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Kapitel 1

Einleitung

Die Anforderungen an einen Datenspeicher bestehen hauptséchlich in einer grofien
Geschwindigkeit bei der Datenverarbeitung und einer hohen Speicherkapazitét.
Die Zugriffszeiten konventioneller magnetischer Datenspeicher, wie z. B. die Fest-
platte eines Computers, sind durch eine serielle Verarbeitung der Daten be-
grenzt. Zudem wird die Speicherkapazitit konventioneller Datenspeicher bei einer
jahrlich anwachsenden Datenmenge [1] in absehbarer Zeit nicht mehr wesent-
lich zu steigern sein [2]. Dies fiihrte zu der Entwicklung neuer Speichermedien
und -methoden in der Datenverarbeitung, basierend auf optischen Grundlagen
(3, 4,5, 6,7, 8,9, 10]. Der grofle Vorteil insbesondere von holographischen ge-
geniiber konventionellen Datenspeichern besteht in einer schnellen, da parallelen
Verarbeitung von Informationen.

In den letzten etwa zehn Jahren zeichnen sich bzgl. der Entwicklung neuer op-
tischer Speichermedien zwei unterschiedliche Wege ab: Einerseits werden orga-
nische Materialien wie Polymere favorisiert, vergleichbar mit den heutzutage im
Handel erhiltlichen Compact Discs (CDs). Diese eignen sich gut fiir eine Mas-
senproduktion, nicht zuletzt wegen der kostengiinstigen Produktion. Andererseits
kénnen in photorefraktiven Kristallen wie LiNbO3 im ganzen Volumen Informa-
tionen holographisch gespeichert werden. Dies hat enorme Vorteile. Man kann
abschitzen, dass in einem Kristall mit einer Kantenldnge von nur 60 mm et-
wa 1 TByte Daten gespeichert werden konnen, was der Speicherkapazitdt von
~ 1600 CDs entspricht. Eine solche auf einem Volumeneffekt basierende Speiche-
rung wirkt also einer Miniaturisierung keinesfalls entgegen. Ein weiterer Vorteil
von Kristallen gegeniiber Polymeren besteht in ihrer grofien Resistenz gegeniiber
Umwelteinfliissen wie elektromagnetischen Feldern oder Temperatureinwirkung.
Ist die Information erst einmal thermisch fixiert, so lassen sich Lebensdauern
von bis zu 100 Jahren garantieren. Aufgrund der derzeit noch kostspieligen Her-
stellung insbesondere der Hardware-Komponenten, die zum Schreiben, Fixieren,
Lesen, Kopieren und Loschen von Informationen in dem kristallinen Material
notig sind, eignet sich ein solcher holographischer Massenspeicher nicht fiir eine
Massenproduktion.
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Historisch gesehen erdffnete die Entdeckung der Holographie durch D. Gabor im
Jahre 1948 [11] erstmals die Moglichkeit der dreidimensionalen Aufzeichnung von
Informationen. Im Gegensatz zur Fotografie wird bei der Holographie neben der
Amplitude auch die Phase einer Objektwelle nach Interferenz mit einer Referenz-
welle in einem Speichermedium aufgezeichnet. Die bis heute anhaltende Entwick-
lung der holographischen Informationsspeicherung begann allerdings erst in den
sechziger Jahren des 20. Jahrhunderts, was der elektronischen Datenverarbeitung,
als deren Ausgangspunkt die Entdeckung des Transistoreffekts ebenfalls im Jahre
1948 [12] angesehen werden kann, einen Vorsprung verschaffte. Der Aufschwung
der holographischen Informationsspeicherung wurde im Wesentlichen durch zwei
Faktoren begiinstigt: Einerseits durch die Entdeckung des Lasers als kohéren-
te Lichtquelle, andererseits durch die Entdeckung des photorefraktiven Effekts
in Lithiumniobat (LiNbOj) im Jahre 1966 durch Ashkin [13|. Der photorefrak-
tive Effekt wird dort als optisch induzierte Inhomogenitéit des Brechungsindex
beschrieben und hinsichtlich der nichtlinearen optischen Eigenschaften des Ma-
terials zunédchst als storend betrachtet. Erst Chen erkannte die Bedeutung des
Effektes fiir die Anwendung als holographische Speichermethode [14]. Um gezielt
photorefraktive Kristalle insbesondere fiir die Anwendung in der Informations-
technologie herstellen zu konnen, beschéftigten sich zahlreiche folgende Arbeiten
mit dem lichtinduzierten Ladungstransport, auf dem der photorefraktive Effekt
beruht. Dabei wird das Interferenzmuster, das durch die Uberlagerung zweier zu-
einander kohérenter Schreibstrahlen entsteht, durch den elektrooptischen Effekt
in eine Modulation des Brechungsindex iiberfiihrt, die als elementares Volumen-
phasenhologramm bezeichnet wird.

Elementare Volumenphasenhologramme kénnen in alle photorefraktiven elek-
trooptischen Materialien eingeschrieben werden, wie z. B. die bekannten oxidi-
schen Materialien Lithiumniobat (LiNbOj3), Lithiumtantalat (LiTaOj3), Barium-
titanat (BaTiOs) und Strontium-Barium-Niobat (Sr,Ba;_ NbyOg, SBN) sowie
Kristalle des Sillenit-Typs wie Bismuthsilikat (Bi;2SiOq9, BSO), Bismuthtitanat
(Bi12TiOg, BTO) und Bismuthgermanat (Bi;oGeOgy, BGO). Die Anwendbar-
keit eines Materials als optischer Speicher wird dabei durch die Méglichkeit eines
definierten Schreibens, Lesens und Loschens von eingeschriebenen Informatio-
nen bestimmt. Zudem miissen die Informationen fixiert werden kénnen, um eine
Zerstorung beim Auslesen zu verhindern. Insbesondere SBN hat sich im Lau-
fe der letzten zwanzig Jahre als Material sowohl fiir die Grundlagenforschung
als auch fiir zahlreiche Anwendungen wie Volumenholographie [15], Zwei- oder
Vier-Wellenmischung [16], Phasenkonjugation [17] und Untersuchungen von re-
laxorartigen Phaseniibergéingen [18] etabliert. Die Ziichtung von SBN-Kristallen,
die Optimierung der Ziichtungsmethoden, -apparaturen und -bedingungen sowie
kristallchemische, -physikalische und strukturelle Untersuchungen erfolgen schon
seit den sechziger Jahren des 20. Jahrhunderts [19, 20, 21, 22, 23, 24, 25, 26, 27, 28,
29, 30]. Als Ausgangspunkt fiir das bis heute stindig gestiegene Interesse an dem
Material sowohl bzgl. der Grundlagenforschung als auch bzgl. einer Anwendung



als holographischer Speicher kann die Arbeit von Megumi et al. angesehen werden
[15], die eine signifikante Erhhung der photorefraktiven Empfindlichkeit von SBN
durch Dotierung mit Cer feststellten. Dies initiierte zahlreiche Studien der photo-
refraktiven Eigenschaften von Ce-dotiertem SBN [16]. Eine detaillierte Liste mit
Daten und Referenzen hierzu findet man bei Buse et al. [31]. Gegenstand der mei-
sten Untersuchungen waren dabei Kristalle mit schwachen Ce-Konzentrationen
< 0.22 mol%, optische Messungen erfolgten vor allem im blau-griinen Spektralbe-
reich. R. Pankrath aus dem Kristallziichtungslabor des Fachbereichs Physik der
Universitdt Osnabriick ist es gelungen, Kristalle der kongruenten Zusammenset-
zung Srge1Bag30NbyOg (SBN61) mit starken Ce-Dotierungen bis 2.07 mol% Ce
(Angabe bezogen auf den im Kristall vorliegenden Wert [32]) zu ziichten. Diese
stark dotierten SBN-Kristalle besitzen interessante neue Eigenschaften, die fiir
Anwendungen von Bedeutung sind [33]. Die starke Dotierung der Kristalle mit
Seltenen-Erd-Elementen, insbesondere mit Cer, erh6ht signifikant die hologra-
phischen Verstirkungseigenschaften, insbesondere im roten und nahen infraro-
ten Spektralbereich. Weiterhin wird die Temperatur des ferroelektrischen Pha-
seniibergangs von etwa 87 °C fiir das undotierte Material auf etwa 22 °C fiir eine
Dotierung mit 2.07 mol% Ce deutlich verringert [33]. SBN gehort zur Klasse der
Relaxor-Systeme, vollzieht also keinen kritischen Phaseniibergang. Vielmehr gibt
es einen breiten Temperaturbereich, in dem der Ubergang von der azentrischen
Punktgruppe 4mm in die zentrosymmetrische Punktgruppe %mm erfolgt. Im Be-
reich des Phaseniibergangs tritt also neben dem quadratischen elektrooptischen
Effekt, den es sowohl in azentrischen als auch in zentrosymmetrischen Kristallen
gibt, immer noch der lineare elektrooptische Effekt auf, den es nur in azentrischen
Kristallen gibt. Als Modell des ferroelektrischen Phaseniibergangs in SBN wur-
de das 3-dimensionale Random-Field Ising-Modell vorgeschlagen und bestétigt
[34, 35, 36]. Die Ce-Ionen besetzen Sr-Plitze in der Kristallstruktur [32] und wer-
den off-center eingebaut [37]. Der Einbaukoeffizient von Cer in den Kristall be-
tréigt bis zu einer Dotierung von etwa 0.22 mol% 1, fiir stirkere Dotierungen ist er
kleiner [32]. Die Dotierung mit Cer erh6ht den optischen Absorptionskoeffizienten
insbesondere fiir A = 632.8 nm [38]. Damit ist im Fall der starken Dotierungen ei-
ne wesentliche Vorraussetzung fiir das Schreiben von Hologrammen im roten und
nahen infraroten Spektralbereich erfiillt. Dies erméoglicht die Verwendung von
Diodenlasern, die aufgrund ihrer kompakten Bauform fiir die Miniaturisierung
optischer Aufbauten insbesondere im Hinblick auf Anwendungen geeignet sind.

Die Sensibilisierung des Materials fiir den roten und nahen infraroten Spektralbe-
reich wird auch durch die Dotierung mit Chrom aufgrund der Cr-Absorption bei
A & 650 nm erreicht. Die Ziichtung von Cr-dotierten SBN-Kristallen und optische
Messungen sind seit etwa 1990 in der Literatur dokumentiert, vor allem von Tomi-
ta et al. [39], Sayano et al. [40] und Vazquez et al. [41]. Es stellt sich heraus, dass
fiir Cr-dotierte Kristalle die photorefraktive Response-Zeit bis zu einer Grofien-
ordnung kleiner als fiir das Ce-dotierte Material ist, wobei der Verstirkungsfaktor
etwa halbiert wird [40]. Die Untersuchungen beschriankten sich auf einzelne Kri-
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stalle mit Dotierungen zwischen 0.015 und 1.6 Gew.% Cr (0.038 und 4.09 mol%
Cry03). Bzgl. der Werte in Klammern ist Folgendes festzustellen: Generell erfolgt
die Angabe von Dotierungskonzentrationen in der Literatur in [Gew.%)]. Dabei
ist nicht ersichtlich, ob sich die Angabe auf das Reinelement oder das Oxid be-
zieht, das beim Ziichten in die Schmelze gegeben wurde. Wegen der besseren Ver-
gleichsmoglichkeit mit anderen Dotierungselementen und -konzentrationen wird
in dieser Arbeit die Angabe in [mol%)] bevorzugt. Fiir eine Umrechnung der Li-
teraturwerte wird angenommen, dass diese sich auf das Oxid beziehen. Im All-
gemeinen handelt es sich nicht um die im Kristall vorliegenden Dotierungskon-
zentrationen. Im Fall von SBN61:Cr ist es R. Pankrath genau wie fiir SBN61:Ce
gelungen, eine ganze Serie von Kristallen mit unterschiedlich starken Dotierungen
von 0.012mol% bis 4.02mol% Cr im Kristall zu ziichten. Dies gestattet erstma-
lig systematische Untersuchungen der optischen Eigenschaften in Abhéngigkeit
von der Dotierungskonzentration, insbesondere die Bestimmung photorefraktiver
Parameter wie die linearen elektrooptischen Koeffizienten rj und die effektive
Anzahldichte der photorefraktiven Zentren Ng-.

