos
resultados se presentan a continuacion. La figura 5.45 muestra las imagenes AFM y
SNOM en el modo reflexion obtenidas en cristales de LiNbOs irradiados con un unico
pulso laser de densidad de energia de 2.8 J/cm? [30]. En este caso el didmetro del crater

producido fue D ~ 5 um, con una profundidad A del orden de los 80 nm.
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Figura 5.45 a) Imagen de AFM del crater producido por un Unico pulso de densidad de energia
2.8 Jlcm?y b) su imagen de SNOM correspondiente

Los perfiles a lo largo de la linea marcada en las imagenes anteriores se
presentan en la figura 5.46. En ambos perfiles se observan fuera del crater “ripples” de
naturaleza permanente con una periodicidad de aproximadamente 800 nm que se
extienden cerca de 5 um fuera del crater. Para densidades de energia superiores, entorno
a 15 Jicm? el fuerte dafio producido en el cristal impide la observacién de estos
fendmenos.
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Figura 5.46 Perfiles de las imagenes de AFM a) y SNOM b) presentadas en la figura 5.45

Como se observa en el recuadro de la figura 5.46b, la posicion de los maximos
en la sefial de AFM coinciden con los minimos de intensidad luminosa en el perfil de
SNOM. Este hecho podria indicar que la respuesta dptica de la muestra alrededor del
agujero podria no ser debida a la topografia existente en la superficie de la muestra y
estar relacionado con una modificacion del indice de refraccién producida como
consecuencia de la comprensién o dilatacion permanente de la red cristalina. Para
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comprobar este hecho se realizaron las medidas presentadas en la figura 5.47, donde se
observan las imagenes AFM y SNOM en el modo reflexion de una muestra de LiNbO;
que fue sometida a 200 pulsos laser de femtosegundos de fluencia 2J/cm? [31]. Es
importante destacar que en este caso las imagenes fueron obtenidas después de pulir la
muestra tras la irradiacion, con el fin de eliminar los efectos espurios relacionados con

el dafio optico.

Figura 5.47 Iméagenes tridimensionales de AFM a) y SNOM b) de uno de los crateres
fabricados con una fluencia laser de 2J/cm?

Después del pulido en la imagen de AFM solo se observa un crater de diametro
D ~ 1.5 um con una profundidad A ~ 325 nm sin ninguna estructura exterior al crater
(ver figura 5.48a). Sin embargo el perfil de SNOM a lo largo de la linea marcada en la
imagen indica que fuera del crater se observa una modulacion de la intensidad SNOM,
que no se relaciona con ningun cambio en el perfil de AFM al examinar la misma zona.
Este hecho sugiere que han tenido lugar modificaciones permanentes que han afectado
al indice de refraccion y por tanto a la intensidad de luz reflejada. La intensidad de estas
fluctuaciones disminuye con la distancia al crater y desaparecen para distancias

superiores a 4 um.
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Figura 5.48 a) Perfil de AFM alrededor del crater y b) perfil de la intensidad retrodispersada en
los alrededores del mismo, a lo largo de las lineas marcadas en las imagenes de AFM y SNOM

Aunque durante el transcurso del trabajo se ha encontrado evidencia de la
formacion de estructuras permanentes relacionadas con ondas de choque, efectos de
difraccion asociados a la presencia del crater podrian estar también presentes en las
imagenes SNOM, incluso teniendo en cuenta que las mediciones se hacen en
condiciones de campo cercano. Es por tanto evidente que es necesario una mayor
informacion experimental para llegar a conclusiones mas definitivas sobre el papel de
las ondas de choque en las modificaciones observadas en cristales dieléctricos
sometidos a irradiacion laser pulsada de femtosegundos con fluencias alrededor del
umbral de ablacion.

5.2-1 Caracterizacion SNOM de guias de onda acanaladas fabricadas
mediante irradiacion laser pulsada

Los resultados presentados en la seccion anterior muestran que mediante
irradiacion con pulsos laseres de femtosegundos se puede producir una variacion en el
indice de refraccion del material. De este modo, si dicha modificacion se realiza de
manera controlada se podrian fabricar dispositivos Opticos integrados como son las

guias de onda. Se presenta en este apartado la caracterizacién mediante medidas de
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SNOM, de las guias de onda fabricadas por irradiacion laser pulsada en muestras
ceramicas de YAG impurificadas con iones Neodimio.

5.2-1.1 Fabricacion y caracterizacion SNOM de las estructuras de dos filamentos

La manera mas sencilla de generar una guia de onda por este método consiste en
producir dos regiones de menor indice de refraccion, de modo que en el espacio entre
ellas (region de mayor indice) se produzca un efecto de guiado de la luz. La fabricacién
de estas guias se realiz6 focalizando el haz laser, de caracteristicas analogas al utilizado
para producir el dafio 6ptico superficial presentado en la seccién anterior, a través de un
objetivo de microscopio 10x con una apertura numérica NA = 0.3, aproximadamente
500 um por debajo de la superficie. El dafio optico se produjo a lo largo de la direccién
x como se indica en la figura 5.49, con una velocidad de traslacion de 50 pum/s sobre dos
lineas que llamaremos de aqui en adelante filamentos, separadas distancias de 12 y 20
um. La fluencia del pulso laser fue de 20 J/s correspondiente a un pulso de 0.8 pJ. La
potencia del pulso laser se estimo en 5.5 MW dependiendo del valor exacto de la
duracion del pulso después de atravesar el objetivo del microscopio, i.e. P = 6.2 P, con

P¢r (potencia umbral del YAG para el fenomeno de autoenfoque) dado por la expresion:

Pcr= Kz/znnong (56)

siendo n, = 1.83 y n,= 6-10™'° cm?W los indices de refraccion lineal y no lineal del
YAG [32].
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Figura 5.49 Representacion esquematica de la fabricacion de los filamentos en el interior del
cristal mediante la técnica DLW (aunque no se presenta en la figura las regiones
modificadas van de un lado al otro del cristal)
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La figura 5.50a muestra una imagen de los dos filamentos obtenida con un
microscopio 6ptico de transmision siendo k la direccion de propagacion del haz laser, E
la direccion de la polarizacion y S la direccion de barrido o escritura de los filamentos.
Focalizando el haz de un laser de He-Ne (632.8 nm) dentro del espacio entre los dos
filamentos y colectando la luz que se propaga en la cara opuesta mediante un objetivo
de microscopio 20x, se obtuvo la imagen que se presenta en la figura 5.50b. Es evidente
a partir de este resultado que el espacio entre los dos filamentos opera como una guia de
onda dptica en modo eliptico, con una relacion entre el tamafio del modo a lo largo de

las direcciones x e y (wx y wy respectivamente) de w, /w, =3. Desde el punto de vista

Optico es importante hacer notar que la guia de onda fabricada, para la longitud de onda

de 632.8 nm, se comporta como multimodo.

12 pm

Figura 5.50 a) Imagen de transmision dptica del doble filamento en la muestra de Nd:YAG. b)
Distribucion de intensidad obtenida a lo largo de la direccion x

Mediante medidas de microluminiscencia sobre la anchura de banda, eficiencia
luminiscente y corrimiento hacia el rojo de la transicion “Fs, — *lg, del i6n Nd**, asi
como a partir de las variaciones espaciales de los espectros micro-raman adscritos a la
matriz ceramica YAG, se obtuvo en una primera aproximacién, un mapa de la
dependencia espacial del indice de refraccion inducida por la irradiacion pulsada laser,

la cual se muestra en la figura 5.51 (una informacion detallada sobre este aspecto puede
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encontrarla el lector en la referencia [33]). Para mayor claridad, las variaciones del
indice de refraccion pueden verse en esta figura a partir de los cambios de color asi
como por la representacion de las lineas de igual indice, las cuales estan separadas por
un incremento de 2 para las curvas dibujadas en continuo y un decrecimiento de 0.5
para aquellas representadas por trazos discontinuos. Los valores maximos y minimos

locales son 8:10™ y -2.10™ respectivamente.
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Figura 5.51 Distribucion de la variacién del indice de refraccion del doble filamento escrito con
laser en la muestra de Nd:YAG

De esta figura se deduce que:

i) Los filamentos se comportan como dos barreras con un bajo indice de
refraccion y son responsables del eficiente confinamiento de la luz observado entre
ambos en la direccion x dando lugar por tanto a una guia de onda. El incremento del
indice de refraccion fuera de los filamentos esta relacionado con un efecto de

comprension como se comento en el apartado anterior.

il) En la zona exterior a ambos filamentos se observa un gradiente del valor del
indice de refraccion en las direcciones z e y que puede dar lugar a nuevos caminos de

confinamiento dptico.
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iii) Se ha evaluado a partir de las medidas de micro-luminiscencia y micro-
raman que la reduccion del indice de refraccion en los filamentos frente a la zona entre

ellos, es del orden de 9:107.