In der vorliegenden Arbeit werden daher die Ergebnisse von Messungen der
Zweistrahlkopplung und des Beugungswirkungsgrades fiir verschieden stark mit
Elementen der seltenen Erden bzw. Ubergangsmetallelementen dotierte SBN-
Kristalle in Abhéngigkeit von der Bestrahlung Q, der Wellenléinge A\, dem Bragg-
Winkel 6, der Temperatur T und einem externen elektrischen Feld E, prisentiert.
Als Grundlage fiir die holographischen Messungen erfolgt zunéchst die Bestim-
mung und Zusammenstellung der Materialparameter Dichte, piezoelektrischer
Koeffizient, Dielektrizititskonstante, Brechungsindex und optische Absorption.
Die Abhéngigkeit des holographischen Verstirkungsfaktors I' und der beim Ausle-
sen des Hologramms abgebeugten Intensitét I von der Bestrahlung Q, dem Pro-
dukt aus eingestrahlter Intensitdt und der Zeit, gibt Aufschluss iiber die Schreib-
und Loschgeschwindigkeiten der Hologramme. Aus der Anpassung mit einer Ex-
ponentialfunktion, mit der Summe aus zwei Exponentialfunktionen und einer
gestreckten Exponentialfunktion (KWW-Funktion) an die Verliufe I'(Q) bzw.
I4(Q) erhilt man Hinweise auf das zugrunde liegende Ladungstransportmodell
(Ein-Zentren-, Zwei-Zentren-, Drei-Valenzen-Modell). Die Ergebnisse werden mit
Messungen der Photoleitfahigkeit verglichen. Hier ist eine sublineare Abhéngig-
keit der Photoleitfdhigkeit von der Intensitét ein Hinweis auf das Vorliegen eines
Mehr-Zentren- bzw. Mehr-Valenzen-Modells. Theoretische Ansétze fiir das subli-
neare Verhalten der Photoleitfihigkeit in BaTiO3 findet man bei Mahgerefteh et
al. [42]. Ubertriigt man das Modell von Mahgerefteh et al. auf SBN61, so kann
damit das beobachtete Verhalten der Leitfdhigkeit ebenfalls erklart werden. Die
Eigenschaften des Ladungstransportes in SBN61:Ce fiir Dotierungskonzentratio-
nen zwischen 0.025 und 1.6 Gew.% CeOg in der Schmelze (0.056 und 2.07 mol%
Ce im Kristall) werden ausfiihrlich von Buse et al. vorgestellt [38]. Eine Zusam-
menstellung der Ladungstransportparameter fiir SBN61:Ce findet man in [31].
Messungen der Photoleitfahigkeit fiir Cr-dotiertes SBN werden in dieser Arbeit



vorgestellt und die Ergebnisse mit denjenigen aus holographischen Messungen
verglichen. Generell ist zu bemerken, dass im Fall der holographischen Messun-
gen fiir SBN61:Ce eine starke holographische Streuung auftritt, die in SBN61:Cr
vernachléssigbar klein ist.

Fiir ein genaues Verstindnis der optischen Eigenschaften ist die Kenntnis der li-
nearen elektrooptischen Koeffizienten 1y wichtig. Die Koeffizienten ry13 und rsss
wurden fiir undotierte Kristalle fiir A = 514.5nm [43] bzw. A = 632.8 nm [44] und
bei Raumtemperatur interferometrisch bestimmt. Eine holographische Methode
findet man u.a. in [16, 45]. Man erhilt dort ry;3 (Lichtpol. || a) und einen ef-
fektiven elektrooptischen Koeffizienten reg (Lichtpol. || ¢) sowie die Anzahldichte
der photorefraktiven Zentren Neg. Dort werden einzelne Kristalle mit Dotierun-
gen von 0.1 bzw. 0.011 Gew.% CeOy in der Schmelze (0.22 bzw. 0.0245mol% Ce
im Kristall) vermessen. Die Methode basiert auf winkelabhéingigen Messungen
des holographischen Verstirkungsfaktors und wurde in dieser Arbeit {ibernom-
men, um riy3 und reg fiir die oben bereits genannte Serie stark mit Cer dotierter
Kristalle (cce > 0.22mol%) in Abhéngigkeit von der Dotierungskonzentration zu
bestimmen. Das genannte Verfahren wurde im Rahmen dieser Arbeit zu einer
Prozedur erweitert, die bei Kenntnis des Ladungstransports die holographische
Bestimmung aller nicht verschwindenden linearen elektrooptischen Koeffizienten
nach Betrag und Vorzeichen sowie die Bestimmung von N.g gestattet. Hierfiir
wurden zusétzlich Messungen in Reflexionsgeometrie durchgefiihrt. Fiir stark mit
Cer dotierte SBN-Kristalle kann man aufgrund der oben erwidhnten Absenkung
der Phaseniibergangstemperatur, die mit einem starken Anwachsen der Dielek-
trizitdtskonstante bei Raumtemperatur verbunden ist [33], ein signifikantes An-
wachsen der rj bei Raumtemperatur erwarten. Lee et al. berichten iiber ein
solches Verhalten in dem System PbyBa;_NbyOg [46].

Der relaxorartige Phaseniibergang in SBN wurde anhand von temperaturabhingi-
gen Messungen von I' untersucht und mit pyroelektrischen Messungen verglichen.
Die Untersuchung des Phaseniibergangs ist deshalb méglich, weil I' iiber den Aus-
druck fiir den linearen elektrooptischen Koeffizienten direkt proportional zur fer-
roelektrischen Polarisation, also dem Ordnungsparameter des Phaseniibergangs,
ist. Dabei wird diese Proportionalitit von dem Verhalten der Dielektrizitdtskon-
stanten in Abhéngigkeit von der Temperatur iiberlagert. Insbesondere erfolgt eine
Bestimmung der Phaseniibergangstemperaturen T, fiir verschieden starke Ce-
und Cr-Dotierungen aus den Wendepunkten der Verldufe I'(T). Fiir beide Dotie-
rungselemente resultiert bei Erh6hung der Dotierungskonzentration ein linearer
Abfall von T,, bis auf Raumtemperatur. Das ist in SBN61:Ce fiir eine Dotie-
rung von 2.07mol% der Fall, in SBN61:Cr fiir eine Dotierung von 1.0mol%. In
den Verldufen I'(T) fiir SBN61:Ce findet man im Gegensatz zu SBN61:Cr neben
den Wendepunkten noch ein Maximum, das auf die oben erwiihnte Uberlagerung
der Temperaturverliaufe der Dielektrizitdtskonstanten und der ferroelektrischen
Polarisation zu I'(T) zuriickgefiihrt werden konnen.

Aus Messungen des Verstarkungsfaktors I beim Schreiben und des Beugungswir-
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kungsgrades n beim Auslesen eines Hologramms in Abhéngigkeit von einem ex-
ternen elektrischen Feld resultiert, dass die ferroelektrische Polarisation fiir starke
Dotierungen schon bei Raumtemperatur mit vergleichsweise kleinen Feldstéirken
geschaltet werden kann, da eine zunehmende Dotierung sowohl mit Cer als auch
mit Chrom die Phaseniibergangstemperatur bis auf Raumtemperatur absenkt. Im
Rahmen dieser Arbeit wurde zum ersten Mal ein hystereseartiges Verhalten von I'
beim Schreibprozess gemessen, wobei das externe Feld zunéchst entgegengesetzt
zur Richtung der urspriinglichen Polung angelegt wurde. Die durch das &ussere
Feld hervorgerufene Umkehrung der elektrischen Polarisation bewirkt dabei eine
Umkehrung des Energietransfers zwischen den Schreibstrahlen. Hier er6ffnet sich
die Moglichkeit, nicht nur den Einfluss des externen Feldes auf das Hologramm,
also den Beitrag des externen Feldes zum internen Raumladungsfeld, zu unter-
suchen, wie in [47] gezeigt wurde, sondern das eingeschriebene Hologramm zur
Detektion der ferroelektrischen Polarisation zu verwenden. Dafiir muss sicherge-
stellt werden, dass das Hologramm selbst durch das externe Feld nicht beeinflusst
wird. Dies ist der Fall, wenn das Hologramm ohne ein angelegtes Feld und unter
symmetrischem Einfall der Schreibstrahlen geschrieben wird und anschlieffend bei
angelegtem Feld der Beugungswirkungsgrad mit einem schwachen Taststrahl aus-
gelesen wird [48]. Ein simultanes Auslesen mit zwei Taststrahlen, die die Bragg-
Bedingung erfiillen, erlaubt die Bestimmung von Werten des Verstirkungsfaktors
beim Auslesen. Dies ist von Vorteil, da die Methode wegen der Proportionalitit
von I' zur ferroelektrischen Polarisation direkt auf Anderungen der Orientierung
der Polarisation empfindlich ist. Auf dieser Basis werden holographische Messun-
gen vorgestellt, die das mit ferroelektrischen Methoden nachgewiesene dreidimen-
sionale Random-Field Ising-Modell unterstiitzen. Der Vorteil der holographischen
Messmethode besteht darin, dass die Detektion der ferroelektrischen Polarisati-
on in Abhingigkeit von einem externen elektrischen Feld im Gegensatz zu einer
elektrischen Messung im gesamten Kristallvolumen erfolgt, sich also nicht auf
die Detektion von Oberflichenladungen beschrinkt. Der Einfluss dusserer elek-
trischer Felder hat zudem eine Bedeutung fiir Anwendungen. Ein lokales Schalten
der homogen orientierten ferroelektrischen Polarisation kann zu einer Kompen-
sation des periodisch modulierten Raumladungsfeldes durch eine Modulation der
Polarisation fiihren. Dadurch wird das Hologramm elektrisch fixiert [49, 50]. Der
Effekt wird auch in neueren Arbeiten beschrieben [51, 52], hier zeigen sich jedoch
grofle Unterschiede bzgl. der Hohe des Beugungswirkungsgrades der fixierten Ho-
logramme. Der Mechanismus des Fixierprozesses ist bis heute nicht vollstdndig
geklirt. Daher wird fiir die meisten Anwendungen das besser verstandene ther-
mische Fixieren bevorzugt. Weiterhin kann das Material durch gezieltes periodi-
sches Polen fiir die Frequenzverdopplung nutzbar gemacht und optimiert werden
[53, 54]. Dabei wird die Intensitétsabschwichung der frequenzverdoppelten Wel-
le, die sich nach dem Durchlaufen einer bestimmten Weglidnge durch den Kristall
aus einer Phasendifferenz zwischen Grundwelle und frequenzverdoppelter Welle
ergibt, durch die Umkehrung der Polarisationsrichtung teilweise kompensiert.