Estos aspectos deducidos de las medidas de micro-luminiscencia y micro-raman,
pueden ser comprobados tanto cualitativamente como cuantitativamente por medio de
medidas SNOM vy su simulacién mediante el modelo BPM. La figura 5.52a y 5.52b
muestra la imagen SNOM en 2D y 3D respectivamente obtenidas en el modo

transmision en el caso en que los filamentos estan separados una distancia de 12 um.

Figura 5.52 a) Imagen SNOM en transmision de los dos filamentos separados 12 um fabricados
en la muestra de Nd:YAG y b) su imagen 3D correspondiente

En las imagenes SNOM se observan dos zonas oscuras de longitud L ~ 18 um
separadas aproximadamente 12 pum y que se corresponden con los filamentos
fabricados. El espacio entre ambos filamentos se caracteriza por un alto contraste 6ptico
que indica el confinamiento de la luz en esa region. De la figura 5.52 se deduce también
que a ambos lados de los filamentos aparecen zonas con un contraste Optico
diferenciado. Estos hechos son claramente visualizados en el perfil del contraste de la

intensidad de luz transmitida (Allj a lo largo de la linea marcada en la figura 5.52a,
T

figura 5.53. Puede apreciarse que entre los filamentos el valor de (Allj llega a ser del
T

orden de un 90% y que a ambos lados de los filamentos se detectan valores maximos
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del contraste optico de ~ 50-70% y ~ 40% a distancias de 12 y 23 um respectivamente
del centro determinado por los filamentos. Este resultado SNOM corrobora la creacion
de una guia de onda entre los filamentos y apoya el hecho de que la escritura laser ha
inducido una modulacion del indice de refraccion fuera de ellos, como se indicaba en el

mapa de indices obtenido a partir de los datos de micro-luminiscencia y micro-raman.
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Figura 5.53 Perfil del contraste optico de la luz transmitida a lo largo de la direccion x

La figura 5.54a presenta la imagen SNOM obtenida en el modo reflexion para el
mismo par de filamentos separados 12 um. En esta configuracion las zonas oscuras
debidas a los filamentos aparecen menos nitidas que en las imagenes obtenidas en la
configuracion SNOM en transmision, observandose por otro lado con claridad la
modulacion de la intensidad de luz reflejada asociada a los cambios de indice de

refraccidn en las direcciones z e y. En la figura 5.54b puede verse el perfil del contraste

optico en reflexion (Allj a lo largo de la linea dibujada sobre la imagen SNOM,
R

donde nuevamente se alcanzan valores cercanos al 80% en la zona entre filamentos.
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Figura 5.54 a) Imagen SNOM en reflexion de los dos filamentos separados 12 um fabricados
en la muestra de Nd:YAG y b) su perfil del contraste dptico correspondiente

De la misma manera se procedio para la caracterizacion los filamentos separados
20 um. La figura 5.55a muestra la imagen SNOM en la configuracion de transmision,
donde nuevamente se observa que los filamentos aparecen como areas oscuras con una
zona brillante de alto contraste Optico en el espacio de separacion entre ellos. El perfil
del contraste dptico en transmision a lo largo de la linea marcada en la imagen SNOM

se presenta en la figura 5.55b en donde se observa como en los casos anteriores un valor

de (AIIJ cercano al 90%. En esta figura también se pone de de manifiesto el
T

confinamiento de luz a los lados de los filamentos.
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Figura 5.55 a) Imagen SNOM en transmision de los dos filamentos separados 20 um fabricados
en la muestra de Nd:YAG vy b) su perfil del contraste 6ptico correspondiente
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El perfil del contraste dptico en transmisién en la zona entre los dos filamentos
puede ser simulado mediante el modelo BPM. El mejor ajuste se obtuvo para un valor
de An, entre los valores del indice de refraccion en el rea entre los filamentos y fuera
de ellos, de 6:10° en buen acuerdo con el calculado a partir de las medidas de micro-
luminiscencia y micro-raman (ver figura 5.56). Este valor es mas de un orden de
magnitud mayor al encontrado en las guias de onda fabricadas a partir de los dominios
ferroeléctricos periodicos. De hecho sobre estas guias (en concreto las fabricadas con
los filamentos separados 20 um) se obtuvo emision laser a 1.06 um (correspondiente a
la emisién del Nd**) con una eficiencia quéntica del 60% préxima al maximo tedrico