Kapitel 2

Strontium-Barium-Niobat

2.1 Struktur, Ziichtung und Einbau von Dotie-
rungselementen

Strontium-Barium-Niobat (SryBa; yNbyOg, SBN) kristallisiert in der offenen
Wolfram-Bronze-Struktur. Das System wird in der Literatur zum ersten Mal von
Francombe et al. beschrieben [19]. Die obere Hilfte der Abbildung 2.1 ist [55]
entnommen und gem#f den Verhéltnissen in SBN modifiziert worden. Sie zeigt
schematisch einen Ausschnitt der Struktur in einer Projektion auf die (001) Ebe-
ne. Die Darstellung in [55] geht auf die Arbeiten von Jamieson und Abrahams [56]
sowie von Stephenson [57] an der tetragonalen Bronze BagTisNbgOsq zuriick. Die
Koordination ist in der unteren Hilfte der Abbildung 2.1 verdeutlicht [16, 58|.
Durch die iiber Ecken verkniipften Niob-Sauerstoff-Oktaeder ergeben sich cha-
rakteristische Liicken, in die sowohl Sr?* und Ba?* als auch Dotierungselemente
eingebaut werden kénnen. In die 12-fach koordinierte Liicke vom Typ A baut sich
ausschliefflich Strontium ein. In die 15-fach koordinierte Liicke vom Typ B kénnen
Barium (Typ B1) oder Strontium (Typ B2) eingebaut werden. Betrachtet man
die vollstdndige Summenformel fiir Kristalle der kongruenten Zusammensetzung
mit x = 0.6, Sr3BasNb;(O34, dann stellt man fest, dass die sechs Liicken des Typs
A oder B nur von fiinf Kationen besetzt werden kénnen. Daher bleibt die als B3
gekennzeichnete Liicke in jeder Elementarzelle stets leer, es handelt sich um eine
offene Struktur. Die 9-fach koordinierte Liicke vom Typ C bleibt aufgrund der
Gréfle der beteiligten Ionen ebenfalls leer.

Durch Messungen hoch auflésender Transmissions-Elektronenmikroskopie [59] so-
wie mittels Rontgenbeugungs- [60] und Neutronenstreuexperimenten [61] wurde
eine inkommensurable Modulation der Kristallstruktur gefunden. Kiirzlich durch-
gefiihrte Neutronenbeugungsexperimente [62] und eine Strukturanalyse [63] ge-
ben Hinweise auf den Typ dieser inkommensurablen Struktur.

Die Ziichtung von SryBa; yNbyOg-Kristallen, die in der tetragonalen Wolfram-
Bronze-Struktur kristallisieren, ist fiir 0.25 < x < 0.75 méglich [20]. SBN vollzieht

7



8 KAPITEL 2. STRONTIUM-BARIUM-NIOBAT

12-fach koordinierte 15-fach koordinierte 9-fach koordinierte
Licke Typ A Licke Typ B Licke Typ C
c-Achse c-Achse c-Achse

:Ba ©: leer
:Sr/Ba
:Ieer

Abbildung 2.1: Kristallstruktur der tetragonalen Bronzen am Beispiel von SBN,
Projektion auf (001). Dargestellt ist der Ausschnitt einer Elementarzelle. Der
untere Bildabschnitt verdeutlicht die Koordination der drei charakteristischen
Liicken.

einen Phaseniibergang von der ferroelektrischen, azentrischen Tieftemperatur-
phase (tetragonal, Punktsymmetriegruppe 4mm) in die paraelektrische, zentro-
symmetrische Hochtemperaturphase (tetragonal, Punktsymmetriegruppe %mm)
Die Phaseniibergangstemperatur hingt vom Strontium-/Barium-Verhéltnis ab
[64]. Sie fillt von 250 °C fiir x = 0.25 auf 50 °C fiir x = 0.75 ab. Der Ordnungspa-
rameter des Phaseniibergangs ist die Spontanpolarisation Pg. Bereiche mit dersel-
ben Orientierung der Spontanpolarisation werden als ferroelektrische Doménen
bezeichnet. Da die Spontanpolarisation in SBN nur zwei Orientierungen anneh-
men kann, kommen in der ferroelektrischen Tieftemperaturphase ausschliefllich
perfekte 180°-Doménen vor [65].

Die Serien der mit Cer und Chrom dotierten SBN-Kristalle der kongruenten Zu-
sammensetzung wurden von R. Pankrath im Kristallziichtungslabor der Uni-
versitdt Osnabriick hergestellt. Die Ziichtung erfolgt mittels der Czochralski-
Methode bei Temperaturen von etwa 1480 °C mit einer Widerstandsheizung und
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langsamen Ziehraten von etwa 0.8 mm/h. Die entsprechenden Oxide, CeOy und
Cry03, wurden jeweils in die Schmelze gegeben. Der mit Rhodium dotierte Kri-
stall wurde ebenfalls von R. Pankrath geziichtet. Die mit Thullium oder Co-
balt dotierten Kristalle der kongruenten Zusammensetzung wurden von L. Ivleva
(Russische Akademie der Wissenschaften, Moskau) hergestellt.

Fiir die systematische Untersuchung einer ganzen Serie von unterschiedlich stark
dotierten Kristallen eines Dotierungselements (Cer oder Chrom) ist es wich-
tig, die Reinheit der Kristalle, die tatsdchlich im Kristall vorliegende Dotie-
rungskonzentration und den Gitterplatz des Dotierungselements zu kennen. Dies
spielt eine entscheidende Rolle bei der Identifikation der photorefraktiven Zen-
tren und des Ladungstransportmodells. Zu diesem Zweck wurden die Kristal-
le einer Neutronenaktivierungs- (INAA) und einer Rontgenfluoreszenzanalyse
(XRF) unterzogen. Dabei wurden die Konzentrationen sowohl der Komponenten
Strontium, Barium und Niob als auch der Dotierungselemente Cer und Chrom
und von Spurenelementen, die mit den genannten Elementen oder wihrend des
Ziichtungsprozesses in den Kristall eingebaut werden, bestimmt. Die Ergebnisse
fiir SBN61:Ce sind in [32], diejenigen fiir SBN61:Cr in [66] verdffentlicht. Dabei
wird Cer off-center auf einem Sr-Platz und Chrom auf einem Nb-Platz in den
Kristall eingebaut. Die Messverfahren und -ergebnisse werden beispielhaft fiir
SBN61:Cr in dem Kapitel 5.1 erldutert und vorgestellt.

2.2 Verwendete Proben

e le

Y a
'l

Abbildung 2.2: Orientierung der Priparate mit einem Schnitt parallel bzw. senk-
recht zur kristallographischen c-Achse bzgl. des kristallographischen Achsensy-
stems (a,b,c).

In den Tabellen 2.1 und 2.2 sind die in dieser Arbeit untersuchten Ce- und Cr-
dotierten Kristalle angegeben. In der linken Spalte steht die Originalbezeichnung
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Bezeichnung | Schnitt Dotierung Dotierung | Dicke d
(Schmelze) (Kristall)

[Gew.%] CeOy | [mol%] Ce | [mm]
SBN-67.1 e 0 0 0.772
SBN-60 Il 0.01 0.022 1.085
SBN-27.3.1 e 0.2 0.40 2.037
SBN-28.3.1 e 1.090
SBN-29.142 | |c 0.680
SBN-20201 | lc 04 066 5795
SBN-29.13 lc 1.072
SBN-305.1.1] Jc 1.005

. 1.1

SBN-305.1.1| e 08 5 [0.490
SBN32.1.11| | 1.6 2.07 0.700

Tabelle 2.1: Auflistung der in dieser Arbeit untersuchten Ce-dotierten Kristall-
praparate.

des Ziichters. Die hier gemachte Angabe zur Dotierungskonzentration bezieht sich
auf den Wert in der Schmelze. Bei den Cr-dotierten Kristallen ist die Konzentra-
tionsangabe bzgl. Niob gegeben, nicht bzgl. der gesamten Verbindung SBN. Die
tatséchlich im Kristall vorliegenden Konzentrationen wurden fiir die Ce- und Cr-
dotierten Proben mittels Neutronenaktivierungsanalyse (INAA) bzw. Rontgen-
fluoreszenzanalyse (RFA) bestimmt [32, 66] (Kap. 5.1). Diese Angaben stehen in
der zweiten Spalte. In der dritten Spalte steht die Dicke. In dieser Arbeit wurden
als Kristallpraparate ausschliefllich Schnitte parallel bzw. senkrecht zur polaren
c-Achse verwendet. Zur besseren Orientierung sind die geometrischen Verhéltnis-
se der Préparate zu den Kristallachsen in der Abbildung 2.2 dargestellt. Im Fall
eines Schnittes parallel zur c-Achse wird die Dicke entlang der b-Achse, im Fall
eines Schnittes senkrecht zur c-Achse entlang der c-Achse der Probe gemessen.
AuBlerdem wurden noch einzelne mit Rhodium, Thullium oder Cobalt dotierte
SBN-Kristalle untersucht:

e Ein mit 12000 ppm Rh/Nb dotierter Kristall der Dicke 0.985 mm (Bezeich-
nung SBN-96.3.1).

e Ein mit 2.0 Gew.% (0.69 mol%) Tm,O;3 dotierter Kristall der Dicke 1.0 mm.

e Zwei mit 0.002 Gew.% (0.0047mol%) Co20;3 dotierte Kristalle der Dicken
1.358 bzw. 6.0 mm.

e Ein mit 0.01 Gew.% (0.016mol%) Co3zO4 dotierter Kristall der Dicke
2.123 mm.
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Bezeichnung | Schnitt | Dotierung | Dotierung | Dicke d
(Schmelze) | (Kristall)

[ppm] Cr/Nb | [mol%] Cr | [mm]
SBN-43b.7.1 Il 250 0.055 1.410
SBN-46.7.1 Il 2.155
SBN-46.11.2.1 IS 500 0.11 1.015
SBN-49.4.2 Il 750 0.17 0.895
SBN-53.3.1 Il 1000 0.22 0.680
SBN-55.2.1 llc 1.095
SBN-55.5.2 I|c 1500 036 1.530
SBN-56.2.1 Il 2000 0.51 1.180
SBN-58.2.3 l|c 3000 0.70 1.260

Tabelle 2.2: Auflistung der in dieser Arbeit untersuchten Cr-dotierten Kristall-
praparate.

Bei den Priaparaten handelte es sich ausschliellich um Schnitte parallel zur kristal-
lographischen c-Achse. Die im Kristall vorliegenden Dotierungskonzentrationen
sind nicht bekannt.
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Kapitel 3

Theoretische Grundlagen

3.1 Schreiben holographischer Gitter

In der vorliegenden Arbeit werden die physikalischen Eigenschaften von Stronti-
um-Barium-Niobat Einkristallen mittels der holographischen Zweistrahlkopplung
untersucht. Dabei wird die durch die Interferenz der beiden kohérenten Schreib-
wellen erzeugte Intensitdtsmodulation in eine Modulation des Brechungsindex
umgesetzt (Abb. 3.1). Die geometrischen Verhéltnisse sind in der Abbildung 3.2
dargestellt. Die zu Grunde liegende Theorie wird im Folgenden vorgestellt.

Die beiden zueinander kohirenten Schreibwellen, die durch ihre elektrischen Feld-
vektoren gegeben sind, werden als ebene Wellen angesetzt:

Er(T,t) = Eg - Pr - expli(wt — KgT)] (3.1)

Es(T,t) = Eg - Ps - expli(wt — ksT)] (3.2)

mit den komplexen Amplituden Eg und Eg, den reellen Einheitsvektoren pgr und
Ds, die die Polarisationsebenen der beiden Wellen festlegen, der Frequenz w und
den Wellenvektoren ER und 125. Die aus der Interferenz der beiden Wellen resul-
tierende Intensitdtsverteilung erhélt man durch Bildung des Betragsquadrates:

(%) = |Er(Tt) + E(T1))> =1+ [1 + m - cos(KT)] (3.3)

mit der gesamten einfallenden Intensitdt I = Iz + Is und den reellen Amplitu-
den Iz = |[Eg|? und Ig = |Eg|?. Der Modulationsgrad m ist die Amplitude des
Interferenzmusters und ein Maf fiir dessen Kontrast:

2. In T 2R
m = Tl -cos(Y) = o1 cos(Y). (3.4)

T ist der Winkel, den die Polarisationsebenen der beiden Wellen miteinander ein-
schlieflen, 5y = Igr/Ig ist das Intensitétsverhiltnis der Schreibwellen. Man erhilt
den maximalen Kontrast fiir 5y = 1 und T = 0°, also parallel polarisierte Wellen.

13
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A Intensitatsmodulation

Modulation der Ladungsdichte
P2 [0 OO0 VOO0 00 |
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Modulation des Brechungsindex
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Abbildung 3.1: Photorefraktiver Effekt. Schematische Darstellung des lichtindu-
zierten Ladungstransports.

In dieser Arbeit werden ausschlieflich parallel polarisierte Schreibwellen betrach-
tet. Fiir den Gittervektor K des Hologramms gilt:

K = kg — k. (3.5)

Die Raumfrequenz |K| = K und die Gitterperiode A hingen folgendermafien zu-
sammen:

A~ 2r A _ A

K 2-sin(f)  2-neg-sin(6)

Dabei ist A die Wellenléinge, 6 der Einfallswinkel der Schreibstrahlen (Bragg-

Winkel) und neg ein effektiver Brechungsindex. Der Index i bezeichnet die Situa-
tion sm Kristall.

Die Intensitdtsmodulation erzeugt beleuchtete und unbeleuchtete Bereiche im

Kristall. In den beleuchteten Bereichen des Kristalls konnen Ladungstriger aus

(3.6)
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Z||lc

Abbildung 3.2: Photorefraktiver Effekt. Intensitdtsmodulation durch Interferenz
der Schreibwellen und resultierende Modulation des Brechungsindex.

einem photorefraktiven Zentrum heraus angeregt werden. Im Fall von SBN61:Ce
sind die dominierenden Ladungstriger Elektronen [16], ein photorefraktives Zen-
trum ist Ce®*/4* [67]. Im Leitungsband des Festkorpers sind die Elektronen be-
weglich und koénnen durch die Ladungstransportmechanismen Drift, Diffusion
und volumenphotovoltaischer Effekt wandern, bevor sie in den unbeleuchteten
Bereichen eingefangen werden. Es entsteht eine Modulation der Stromdichte, die
zu einer Ladungsumverteilung fiihrt. Die resultierende Modulation der Ladungs-
dichte verursacht gem#fl der Poisson-Beziehung eine Modulation des elektrischen
Feldes, des internen Raumladungsfeldes Eg. (mittlerer Abschnitt von Abbildung
3.1). Das Raumladungsfeld koppelt in photorefraktiven elektrooptischen Mate-
rialien an den effektiven linearen elektrooptischen Koeffizienten r.g des Materials
und moduliert den Brechungsindex (unterer Abschnitt von Abbildung 3.1) gemé&f

n(f) = ng + An - cos(K - T — ®) (3.7)
mit dem mittleren Brechungsindex ng und der Amplitude
1
An = Eh n2s - Teg - Bge. (3.8)

Im Allgemeinen ist die Modulation des Brechungsindex gegeniiber der Intensitéts-
modulation um @ phasenverschoben, fiir reine Diffusionseffekte genau um 7/2.
Dies ist in SBN61:Ce der Fall [68]. Fiir dicke Hologramme liegt die Modulation
des Brechungsindex im gesamten Kristallvolumen vor und wird als elementares
Volumenphasenhologramm bezeichnet. Ein Auswahlkriterium fiir das Vorliegen
eines dicken Hologramms findet man in [69, 70]:

1’10.4/\2 p_A2~Il0'An

Wihrend des Schreibprozesses findet eine Zweistrahlkopplung statt, die im Fol-
genden erldutert wird.

10 (3.9)
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3.1.1 Zweistrahlkopplung, holographischer Verstirkungs-
faktor I

Die theoretische Beschreibung der Zweistrahlkopplung gelingt mit der Theorie
der gekoppelten Wellen [71]. Die Situation ist in der Abbildung 3.3 dargestellt.
Wiéhrend das Hologramm durch die Interferenz von Referenz- und Signalwelle

z|lc

Abbildung 3.3: Zweistrahlkopplung in einer Transmissionsgeometrie. Die Gréfien
Ig; bzw. Ig; sind die transmittierten Intensitéten des Referenz- bzw. Signalstrahls,
Irq bzw. Isq die entsprechenden abgebeugten Intensititen.

auf der Grundlage des elektrooptischen Effektes geschrieben wird, wie zuvor dar-
gestellt, werden die beiden Schreibwellen an dem entstehenden holographischen
Gitter abgebeugt. Dadurch iiberlagern sich die transmittierte Referenzwelle und
die abgebeugte Signalwelle und entsprechend die transmittierte Signalwelle und
die abgebeugte Referenzwelle. Aufgrund der Bragg-Bedingung verlaufen beide
Wellen kollinear. Daher kénnen jeweils die transmittierten und die abgebeugten
Wellen miteinander interferieren. Es kommt zu einem Energieiibertrag zwischen
Referenz- und Signalwelle, der in der Verstirkung einer der beiden Wellen resul-
tiert. Im Fall der in der Abbildung 3.3 dargestellten Orientierung der c-Achse
und Elektronenleitung wird die Signalwelle verstirkt und die Referenzwelle ent-
sprechend abgeschwiicht. Wird die Intensitdt der Referenzwelle gegeniiber der
Intensitdt der Signalwelle sehr grofl gewihlt, d.h. ist der Modulationsgrad des
Lichtinterferenzmusters sehr klein, dann erfolgt der Verstdrkungsprozess ohne
signifikanten Intensitdtsverlust der Referenzwelle. Man spricht dann von einer
Kleinsignalverstiarkung. Die Referenzwelle wird dann auch Pumpwelle genannt.
Hinter dem Kristall werden die transmittierten Intensititen Ic; der Signalwelle
bzw. Ico der Referenzwelle gemessen, die aus der Interferenz resultieren.

Fiir die quantitative Beschreibung der Zweistrahlkopplung werden die Referenz-
und die Signalwelle, die durch ihre elektrischen Feldvektoren ER,S(F, t) gegeben
sind, als ebene Wellen angesetzt (Gl. (3.1), (3.2)) und nur die Komponenten in
y-Richtung &£ (v, t) =: Er;s betrachtet (Abb. 3.2, 3.3). Unter Beriicksichtigung
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der Gleichung (3.7) fiir die Modulation des Brechungsindex wird die foldende
Wellengleichung fiir die Summe & = Eg + &5 gelost:

2 w? 2

Die Intensitdten der Wellen erhélt man wie im Kapitel 4.1 beschrieben durch
die Bildung des Betragsquadrates ihrer komplexen Amplituden. Bei der Zwei-
strahlkopplung kénnen sowohl die Amplituden als auch die Phasen beider Wel-
len koppeln. Fiir die in der Abbildung 3.3 dargestellte Transmissionsgeometrie
erhédlt man folgendes System von gekoppelten Differentialgleichungen, die die
Amplituden- bzw. Phasenkopplung beschreiben:

d TrZIs
—T r — o, 3.11
dy R IR+IS s ( )
d TrZs
—ZIs=T- — o 3.12
ol 7.+ L (3.12)
und d I
—Pp =T > 3.13
dy In + Ts (3:13)
d Ir
—VU¥s=B 3.14
o ¥s T+ T, (3.14)
mit den Kopplungskonstanten
47 - An
= ——— -sin(® 3.15
A - cos(6) sin(®) (3.15)
27 - An
= — . D). 3.16
A - cos(6;) cos(®) (3.16)

Die Ausdriicke fiir die Kopplungskonstanten resultieren aus der Gleichung fiir die
Modulation des Brechungsindex (3.7) und den Komponenten der Wellenvekto-
ren kg und kg in y-Richtung (Abb. 3.2), die in den Ansatz fiir die gekoppelten
Wellengleichungen eingehen. Fiir die Situation #m Medium gilt:

2
ks = kY = K - cos(6) = - - mo - cos(8). (3.17)

Die Losungen fiir die Intensitéiten Zg(y) und Zs(y) lauten:

Toly) = T g s - exp(—o) (3.18)
L) =Ts — 5P (). (3.19)

1+ By Texp(Ty)
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Es sei daran erinnert, dass 8y = Ig/Is das Verhéltnis der einfallenden Intensitéten
ist. Man beachte, dass Ig; = Zs(d) bzw. Iy = Zr(d). Die Kopplungskonstante
[' ist der holographische Verstirkungsfaktor und liefert ein quantitatives Maf
fiir den holographischen Verstirkungsprozess. Geméfl Formel (3.19) liegt netto
eine Verstirkung der Signalwelle vor, wenn I' > 0 (fiir die in der Abbildung 3.3
gegebene Orientierung der c-Achse und Elektronenleitung ist das der Fall) und
wenn [' gréfler als der optische Absorptionskoeffizient « ist: I' > «. Dividiert
man Gleichung (3.19) durch Gleichung (3.18) und setzt y = d ein, dann erhilt
man einen Ausdruck, der die Berechnung von I' aus den gemessenen Intensitéiten
gestattet:
1 e Ir

F—d-ln<IS .Icz)' (3.20)
Bei der Normierung von I¢; und I¢s auf die transmittierten statt die einfallenden
Intensititen betrachtet man die Situation zu Beginn des Schreibprozesses. Dann
gilt Ig - exp(—ad) = Iy und Ig - exp(—ad) = Is; wegen Izrq = 0 = Isq (Abb. 3.3).
Auf diese Weise erhélt man den folgenden, von der optischen Absorption explizit
unabhéngigen Ausdruck, der in dieser Arbeit ausschlieflich verwendet wird:

1 Ici Igs
r:—-ln(—-—). 3.21
d Igy Ico (3:21)

Da die Intensititen Zg(y) und Zs(y) bekannt sind, kann man die Phasen Uy und
Wg durch direkte Integration bestimmen. Die Losungen lauten

() - W (0) =~ -n (5T, (322
Ts(y) — Us(0) = ? ‘In (1 E ﬁi ;ﬁ)—ry)) . (3.23)

Man sieht insbesondere, dass die Phasenverschiebungen von der optischen Ab-
sorption unabhéngig sind.

Im Fall einer Reflexionsgeometrie (Abb. 3.4) erhiilt man einen zu (3.11) und (3.12)
bzw. (3.13) und (3.14) analogen Satz von Gleichungen mit dem Unterschied, dass
die rechten Seiten der Gleichungen fiir die Signalwelle ein negatives Vorzeichen
an Stelle eines positiven aufweisen. Die Definition der Kopplungskonstanten (GI.
(3.15) und (3.16)) bleibt unveréndert. Eine Losung in geschlossener Form erhilt
man hier nur fiir den verlustfreien Fall o = 0 [71]. Diese Losung entspricht formal
der Losung im Fall einer Transmissionsgeometrie (Gl. (3.18) und (3.19) mit a =
0). Beriicksichtigt man die optische Absorption im gesamten Kristallvolumen,
dann konnen die Gleichungen fiir die Amplitudenkopplung nur numerisch gelost
werden. Fiir o < |['| erhélt man in guter Niherung

Ti(y) =Zz~"(y) - exp(—ay) (3.24)
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Abbildung 3.4: Zweistrahlkopplung in einer Reflexionsgeometrie. Die in der
Skizze dargestellten Einfallswinkel hingen mit den Bragg-Winkeln iiber
Ors + Ors = (7/2) zusammen.