(ver referencia [34]).
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Figura 5.56 Simulacién BPM y resultado experimental de la transmisidn de luz en la zona entre
los dos filamentos

5.2-1.2 Fabricacion y caracterizacion SNOM de las estructuras ortogonales

El siguiente paso consistié en confinar la luz en dos dimensiones fabricando a lo
largo de la muestra dos pares de filamentos ortogonales entre si. En este caso el haz del
laser fue focalizado 250 um por debajo de la superficie de la muestra mediante el
mismo objetivo de microscopio 10x y NA = 0.3 antes utilizado. La energia del pulso
laser fue de 3 pJ grabando filamentos de 40 um de longitud. En una primera etapa se
produjeron dos filamentos separados 30 um trasladando la muestra en la direccion

perpendicular al haz del laser (direccion x) a una velocidad de 50 um/s. A continuacion
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se giro la muestra 90° y se grabaron en las mismas condiciones otros dos filamentos
obteniéndose asi la estructura indicada en la figura 5.57a. La posibilidad de haber
fabricado asi una estructura capaz de operar como una guia de onda fue comprobada
acoplando la linea 632.8 nm de un laser de He-Ne. El resultado se muestra en la figura
5.57b que indica efectivamente la presencia de una guia de onda en el espacio definido

por los cuatro filamentos.

Figura 5.57 a) Imagen de transmision dptica de la estructura cuadrada de filamentos fabricada
en la muestra de Nd:YAG, donde el tamafio del lado del cuadrado es 30 um. b) Distribucion de
intensidad obtenida a lo largo de la direccién x. La linea de puntos indica la posicién de los
filamentos.

Al igual que en el caso anterior de Unicamente dos filamentos, se estudié la
microluminiscencia del i6n Nd** encontrandose evidencias de un corrimiento al rojo, un
ensanchamiento de la banda de emisién y una disminucién de intensidad para la
transicion *Fs;; — *lgr2 en la posicion de los filamentos [35]. Estos resultados sugieren
de nuevo que el dafio inducido asi como el desorden local se encuentren localizados en
la posicién de los filamentos. Asi este dafio da lugar a una compresion de la red
cristalina que implica a su vez una reduccion del indice de refraccién en ellos que se

estimo en An ~ -1072,

La caracterizacion SNOM de estas guias Opticas formadas por dos pares
ortogonales de filamentos se realizé en el modo coleccion. En cualquier caso para
obtener un mejor acoplo de la fibra dptica del SNOM con el comienzo de la guia, que
como hemos indicado estaba a 250 um por debajo de la superficie la muestra, ésta fue
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cuidadosamente pulida hasta tener el comienzo de la guia situado justo en la superficie
de la muestra. Este hecho ademas de mejorar las medidas SNOM produjo un efecto
inesperado pero Util en las imagenes de AFM, al comportarse la parte dafiada de forma
distinta frente al pulido apareciendo como veremos una imagen topogréafica asociada a
este hecho.

La figura 5.58a y 5.58b muestran las imagenes de AFM y SNOM en el modo
coleccion respectivamente. En la imagen de AFM se aprecia el contorno del cuadrado
de filamentos fabricado en la muestra, debido como acabamos de mencionar a la
diferente eficiencia de pulido sobre la region de los filamentos con respecto a la
superficie sin dafiar. Este hecho permite facilmente relacionar las imagenes de SNOM y
AFM, concluyendo que el contraste Optico observado en la imagen de SNOM se
corresponde con el interior de la estructura ortogonal de filamentos fabricada en la
muestra de Nd:YAG.