I§(y) =I5 (y) - exp(aly — d)). (3.25)

Die mit dem Index (o = 0) gekennzeichneten Losungen sind die Losungen fiir den
verlustfreien Fall. Fiir y = d entsprechen die Lésungen formal den Ausdriicken,
die fiir die Transmissionsgeometrie abgeleitet wurden (Gl. (3.18) und (3.19)). Die
vollstindigen numerischen Lésungen findet man in der theoretischen Arbeit von
Ja [72]. Eine theoretische Betrachtung, die im Wesentlichen auf der Arbeit von
Ja basiert, sowie die Anwendung der Theorie auf Rh-dotiertes SBN61 findet man
bei Ewbank et al. [73].

In dem folgenden Kapitel 3.2 werden das Ein-Zentren, Zwei-Zentren und Drei-
Valenzen Modell fiir den lichtinduzierten Ladungstransport vorgestellt. Der In-
halt dieses Kapitels ist im Wesentlichen der Referenz [74] entnommen. In diesem
Rahmen werden die Stromdichte und das Raumladungsfeld erldutert. Der lineare
elektrooptische Koeffizient wird im Kapitel 3.3 behandelt.

3.2 Ladungstransportmodelle und Raumladungs-
feld

3.2.1 Die Stromdichte

Der Ladungstransport der Elektronen im Leitungsband kann durch die Drift, die
Diffusion und den volumenphotovoltaischen Effekt erfolgen. Dementsprechend ist
die gesamte Stromdichte die Summe der einzelnen Beitrége:

T = Javits + Jaift + Tph- (3.26)
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Der Drift-Strom resultiert aus der Coulomb-Wechselwirkung der Elektronen mit
einem elektrischen Feld und wird durch das Ohmsche Gesetz beschrieben:

Jurire = OF, (3.27)

& =e- fiNe. (3.28)

Dabei ist & der Leitfihigkeitstensor, E das elektrisches Feld, ji, der Mobilitatsten-
sor und N, die Dichte der Elektronen im Leitungsband. Im Allgemeinen ist die
Beweglichkeit der Elektronen fiir eine Wanderung in unterschiedliche Richtungen
im Kristall verschieden. Das elektrische Feld E enthilt im Wesentlichen drei Bei-
trage, das Raumladungsfeld ESC, ein extern angelegtes elektrisches Feld Eo und
das pyroelektrische Feld Epyro. Das Raumladungsfeld hat seinen Ursprung in den
umverteilten Elektronen, wie eingangs beschrieben, und das Feld E, kann von
auflen eingestellt werden. Pyroelektrische Felder entstehen in ferroelektrischen
Kristallen aufgrund einer Anderung der Spontanpolarisation infolge einer Auf-
heizung der Kristalle durch Lichtabsorption. Der Einfluss des pyroelektrischen
Effekts macht sich in holographischen Experimenten jedoch nur bei sehr hohen
Lichtintensititen (I > 10* Wem™2) bemerkbar [75] und wird deshalb hier ausge-
schlossen.

Eine inhomogene Beleuchtung verursacht rdumlich variierende Konzentrationen
freier Ladungstriger, wodurch Diffusions-Strome entstehen:

Juir = e DVN,, (3.29)

~ kgT
D==""j. (3.30)
e
Dabei ist D der Diffusionstensor.
Volumenphotovoltaische Strome sind typisch fiir nicht zentrosymmetrische Kri-

stalle und werden folgendermaflen beschrieben [76, 77, 78, 79]:

. 1 .
(Johv )i = §(ﬁijkEj Ex + k.k.) (3.31)

mit dem volumenphotovoltaischen Tensor S und den Komponenten E;, Ey des
Lichtwellenfeldes. Der Stern bedeutet komplexe Konjugation von E;, der kom-
plex konjugierte Ausdruck des ersten Summanden (k.k.) wird gebildet, um einen
reellen Strom zu gewihrleisten.

Ferner muss fiir alle Ladungstransportmodelle die Poisson- und die Kontinuitéts-
gleichung erfiillt sein:

V(¢E) = 2, (3.32)
€o
Vi+p=0 (3.33)

mit dem Dielektrizititstensor ¢ und der Ladungsdichte p.
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3.2.2 Adiabatische Niherung

Eine empirische Abschitzung der Dichte Ne = o/ (e - o) der freien Elektronen im
Leitungsband mit typischen Werten fiir die Leitfdhigkeit o und die Beweglichkeit
e ergibt, dass N, fiir eine Dauerstrich-Beleuchtung sehr viel kleiner ist als die
Konzentration der photorefraktiven Zentren und daher vernachléssigbar ist. Dies
gilt nicht fiir die Beleuchtung mit Licht-Pulsen, die kiirzer als Nanosekunden sind.
Eine Ausnahme bilden hier die Kristalle des Sillenit-Typs (z.B. Bi;2SiOg), die
eine so grofle Photoleitfihigkeit besitzen, dass auch fiir Licht-Pulse im Bereich
von Nanosekunden die Dichte N, nicht vernachléssigbar ist.

Die Ladungsdichte kann im Fall von Elektronenleitung folgendermaflen geschrie-

ben werden:
p=—e-(Ne+ Ny —No) (3.34)

wobei N, die Konzentration der in den photorefraktiven Zentren gefangenen
Elektronen ist und N, die Konzentration von unbeweglichen Kompensationsla-
dungen, die die Ladungsneutralitit gewéhrleisten. In der Kontinuitétsgleichung
(3.33) tritt die Zeitableitung p auf. Dies erfordert einen Vergleich zwischen N,
und N,;, wobei N, = 0. Das Anschalten des Lichts ergibt zuniichst ein schnel-
les Anwachsen von N,, das fiir Kristalle des Typs der Wolfram-Bronzen (z.B.
SBN) im Bereich von Nanosekunden liegt. Danach dndern sich N, und N, auf
derselben Zeitskala. Fiir eine konstante Lichtintensitédt resultieren alle weiteren
Vergrolerungen oder Verkleinerungen von N, ausschliellich von den sich &ndern-
den Konzentrationen der photorefraktiven Zentren. Wegen N, < N, kann Ne in
p ebenfalls vernachlissigt werden. Dies ist die sogenannte adiabatische Niaherung.

3.2.3 Ein-Zentren-Modell

Das Ein-Zentren Modell ist bereits in den siebziger Jahren des 20. Jahrhunderts
entwickelt worden und damit das am l&ngsten und besten bekannte Ladungstrans-
portmodell. Die Vorhersagen des Modells sind in sehr guter Ubereinstimmung mit
den Ergebnissen der Untersuchungen an Fe- und Cu-dotiertem Lithiumniobat bei
Dauerstrich-Beleuchtung.

Die Abbildung 3.5 zeigt eine schematische Darstellung des Ein-Zentren Modells
im Bandermodell des Festkorpers. Elektronen kénnen durch die Bestrahlung mit
Licht oder thermisch von C~ in das Leitungsband angeregt werden, dadurch
entsteht C°. Die thermische Anregung ist dabei nur fiir eine flache Storstelle
relevant. Die freien Elektronen kénnen nach Wanderung an anderer Stelle mit
leeren Storstellen C° rekombinieren. Die Ratengleichung fiir diesen Prozess erhilt
man aus der Bilanz von Anregung aus C~ und Rekombination mit C°:

dN~

T:—(ﬁ—f-q-S-I)N_-H'NO'Ne, (3.35)

N =N+ N, (3.36)
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Abbildung 3.5: Ein-Zentren Modell. Schematische Darstellung im Bandermodell.

Npr = N7, (3.37)

Dabei sind N~ und N° die Konzentrationen der Zentren C~ und C°, 3 ist die
thermische Erzeugungsrate, q der Wirkungsgrad fiir die Anregung eines Elektrons
nach Absorption eines Photons, S der Wirkungsquerschnitt fiir die Absorption
eines Photons, I die Lichtintensitéit in [Photonen/(m?s)], r der Rekombinations-
koeffizient, N, die Konzentration von Elektronen im Leitungsband und N die
gesamte Konzentration der photorefraktiven Zentren.
Im Fall der homogenen Beleuchtung ist die Photoleitfihigkeit (Gl. (3.28)) im
Séttigungszustand, d.h. fiir AN~ /dt = 0, gegeben durch
Uze.ue.Ne:e.ue.M.%, (3.38)
Fiir eine vernachlidssigbare thermische Anregung, d.h. § < q-S- I, wichst die
Photoleitfahigkeit also linear mit der Lichtintensitdt an und ist proportional zu
dem Verhiltnis der Konzentrationen gefiillter und leerer Storstellen.
Die lichtinduzierte Absorption ergibt sich unter Beachtung von o= S-N wie
folgt:

ai=al)—a(l=0)=[S" " N+S" - (N"—AN7)] =S -N = (S°-S7)- AN".
(3.39)

Wegen N, < N, und wegen der adiabatischen Ndherung ist AN~ < 1 und ent-

sprechend aj; < 1. D.h. im Rahmen des Ein-Zentren Modells wird keine lichtin-

duzierte Absorption beobachtet.

Im Fall von inhomogener Beleuchtung wird die Amplitude des Raumladungsfel-

des, dessen Betrag und Phase sowie die Zeitkonstante fiir den Aufbau und Zerfall

des Raumladungsfeldes berechnet.

Eine Differentialgleichung, die die zeitliche Entwicklung der Amplitude des Raum-

ladungsfeldes beschreibt, ist [80]

Tsc - Esc(l) + Esc(l) = —m - Eef. (3.40)

Die Amplitude Ey. des Raumladungsfeldes strebt mit der Zeitkonstanten 7y, den
Sattigungswert Eeg an. Hier wurden alle ortsabhingigen verénderlichen Gréfien
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in Fourierreihen der Raumfrequenz K = |K| entwickelt und nach dem ersten peri-
odischen Glied abgebrochen sowie Effekte hoherer Ordnungen unter der Annah-
me eines kleinen Modulationsgrades m des Interferenzmusters vernachléssigt [80].
Fiir den Fall, dass nur Elektronen am Ladungstransport beteiligt sind, ergibt sich
im Séttigungszustand:

—m - [Roc(I) - Eog + Epny + 1+ Roc(I) - Eq]

Eg—iEg _ iEphy
1 Bt~ e

Esc(l) =-m-Eg = (341)

Eine Umformung dieses Ausdrucks ergibt fiir den Real- und den Imaginérteil von
Esc(l)

~(Roe * Eo + Ep) + (3¢ — ) EpnoEa

q

2
Eq 2 E Ephv

R(Egory) = m - (3.42)

E? E2
phv . 2d Roc 1.
£ + Roc- 5t + <E; + E) EoEphy

2 2
(1+8) + (B + )
(3.43)

Daraus kann geméf der bekannten Beziehung |E1)| = \/%Z(Esc(l)) + 32(Ese(1))
der Betrag des Raumladungsfeldes bestimmt werden. Die Phase ergibt sich aus

EZ
Roc'Ed+Roc'E_Z+

S(Esc(ty) _ Roc Baly(Bq + Ba) + (EoEq + EpnBq) (Roc - Eo + Eph)

tan(®) =

R(Escqy) EpnvEy(Eq — Ea) — Roc - Eq(EoE; + EpnvEq)
(3.44)
Die in den Gleichungen auftretenden Groflen sind ein Reduktionsfaktor
Rope =1 — —4 (3.45)
Oph

ein externes elektrisches Feld E,, das photovoltaische Feld
Ephy = —, (3.46)

das Diffusionsfeld

-K (3.47)
und die Felder, die die Begrenzung des Raumladungsfeldes beriicksichtigen:

e 1
E, = — = - N, 3.48
d eg K ft ( )
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, e 1
E, = o K N™. (3.49)
Die Raumladungsfeldbegrenzung wird im weiteren Verlauf des Kapitels noch
ausfiihrlich am Beispiel der Diffusion als dominierendem Ladungstransportme-
chanismus erlidutert. Die effektive Anzahldichte der photorefraktiven Zentren ist
gegeben durch

Net = 1 Ly 3.50

eﬂ_(N+N°> (3:50)

mit den Konzentrationen der photorefraktiven Zentren N~ und N°. Die Groflen
o4 und oy, sind die Dunkelleitféhigkeit und die Photoleitfahigkeit, 3 ist die Kom-
ponente des photovoltaischen Tensors, d.h. 8 = fs33 (Lichtpol. || ¢) bzw. § = B33
(Lichtpol. || a), T die absolute Temperatur und e die Komponente €33 des Dielek-
trizitdtstensors. Der Reduktionsfaktor R,. beriicksichtigt, dass der Modulations-
grad m des Lichtinterferenzmusters im Fall einer hohen Dunkelleitfihigkeit nicht
vollsténdig wirksam wird. Da fiir die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Pro-
ben stets o4 < opy gilt, wird im Folgenden R,. = 1 gesetzt. Das Auftreten von
sowohl Elektronen- als auch Locherleitung reduziert das Raumladungsfeld, dies
kann durch einen weiteren Reduktionsfaktor Re, beriicksichtigt werden [81, 82].
Da, wie bereits erwédhnt, im Falle von SBN61:Ce die Elektronenleitung dominiert,
wird Re, = 1 gesetzt.
Es ist zu bemerken, dass der Fall ® = 7/2 gerade fiir E; = 0 und Ep, = 0 vorliegt.
In diesem Fall wirkt sich eine Raumladungsfeldbegrenzung, d.h. der Einfluss der
Felder E, bzw. E; also nicht auf ® aus. In der Abbildung 3.6 ist die Abhingigkeit
von ¢ von einem externen elektrischen Feld fiir Ey,, = 0 und fiir vier Werte von
Eq o< Neg dargestellt. Folgende Parameter wurden fest gewéhlt: T = 298.15 K,
K =67920cm™! (# =20°, A = 632.8nm) und €33 = 1700. Man erkennt, dass der
Verlauf ®(Eg) ein Minimum ausbildet. Fiir limg, ,, nidhert sich ® asymptotisch
dem Wert 90°. Mit steigenden Werten von E, bzw. N¢g, d.h. wachsender Raum-
ladungsfeldbegrenzung, préigt sich das Minimum stérker aus und verschiebt sich
zu grofleren Feldstérken. In dem Kapitel 3.10 wird fiir Eg # 0 gezeigt, dass ein
holographisches Gitter, das ohne angelegtes externes Feld geschrieben wurde,
nicht signifikant beeinflusst wird, wenn ein externes elektrisches Feld wéhrend
des Auslesens angelegt wird.
Der Aufbau und der Zerfall des Raumladungsfeldes sind monoexponentiell mit
der Zeitkonstante [80]

(1 + Baribo)

M

Tse = T™ - R - (3.51)
|1+ Bagita — 2|
q

mit .
-N° 1 1
=!I —= (3.52)

E =
. He K Me*Tr - K
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Abbildung 3.6: Phasenverschiebung ® zwischen der Modulation des Raumla-
dungsfeldes und der Intensitdtsmodulation in Abhéngigkeit von einem externen
elektrischen Feld fiir vier verschiedene Werte des raumladungsbegrenzenden Fel-
des Eq o< Neg.

und der dielektrischen Relaxationszeit oder Maxwell-Zeit
€€
= —. 3.53

™= (3.53)
Dabei ist r der Rekombinationskoeffizient und u. - 7r das Produkt aus der Be-
weglichkeit und der Rekombinationszeit der Elektronen.
Beriicksichtigt man nur die Diffusion als Ladungstransportmechanismus, so erhélt
man fiir die Amplitude des Raumladungsfeldes

. 1 L. . kg-T K oL
Esc(l):_l.m.Ed.ﬁ.(es.eR):_l.m_<Be )_ K 2.(es-eR)
( * Eq) 1+ (K_o)
(3.54)
und fiir die Zeitkonstante )
1+ (&)
Tee = TM Kd 5 (3.55)
1+ ()
mit der inversen Debye-Abschirmlinge [82]
Ne
Ky=e-y/— (3.56)
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Abbildung 3.7: Diffusionsfeld E4, raumladungsbegrenzendes Feld E; und resul-
tierendes Raumladungsfeld Eg. in Abhéingigkeit vom Betrag K des Gittervektors.
Die Abszisse ist in Einheiten von 27 und einem reziprokem Mafistab skaliert, so
dass direkt die Gitterkonstante A = 27 /K abgelesen werden kann.

und dem Kehrwert der Diffusionsldnge

e
Ky= /| ———. .
=TT (3.57)

In der Gleichung 3.54 wurde noch das Produkt der Einheitsvektoren, die die Po-
larisationsrichtung der Lichtwellen festlegen, (€s - €r), beriicksichtigt. Dieses ist
gleich 1 im Fall einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse
und ist gleich cos(26;) im Fall einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographi-
schen c-Achse. Es sei daran erinnert, dass das Diffusionsfeld der Imaginérteil der
Amplitude des Raumladungsfeldes ist und damit um 7/2 gegeniiber der Inten-
sitdtsmodulation phasenverschoben ist.

Das Raumladungs-, das Diffusions- und das raumladungsbegrenzende Feld wurde
theoretisch mit den Werten Neg = 1.6 - 1017 cm 3 [45], A = 632.8 nm, €33 = 1700
(Tabelle 5.3) und T = 298.15 K berechnet. Die Abbildung 3.7 zeigt diese charak-
teristischen Felder in Abhéngigkeit vom Betrag K des Gittervektors in Einheiten
von 271 und einem reziproken Mafistab. Auf diese Weise kann direkt die Gitter-
konstante A abgelesen werden. Bei einem bestimmten Wert von K besitzt Eg.
ein Maximum, hier etwa bei K = 8.1 um~!. Bei diesem Wert entspricht das
Diffusionsfeld gerade dem raumladungsbegrenzenden Feld, das fiir die Anzahl
von Neg beweglichen Ladungstrigern im Kristall erreicht wird. Dieses maximale



3.2. LADUNGSTRANSPORTMODELLE UND RAUMLADUNGSFELD 27

Raumladungsfeld liegt bei einer Gitterkonstanten A vor, die gerade der Debye-
Abschirmléinge Lo = 1/Kj entspricht. Fiir gréfere Gitterkonstanten, also kleinere
Bragg-Winkel, wird das Diffusionsfeld vollstéindig als Raumladungsfeld aufge-
baut. Bei kleineren Gitterkonstanten, also bei grofieren Bragg-Winkeln, wird das
Raumladungsfeld teilweise abgeschirmt. Das fiihrt zu kleineren Raumladungsfel-
dern als es von reinen Diffusions-Effekten erwartet wird.

Der Beitrag eines externen elektrischen Feldes Ey zum internen Raumladungsfeld
wird im Kapitel 4.9 erldutert.

3.2.4 Zwei-Zentren-Modell
Das Zwei-Zentren Modell ist in der Abbildung 3.8 dargestellt. Es werden zwei
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Abbildung 3.8: Zwei-Zentren Modell. Schematische Darstellung im Béandermodell.

photorefraktive Zentren C; und C, betrachtet, die beide in den Valenzzustinden
“” bzw. “0” vorkommen. Die Anregung von Elektronen in das Leitungsband und
Rekombination sind fiir beide Zentren moglich. Dabei ist das erste Zentrum eine
tiefe und das zweite eine flache Storstelle in Bezug auf die Leitungsbandkante.
Die Ratengleichungen sind fiir jedes Zentrum identisch zu dem Ausdruck (3.34),
jeweils indiziert mit “1” bzw. “2”. Die Gesamtkonzentrationen sind

N; = N7 +NY, (3.58)
N, =N, + N (3.59)

und
Npr =Ny + N, (3.60)

Im Fall der homogenen Beleuchtung ergibt sich eine Photoleitfihigkeit, die nicht-
linear von der Lichtintensitdt abhingt und empirisch durch den Zusammenhang

oo I¥ (3.61)

beschrieben werden kann. Diese Sublinearitdt wird durch folgende Wechselwir-
kung zwischen den Zentren erzeugt: Zunichst ist die Konzentration N3 im Dun-
keln sehr grofl gegeniiber N, , da alle Elektronen thermisch angeregt sind. D.h.
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die thermische Erzeugungsrate (3, ist grofl gegeniiber ;. Bei Beleuchtung wer-
den Elektronen von C7 in das Leitungsband angeregt, die nach Wanderung ent-
weder von CY oder CY eingefangen werden. Aufgrund der geringen thermischen
Aktivierungsenergie konnen Elektronen von C; leicht wieder angeregt werden,
so dass die Konzentration N, gering bleibt. Mit zunehmender Lichtintensitéit
werden immer mehr Elektronen von C; angeregt. Im Fall kleiner Lichtinten-
sitidten (I < fa/(q2S2), aber I > £1/(q1S1)) triagt das flache Zentrum nicht zum
Ladungstransport bei und der Exponent x ist eins. Fiir Intensititen I ~ £;/(q2S2)
dagegen fungiert das flache Zentrum als ein zusétzlicher Fanger, so dass der An-
stieg der Konzentration N, der Elektronen im Leitungsband reduziert wird und
der Exponent x kleiner als eins wird. Fiir noch groflere Intensitdten kann man
einen linearen Verlauf der Photoleitfahigkeit erwarten, da dann die Anregung von
Elektronen aus dem flachen Zentrum die Rekombination kompensiert.

Die lichtinduzierte Absorption betrigt

) = (Sg — Sl)NQ_ (362)

Eine nicht-verschwindende lichtinduzierte Absorption erhilt man also, wenn die
Wirkungsquerschnitte der Photonenabsorption fiir die beiden Zentren verschieden
voneinander sind.

Im Fall von inhomogener Beleuchtung kann das Raumladungsfeld, dass sich im
Sattigungszustand einstellt, analog zum Ein-Zentren Modell bestimmt werden.
Fiir reine Diffusionseffekte erhélt man

1

Eoe(1) = —i-m - Eq - = E&L  Ree(I, K) (3.63)
mit ]
e
B4 =—-—-N 64
q71 660 K eﬂal (3 6 )
und
1 1\
Ne1 = | — + . (3.65)
(Nm) Ngm)

Der Faktor Ry ist ein von der Intensitdt und Raumfrequenz abhéngiger Korrek-
turfaktor, fiir den ein analytischer Ausdruck angegeben werden kann [83]. Abge-
sehen von diesem Faktor ist der Ausdruck fiir Eg. derselbe wie derjenige fiir das
Ein-Zentren Modell. Die Bestimmung der Amplitude des Raumladungsfeldes mit
Hilfe der Gleichungen (3.32), (3.34) und (3.61) fiihrt auf

oe 1
Esc(l)zl'_'

Es werden zwei Gitter geschrieben, eines in dem tiefen Zentrum C; und eines
in dem flachen Zentrum C, . Man beachte, dass sich die Aussagen im Folgenden
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auf die Gitter beziehen, die durch die Konzentration der Storstellen gebildet wer-
den. Betrachtet man wieder ausschliellich den Ladungstransport durch Diffusion,
so ist das Gitter Ny ;) in dem tiefen Zentrum immer gegen Phase zum Lichtin-
terferenzmuster. Ob das Gitter in dem flachen Zentrum gegen oder in Phase
zum Lichtinterferenzmuster ist, hingt von der Lichtintensitdt und der Raumfre-
quenz ab [83]. Fiir geringe Lichtintensitdten und kleine Raumfrequenzen liegt eine
schwache Diffusion vor und das Gitter ist in Phase zum Lichtinterferenzmuster.
In diesem Fall kompensieren sich die in dem tiefen und flachen Zentrum geschrie-
benen Gitter. Fiir hohe Lichtintensitdten und grofie Raumfrequenzen dominiert
die Diffusion auch den Aufbau des Gitters in dem flachen Zentrum, das dann
gegen Phase zum Lichtinterferenzmuster ist. In diesem Fall sind die beiden in
dem tiefen und flachen Zentrum geschriebenen Gitter in Phase.