Figura 5.58 a) Imagen de AFM de la superficie de la muestra de Nd:YAG donde se aprecia la
estructura fabricada. b) Imagen SNOM en coleccién de los filamentos

El contraste dptico que se observa en la estructura alcanza un valor medio de
aproximadamente un 80% como se observa en la figura 5.59. Este dato muestra el
excelente confinamiento Optico que se produce en la estructura fabricada, lo cual es una
evidencia experimental de la bondad del método DLW para la fabricacion de guias de
onda.
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Figura 5.59 Contraste Optico de la luz colectada a través de la estructura ortogonal de
filamentos fabricada en la muestra de Nd:YAG

Para estas guias de onda se comprobd su estabilidad térmica calentando la
muestra durante 4 horas a diferentes temperaturas en el rango entre los 200 °C y los
1500 °C. Se encontrd que la estructura era estable térmicamente hasta temperaturas del
orden de los 1500 °C [35]. En el caso concreto de las medidas de SNOM mencionar que
se obtuvo el mismo resultado después del calentamiento de la muestra a 1500 °C,
alcanzéndose de nuevo un alto confinamiento de la luz dentro de la estructura ortogonal

i . (Al
con contrastes opticos medios de ~ 70% como se deduce del perfil (I] mostrado en
C

la figura 5.60b
100
80
—_
o
S 604
O
jamm
= %
NS
20
0 T T T T T T T T T T T T
0O 10 20 30 40 50 60

Z(um)

Figura 5.60 a) Imagen de SNOM en coleccion de la estructura de filamentos después de
calentar la muestra y b) su perfil correspondiente
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5.2-2 Caracterizacibn SNOM de cristales fotonicos fabricados
mediante irradiacion laser pulsada

Después de la fabricacion y caracterizacion de estructuras Opticas que
confinaban la luz en una y dos dimensiones (guias de onda de dos filamentos y guias de
onda ortogonales respectivamente), el objetivo se centré en el estudio de estructuras
fotonicas que confinasen la luz en las tres dimensiones espaciales (un cristal fotonico),

fabricadas mediante irradiacion pulsada laser en cristales de LiNbO3:Nd (1%).

A la hora de fabricar un cristal fotonico es necesario confeccionar tanto la
geometria de la estructura como la modulacion de indice de refraccion. Como ha
quedado demostrado en los resultados anteriormente expuestos, mediante la técnica
DLW se pueden producir de manera muy localizada modificaciones en el volumen del
material, obteniéndose en ellas una reduccion del indice de refraccion. Un esquema del
proceso de grabado se muestra en la figura 5.61. La fabricacion de estas estructuras
mediante la técnica DLW se realiz6 en la “Swinburne University of Technology” de
Melbourne, utilizando un laser Ti:zafiro (Spitfire, Spectra Physics) que suministraba
pulsos laseres linealmente polarizados de 60 fs a la longitud de onda de 800 nm, con un
coeficiente de repeticion de 1 KHz. La radiacién laser se focalizd sobre la muestra
mediante un objetivo de inmersion en aceite Olympus PlanAPO 60x de apertura

numeérica 1.4.

objetivo

muestra

volumen focal

Figura 5.61 Representacion grafica de la fabricacidn de un cristal fotonico mediante la técnica
DLW. Una vez modificada una region de la muestra, ésta se desplaza en las tres dimensiones
produciendo un nuevo dafio en una region diferente en el volumen del cristal
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Dado que la fabricacion del cristal fotonico requeria la modificacion del indice
de refraccion a diferentes profundidades en el interior de la muestra, fue necesario
montar ésta en una plataforma nanoposicionadora tridimensional. Esto permite estudiar
para cada profundidad la potencia laser necesaria, a fin de obtener una cierta
uniformidad en la forma y en la variacion de indice de refraccién de cada una de las
modificaciones producidas en el volumen de la muestra. Una vez optimizado el proceso
de fabricacion, se desarrolld una estructura consistente en 35 capas con estructura
cubica centrada en las caras (fcc) con un pardmetro de red de 5 um (ver figura 5.62). La
potencia laser utilizada varié desde 40 uW para la primera capa hasta 80 uW para la
capa 35, estableciéndose el nimero de pulsos para cada una de las modificaciones en 50
[36].
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Figura 5.62 Imagen Optica de la estructura grabada en la muestra Nd:YAG donde aparece
enfocada la primera capa y desenfocada la segunda. En el detalle ampliado se muestra una celda
unidad (amarillo) y los vectores que la definen (rosa)

Previamente a la caracterizacion SNOM de la muestra se realizaron medidas de
micro-raman, comprobandose que las regiones modificadas presentaban un indice de
refraccion entorno a 2, lo que suponia una disminucion del 9% con respecto al valor del
indice de refraccion del LN (n = 2.2). De este modo la estructura obtenida presentaba
una distribucioén periddica de regiones amorfas de bajo indice de refraccion rodeadas de

una matriz cristalina con un alto indice de refraccion.