Im Rahmen des Zwei-Zentren Modells gibt es folgende neue Effekte, die im Ein-
Zentren Modell nicht auftreten:

e Aufbau holographischer Gitter im Dunkeln.

Dieser Effekt ist besonders ausgeprigt bei kurzen Schreibzeiten, wenn der
Aufbau des Raumladungsfeldes noch keinen Sattigungszustand erreicht hat.
Wird der durch die Beleuchtung initiierte Schreibprozess unterbrochen,
dann kann ein schneller thermischer Loschprozess in dem flachen Zentrum
zu einem signifikanten Anstieg des Raumladungsfeldes im Dunkeln fiihren
(83, 84, 85], weil sich die Gitter in dem tiefen bzw. flachen Zentrum kom-
pensieren kénnen (s. oben).

e Auftreten einer voriibergehenden Erh6hung der Dunkelleitfihigkeit.
Dieser Effekt wird hervorgerufen durch eine thermische Anregung von Elek-
tronen aus dem flachen Zentrum. Nach Beendigung des durch die Beleuch-
tung initiierten Schreibprozesses resultiert daher ein Dunkelzerfall mit einer
schnellen und einer langsamen Komponente. Der schnelle Léschprozess fin-
det so lange statt, bis die flachen Zentren geleert sind. Wie stark das Gitter
innerhalb dieser Zeit geloscht wird, héngt offenbar von der in den flachen
Zentren vorliegenden Ladungsdichte ab [86].

e Auftreten von Absorptionsgittern.
Es kénnen Absorptionsgitter mit der Amplitude ay = (S2 — S1)N2_(1) auf-
treten [87], die je nach Lichtintensitéit, Raumfrequenz und Vorzeichen von
(S3 — S7) in oder gegen Phase zum Lichtinterferenzmuster sein konnen.

3.2.5 Drei-Valenzen-Modell

Das Drei-Valenzen Modell ist in der Abbildung 3.9 schematisch im Bindermodell
dargestellt. Dabei wird von einem Zentrum C ausgegangen, das in drei Valenz-
zustdnden “0”, “-” und “2-” vorliegt. Die Ratengleichungen findet man in [74]
bzw. [88]. Da das Zentrum C?>~/C~ niher an der Leitungsbandkante liegt, ist
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Abbildung 3.9: Drei-Valenzen Modell. Schematische Darstellung im Bindermo-
dell.

3%~ > 3. Bei kleinen Lichtintensitiiten liegen nur die Valenzzustinde “0” und
“" vor, da die Konzentration N2~ aufgrund von thermischen Anregungen klein
ist. Bei Beleuchtung werden Elektronen von C™ in das Leitungsband angeregt und
von C° eingefangen. Fiir ausreichend hohe Lichtintensitéiten wird die Elektronen-
konzentration im Leitungsband grofl genug, so dass eine betréichtliche Anzahl von
Elektronen mit C~ rekombinieren und so C?>~ erzeugen kann. Aus Griinden der
Ladungserhaltung eliminiert dabei die Erzeugung eines C?~ zwei C~.

Die Photoleitfahigkeit verlauft wie schon im Zwei-Zentren Modell nicht-linear
mit der Lichtintensitit und kann empirisch beschrieben werden durch o oc I*.
Die Vorhersagen des Modells bzgl. des Exponenten x sind &hnlich zu denjenigen
des Zwei-Zentren Modells. Eine sublineare Photoleitfdhigkeit liegt vor, wenn die
Raten fiir die lichtinduzierte und die thermische Anregung fiir C?>~ vergleichbar
sind [74]. Die lichtinduzierte Absorption betrégt

ap = (82_ — 28_)N2_. (367)
Im Fall inhomogener Beleuchtung ergibt sich fiir die Amplitude des Raumla-

dungsfeldes im Sittigungszustand

1

14 24
q

ooty = —i-m - By - Ry (I, K), (3.68)

wenn der dominierende Ladungstransportmechanismus die Diffusion ist. Dabei
ist

e 1
E- = .- N .
@7 g K em (3.69)
mit )
1 1
N;ﬂ - —_ + T (370)
Ny N

Der Faktor Ry, ist ein von der Lichtintensitit und Raumfrequenz abhingiger
Reduktionsfaktor. Analog zum Zwei-Zentren Modell kann man auch

e 1, _
Ege =i-— - E(Nm +2N{;) (3.71)
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schreiben, d.h. auch im Drei-Valenzen Modell werden zwei Gitter geschrieben,
eines in C~ und eines in C?~. Dabei kompensieren sich die Komponenten der Git-
ter, die in bzw. gegen Phase zum Lichtinterferenzmuster sind, im Drei-Valenzen
Modell nicht exakt.

Man stellt generell fest, dass die Vorhersagen beider Modelle bzgl. der Parame-
ter, die den Ladungstransport makroskopisch beschreiben (z. B. o(I), ay(I,t),
Es (I, K, t)) sehr dhnlich sind. Eine Unterscheidung zwischen beiden Modellen
ist trotzdem unerlésslich, da im Zwei-Zentren Modell im Gegensatz zum Drei-
Valenzen Modell die Effekte, die von dem flachen Zentrum verursacht werden,
durch die Konzentration des flachen Zentrums kontrolliert werden kénnen. Diese
Tatsache eroffnet die Moglichkeit, die beiden ,,Zwei-Niveau Systeme” im Experi-
ment voneinander zu unterschieden, z. B. durch thermische Behandlung [89] oder
Messungen in Abhéngigkeit von der Lichtintensitidt mit Dauerstrich-Beleuchtung
(I <10W/cm?) und Puls-Beleuchtung (I > 10 W/cm?). Fiir einen bestimmten
Intensitédtsbereich muss das vorliegende Ladungstransportmodell die Effekte so-
wohl fiir eine homogene als auch fiir eine inhomogene Beleuchtung erkléren konnen.

3.3 Der lineare elektrooptische Koeffizient

Der elektrooptische Effekt beschreibt eine Anderung der Komponenten a;; des
Polarisationstensors a durch ein elektrisches Feld:

AaJij = Tijk - Ey + Sijkl - Ev-E + ... (372)

mit den Komponenten des linearen elektrooptischen Tensors rj;c und des qua-
dratischen elektrooptischen Tensors sjj. Die Komponenten des linearen elektro-
optischen Tensors sind in der ersten und zweiten Indexposition symmetrisch:
Ijjk = Tjik. In der Punktsymmetriegruppe 4mm gibt es 3 unabhéngige Komponen-
ten: I'113 = I'geg = I'13, I's11 = I'3eg = I'y2 und I'sz3 = I'33. Die Gleichung (372) kann
in Abhéngigkeit von der elektrischen Polarisation geschrieben werden:

Aajj = fij - Pic + gijia - P - Pr+ ... (3.73)

mit den Komponenten des linearen polarisationsoptischen Tensors fj; und des
quadratischen polarisationsoptischen Tensors sjji. Die Komponenten des polari-
sationsoptischen und des elektrooptischen Tensors hingen wie folgt zusammen:

Tijjk = €0 - fijl : (€1k - 511{): (3-74)

Sijkd = €6 * ijmn * (€mk — Omk) * (€x1 — Gu)- (3.75)

Der allgemeine Ausdruck fiir den effektiven linearen elektrooptischen Koeffizien-
ten fiir Kristalle der Punktsymmetriegruppe 4mm und eine beliebige Geometrie
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ist
¢ = (n} 13- cos(a)cos(ay) + 2 -n?n? - 14y - cos® (al ; a2>
sin (—o‘lgaz)
+n§ - I'33 - sin(al) Sin(ag)) . T
eff
= —I (3.76)

im Fall einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c-Achse und ent-
sprechend

ot 0‘2) =2 (3.77)

r'? = ;3 - sin (
im Fall einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse. Eine
Herleitung dieser Beziehungen findet man im Anhang A.1. Die Indizes “t” bzw.
“r” beziehen sich dabei auf eine Transmissions- bzw. Reflexionsgeometrie. Die
geometrischen Verhéltnisse werden im Kapitel 3.8 (Abb. 3.11) iiber die Messun-
gen in Abhéngigkeit des Bragg-Winkels erlautert. Die Groflen n, bzw. n, sind
der ausserordentliche bzw. ordentliche Brechungsindex des Materials, neg ist ein
effektiver Brechungsindex. Der Winkel «; ist der Winkel, den der Signalstrahl,
ao ist der Winkel, den der Referenzstrahl mit der positiven Orientierung der
c-Achse einschliefit (Abb. 3.11). Die Groflen rj; sind die nicht-verschwindenden
Komponenten des Pockels-Tensors in der verkiirzten Notation. Diese sind unter
der Annahme, dass die durch elektrische Felder induzierte Polarisation sehr klein
gegeniiber der Spontanpolarisation ist, Psing < Ps, folgendermafien gegeben [90]:

ri3 = 2-¢€p€s33- 813 Ps (3.78)
I3z = 2-€p€33 - 833 - Ps (3.79)
Typ = 2- €0€11 - a4 - Ps. (380)

Die Groflen ¢ sind die Komponenten des Dielektrizitatstensors, g;; die Kompo-
nenten des quadratischen elektrooptischen Tensors, und Pg ist die Spontanpola-
risation. Damit sind die Komponenten rj; direkt proportional zum Ordnungspa-
rameter des ferroelektrischen Phaseniibergangs in SBN.

3.4 Auslesen holographischer Gitter, Beugungs-
wirkungsgrad 7

In der Abbildung 3.10 ist die Situation beim Auslesen des Hologramms in ei-
ner Transmissionsgeometrie dargestellt. Der Kristall wird homogen mit dem Re-
ferenzstrahl beleuchtet. Hinter dem Kristall werden dann die Intensitdten des
transmittierten und des abgebeugten Referenzstrahls gemessen. Der Beugungs-
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Abbildung 3.10: Auslesen eines elementaren Volumenphasenhologramms in einer
Transmissionsgeometrie.

wirkungsgrad beschreibt das Verhéltnis der an dem holographischen Gitter abge-
beugten Intensitit zur einfallenden Intensitéit bzw. zur gesamten transmittierten

Intensitéat:
Irq

Ira + Ire
In Anlehnung an die Definition des holographischen Verstarkungsfaktors wird in
dieser Arbeit ausschliellich diese Definition verwendet.