La caracterizacion de esta estructura mediante la técnica SNOM se realiz6 en la

configuracién de transmision. En la figura 5.63 se presenta la comparacion entre una
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imagen de transmision en campo lejano y la imagen de SNOM, en donde las regiones
amorfas se asocian con un descenso en la intensidad de luz transmitida, como

consecuencia de su menor indice de refraccion.

Transmision 6ptica

Figura 5.63 a) Imagen de transmision Optica en campo lejano e b) imagen de SNOM de una
celda fcc

De estos resultados ademaés se observa que:

i) Las imagenes SNOM revelan un elevado contraste dptico que es mayor al
observado en las imagenes de transmision en campo lejano, donde los maximos de la
intensidad de la luz transmitida se encuentran entre las capas verticales de la estructura a
lo largo del eje dptico de la muestra. Este hecho se observa mas claramente en la figura
5.64 (c y d), en donde se representa el perfil de la intensidad transmitida a lo largo de las
lineas marcadas en las imagenes correspondientes al régimen en campo lejano (figura
5.64a) y SNOM (figura 5.64b) respectivamente.
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Figura 5.64 a) Imagen y perfil de transmision Optica en campo lejano. b) Imagen y perfil de
SNOM en modo transmisién de la estructura foténica fabricada en la muestra de LN

Destacar de los perfiles que mientras para los resultados de SNOM existe un
claro aumento de la intensidad transmitida entre las regiones amorfas a lo largo del eje
optico, para el caso de transmision en campo lejano este efecto esta practicamente
inhibido (marcado con un circulo rojo en la figura 5.64).

i) La periodicidad observada en el SNOM, 2.5 um, es la mitad que la
periodicidad de la estructura fabricada. Este resultado claramente induce que en la
imagen de SNOM se estd observando practicamente el mismo contraste dptico para la
primera capa que para las siguientes, a diferencia de lo observado en los resultados de

transmision en campo lejano (marcado con un circulo azul en la figura 5.64).

Estos dos resultados sugieren que se esta produciendo un efecto de
confinamiento Optico asociado al diferente valor del indice de refraccion entre las
regiones amorfas modificadas mediante la radiacion laser y los alrededores de las
mismas, que es el responsable del elevado contraste dptico observado. A pesar de que

los resultados obtenidos son preliminares y se necesitaria una mas amplia informacion
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experimental para dilucidar este punto, estos resultados son muy prometedores en
relacién al uso de la técnica DLW para la obtencidn de cristales fotonicos.
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6 Conclusiones finales

1.- Se ha puesto en marcha un microscopio éptico de campo cercano (scanning near
field optical microscope, SNOM) que puede trabajar en los modos denominados de

reflexion, transmision, y coleccién con una resolucion inferior a los 100 nm.

2.- Se ha desarrollado un modelo de propagacion de haces (beam propagation method,
BPM) para simular los resultados experimentales sobre el confinamiento Optico
observado tanto en las estructuras Opticas asociadas a los dominios ferroeléctricos

periddicos, como en los dispositivos fabricados mediante radiacion pulsada laser.

3.- Se ha encontrado en los cristales de BNN y LiNbO3 con dominios ferroeléctricos
periodicos creados durante el proceso de crecimiento mediante el método denominado
“Czochralski fuera de eje”, un fuerte contraste Optico en la aproximacion de campo
cercano que alcanza valores cercanos al 80% en la muestra de BNN. Los resultados
experimentales indican que las estructuras formadas por la presencia de dominios
ferroeléctricos periddicos, se comportan como superredes Opticas debido a la
modulacion An del indice de refraccion inducida por la presencia de dichos dominios

ferroeléctricos periddicos.
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4.- La simulacion mediante el modelo BPM ha permitido obtener el valor de la
modulacion del indice de refraccion que ha resultado ser de An~1.5-10"* para las

muestras de BNN y de An~10~* para los cristales de LN. Estos valores coinciden con

los calculados a partir de las figuras de difraccion obtenidas en campo lejano.

5.- Como consecuencia de la variacidon observada del valor de An con la periodicidad de
los dominios periddicos, se propone que la modulacion del indice de refraccion esta

relacionada con cambios estructurales asociados a las fronteras de los dominios.

6.- En las muestras de LiTaOs3, en las cuales los dominios periddicos se han formado por
la aplicacion de un campo eléctrico externo, se han observado también altos contrastes
Opticos SNOM asociados a la presencia de dichos dominios ferroeléctricos. En este caso
la modulacion del indice de refraccion esta relacionada mas con la diferente
polarizacion de los dominios que con cambios estructurales alrededor de las fronteras de

dominio.

7.- Se ha realizado un estudio SNOM sobre redes de difraccion fotorefractivas en
LiNbO3 impurificado con iones Fe®*. La simulacién mediante el método BPM arrojo un
valor de la modulacién del indice de refraccion inducido de An~1.2-10™* para la
polarizacion paralela'y An~2.8-10~* para la polarizacion perpendicular, que estan en

muy buen acuerdo con los calculados a partir de los valores de la eficiencia de

difraccion de la red fotorefractiva.

8.- Mediante la técnica SNOM se ha estudiado las modificaciones que induce la
irradiacion con un haz laser pulsado de femtosegundos de longitud de onda A = 796 nm
en cristales de Nd:YAG. Se ha encontrado que la zona dafiada presenta una disminucion
del indice de refraccion debido a la formacion de defectos o amorfizacion del material.
Por otro lado alrededor de las zonas dafiadas se ha observado un incremento del indice

de refraccion que posibilita la fabricacion de guias Opticas con dimensiones de micras.

9.- Se han obtenido mediante radiacion laser pulsada guias de onda Opticas en Nd:YAG

que han sido caracterizadas mediante la microscopia SNOM.



6 Final conclusions

1.- A scanning near-field optical microscope (SNOM) that can work in the Reflection,
Transmission and Collection configurations with a resolution below 100 nm it has been

start on.

2.- It has developed a bean propagation model (BPM) to perform simulations of the
experimental results associated to the optical confinement in structures associated with
the presence of ferroelectric domains periods and waveguides fabricated by pulsed laser

radiation.

3.- It has been found in BNN and LiNbOj3 crystals containing periodic ferroelectric
domains formed during the crystal growth by the “off-axis Czochralski method” a
strong optical contrast reaching a level closed to 80% in BNN. The experimental results
indicate that the structures formed by the presence of periodic ferroelectric domains act
as optical superlattice due to modulation of refractive index An induce by the periodic

ferroelectric domains.

4.- The simulation using the BPM model has allowed us to calculate the refractive index

modulation value which has proven to be An~1.5-10" for samples of BNN and
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An~10"" for LN crystals. These An values are in agreement with the diffraction

patterns observed in far field conditions.

5.- As a consequence of the An variation observed with the periodicity of the periodic
domain, is proposed that the modulation of the refractive index is related to structural

changes associated to domain boundaries.

6.- In TiINbO3 samples, in which periodic domains were formed by applying an electric
field, a high SNOM optical contrast associated with the presence of ferroelectric
domains has also been found . In this case the refractive index modulation induced by
the presence of periodic ferroelectric domains has been related more to the different
electric polarization of the domains that structural changes surrounding the domain

boundaries.

7.- A SNOM study in photorefractive gratings writing in LINbO3 samples doped with
Fe** ions has been carried out. The simulation using the BPM method gives a value of

the refractive index modulation An~1.2-10™* for light polarization parallel and

An~2.8-10"* for perpendicular light polarization, in very good agreement with the

values calculated from the diffraction efficiency of photorefractive grating.

8.- Using SNOM technique it has been investigated the changes induced by irradiation
with a femtosecond pulsed laser beam in LN crystals. It has been found that refractive
index in the optical damage areas decrease due to the formation of defects and
amorphization processes. By contrast, around the damage areas, an increase of the

refractive index was observed.

9.- Using femtosecond pulsed laser, optical waveguides in Nd:YAG have been written

and characterized by the SNOM technique.
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