Die Theorie des Beugungswirkungsgrades ist ausfiihrlich in [69] dargestellt. Da-
nach ist der Zusammenhang zwischen 7 und der Amplitude der Brechungsindex-
modulation in einer Transmissionsgeometrie gegeben durch

n (3.81)

) T - d * An
= — . 3.82
7= s </\ . cos(Oi)> (3.82)
In einer Reflexionsgeometrie erhilt man entsprechend
m-d-An
= tanh® [ ———~ 3.83
n = tan (A-cos(@ﬂ) ( )

Man beachte, dass 6; + 6 = (7/2) und daher cos(;) = sin(6F) (Abb. 3.3 und 3.4).
Eine Variation der Bragg-Bedingung ist durch eine Anderung des Bragg-Winkels
oder der Wellenldange moglich. Abweichungen von der Bragg-Bedingung beschreibt
der Parameter:

~d-sin(p —6,)

o (A0, AN) = AD, - |K
§K g( 14 ) 14 ‘ ‘ 2'COS(90)

— AX-|KJ?- - d (3.84)

7 cos(f,)
Dabei ist ¢ der Winkel, den der Gittervektor K mit der z-Achse einschliefit, 0, ist

der interne Einfallswinkel des Auslesestrahls, 6, entsprechend der interne Winkel,
den der abgebeugte Strahl mit dem Einfallslot bildet. Wird das Hologramm in
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einer Transmissionsgeometrie unter symmetrischem Einfall geschrieben und mit
dem Referenzstrahl ausgelesen, so gilt 0, = 0r; = 0, und ¢ = 0. Der Parameter
€kog geht in den Ausdruck fiir den Beugungswirkungsgrad gemé&f [69] in der Form

sin? (/02 + ERog) 3.85)

77 - §2
(1 + %&)
bzw. gemifl [91] in der Form
n = sin?[v - sinc(xog)] (3.86)

ein, wobei sinc(€kog) = sin(€kog)/Exog Und v = (7 -d - An)/(X - cos(6;)) ist.

Es ist zu beachten, dass das Hologramm beim Auslesen gleichzeitig gelscht wird,
falls es nicht thermisch oder elektrisch fixiert wurde. Die Messung des Beugungs-
wirkungsgrades erfolgt daher immer mit einem schwachen Taststrahl.

Der Beugungswirkungsgrad kann im Fall elementarer Hologramme aufgrund der
Symmetrie der Bragg-Bedingung auch mit der Signalwelle ausgelesen werden,
falls kein zusidtzlicher Effekt vorliegt, der diese Symmetrie stort. Das wird in
dieser Arbeit ausgenutzt: Bei Messungen des Verstarkungsfaktors fiir eine Klein-
signalverstarkung ist die Intensitdt der Signalwelle gegeniiber der Intensitdt der
Pumpwelle stark abgeschwicht, typischerweise um einen Faktor 1000. Daher kann
der Signalstrahl gleichzeitig als Taststrahl verwendet werden.

3.5 Photoleitfihigkeit

Das Verhalten der Photoleitfihigkeit in Abhéngigkeit von der Lichtintensitat wur-
de bereits im Rahmen der Ladungstransportmodelle vorgestellt. In diesem Kapitel
werden die theoretischen Zusammenhénge erldautert, die eine Beschreibung und
Auswertung der gemessenen Daten gestatten.

Die Leitfahigkeit ist die Summe aus der Dunkelleitfdhigkeit und der Photo-
leitfdhigkeit und ist im Rahmen eines Ein-Zentren Modells gegeben durch:

e A TR

0 =04+ 0ph =04+ o I, (3.87)
mit der spezifischen Photoleitfihigkeit
e A Q-fi-Tr _ Oph (3.88)

h-c 1

dem optischen Absorptionskoeffizienten a, dem Produkt aus Beweglichkeit und
Rekombinationszeit der Elektronen y - 7 und der Lichtintensitéit I. Das Produkt
1 - 7r kann daraus bestimmt werden gem#ifl

_ h-c Oph
BR=0 N a (I)’ (3.89)
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wenn die spezifische Photoleitfdhigkeit experimentell bestimmt wurde.

Eine holographische Messung der Photoleitfdhigkeit erfolgt iiber die Messung
der Zeitkonstante 7, die den Aufbau und den Zerfall des Raumladungsfeldes
beschreibt (Gl. (3.55)). Diese entspricht fiir K4 = Kq der dielektrischen Relaxa-
tionszeit my = (e€g)/o =: 7, d.h.

€€

(3.90)

O drr
Man beachte, dass die Bedingung K4 = K und die Bestimmung von p - 7 selbst-
konsistent sind: Sofern der Wert von p - 7g nicht aus einer anderen Messung be-
kannt ist, muss die Bedingung K4 = K zur Bestimmung von p - 7r angenommen
werden. Die Darstellung der Grofle auf der rechten Seite der Gleichung (3.90)
in Abhéangigkeit von der Lichtintensitdt ist das holographische Analogon zu ei-
ner konventionellen Messung der Photoleitfdhigkeit. Dividiert man die Gleichung
(3.90) durch die Lichtintensitét, so erhilt man

€€p g4 Oph
= — 4+ — 3.91
47TQO 1 + 1 ( )
~ % fir (04 < opn) (3.92)
mit
Qo=1I-1. (3.93)

Damit ist eine holographische Messung der spezifischen Photoleitfihigkeit aus
Einzelmessungen moglich: Werden z.B. holographische Gitter mit verschiedenen
Wellenléngen geschrieben und gel6scht, so kann daraus die Wellenldngenabhéngig-
keit der spezifischen Photoleitfihigkeit bestimmt werden. Dabei ist zu beachten,
dass die Anwendung der oben genannten Gleichungen und damit die Bestimmung
von i - Tg nur moglich ist, wenn der Aufbau und Zerfall der holographischen Git-
ter monoexponentiell, also mit einer Zeitkonstanten erfolgt. Auf die Beschreibung
des Aufbaus und des Zerfalls holographischer Gitter wird im n#chsten Kapitel
eingegangen.

Im Rahmen eines Zwei-Zentren oder Drei-Valenzen Modells gelingt eine empiri-
sche Beschreibung der Intensitdtsabhéingigkeit der Leitfahigkeit mit einer subli-
nearen Funktion. Dementsprechend wird an die konventionell bestimmten Messda-
ten folgende Funktion angepasst:

c=A,+B, - I"=04+ (%) - Ix (3.94)
Dabei wird der Fall des linearen Verhaltens durch x = 1 beschrieben, der Fall
des sublinearen Verhaltens durch x < 1. In BaTiOj3 findet man z.B. 0.5 <x <1
[92, 93, 94]. Aus dem Parameter B, kann gemif} der Gleichung (3.89) wieder das
Produkt u - 7q bestimmt werden. Eine konventionelle Messung der Photoleitfihig-
keit erfolgt iiber das Ohmsche Gesetz bei einer Beleuchtung mit unterschiedlichen
Intensitéten.
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3.6 Abhingigkeit von I' von der Bestrahlung Q

Der experimentelle Ablauf einer holographischen Messung im Schreib- und Losch-
modus wird ausfiihrlich im Kapitel 4.2 erlautert. An dieser Stelle wird dargestellt,
wie die Zeitabhéngigkeit einzelner Messungen theoretisch beschrieben werden
kann.

Die Vorgehensweise ist wie folgt: Zunéchst wird ein Hologramm bis in den Satti-
gungszustand in den Kristall geschrieben. Es kann dann auf zwei verschiedene
Arten geloscht werden: Zum Einen durch das Auslesen mit dem Pumpstrahl, der
die Bragg-Bedingung erfiillt (gleichzeitiges Lesen und Léschen), zum Anderen
durch die Auskopplung eines externen Loschstrahls aus dem Schreiblaser. Das
Hologramm wird im zweiten Fall mit dem schwachen Signalstrahl, der die Bragg-
Bedingung erfiillt, ausgelesen. Man beachte, dass in beiden Fillen holographische
Streugitter geschrieben werden kénnen, deren Dynamik diejenige des Schreibens
und Loschens des Primérhologramms iiberlagern.

Die Abhéngigkeit von I' und die Abhéngigkeit der Intensitdt des abgebeugten
Strahls wihrend des Loschens Iy von Q =1-t werden gegen (Q aufgetragen und
mit den folgenden Funktionen angepasst:

T(Q) = Ty - [1 — exp (— (%) B)] (3.95)

14(Q) = Iyo - exp (— (%)ﬂ) (3.96)

Die durch die Gleichungen (3.95) bzw. (3.96) gegebenen Funktionen sind eine mo-
difizierte gestreckte Exponentialfunktion bzw. eine gestreckte Exponentialfunk-
tion nach Kohlrausch, Williams und Watts (KWW-Funktion). Der Exponent 3
beschreibt dabei die Abweichung vom monoexponentiellen Fall, der fir g = 1
vorliegt. Prozesse mit 3 < 1 laufen mit einer Uberlagerung vieler Zeitkonstan-
ten ab. Diese Darstellung ist, dhnlich wie die Beschreibung der Photoleitfahigkeit
durch eine sublineare Funktion, eine empirische Beschreibung der Dynamik des
Schreibens und Loschens von Hologrammen.

3.7 Abhingigkeit von I' von der Wellenlidnge )\

Eine Gleichung, die die Abhéngigkeit des Verstdarkungsfaktors I' von der Wel-
lenléinge beschreibt, erhélt man durch das Einsetzen der Gleichungen (3.8), (3.54)
und (3.76) bzw. (3.77) in die Gleichung (3.15) [45]:

Ax
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872 - neg® - kT - sin(#)
A, = (3-8 1. ,
A e - cos(6) (1) - e (3.98)

B, — 4 - sin(f) [esseq - kBT' (3.99)
e Nefr

Dabei wird die Wellenldngenabhéngigkeit von neg beriicksichtigt, iiber die Wel-
lenlingenabhéingigkeit von rog und Neg gibt es keine verldsslichen Literaturdaten.

3.8 Abhingigkeit von I' vom Bragg-Winkel ¢

In der Abbildung 3.11 sind die verschiedenen Geometrien dargestellt, die eine
Bestimmung der linearen elektrooptischen Koeffizienten und der effektiven An-
zahldichte der photorefraktiven Zentren gestatten: a) symmetrischer Einfall der
Schreibstrahlen in Transmissionsgeometrie, b) symmetrischer Einfall in Refle-
xionsgeometrie, ¢) asymmetrischer Einfall in Reflexionsgeometrie und d) Dre-
hen des Kristalls in Reflexionsgeometrie. Im Fall des symmetrischen Einfalls in
Transmissionsgeometrie findet man eine Theorie, die die Abhéingigkeit von I vom
Bragg-Winkel beschreibt, wenn man die Beziehungen (3.8), (3.54) und (3.76) bzw.
(3.77) in die Formel (3.15) einsetzt [16, 45]:

_ Ay-sinf  (é5-eR)
~ 1+B,?-sin’0 cosb;

(3.100)

Dabei ist zu beachten, dass auch reg winkelabhéngig ist (Gl. (3.76), (3.77)). Die
Parameter Ay und By sind folgendermaflen gegeben:

872 -n; - kgT or
A — eff Tef = — .1 1
’ 2o T (3.101)
By = A Bo_A-e Nt gin By, (3.102)

i 4 €33€0 * kBT

In dieser Darstellung erfolgt die Auftragung der I'-Werte iiblicherweise gegen den
doppelten externen Bragg-Winkel 26. Die elektrooptischen Koeffizienten werden
aus dem Parameter Ay bestimmt, der der Steigung der I'(20)-Kurve bei # =0 ent-
spricht, und die effektive Anzahldichte der photorefraktiven Zentren Neg gewinnt
man aus By, also im Wesentlichen aus dem Sinus des Einfallswinkels, bei dem I'
maximal ist. Die Ausbildung des Maximums h#ngt mit der Raumladungsfeldbe-
grenzung zusammen (Abb. 3.7).

Im Folgenden werden Gleichungen fiir den holographischen Verstdrkungsfaktor
[ fiir die oben genannten holographischen Geometrien vorgestellt. Dabei werden
die Winkelabhéngigkeiten von reg, neg und €; explizit beriicksichtigt. So kénnen
bei Kenntnis des Ladungstransports alle linearen elektrooptischen Koeffizienten
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Abbildung 3.11: Schematische Darstellung der Geometrien fiir winkelabhéngige
Messungen des holographischen Verstarkungsfaktors: a) symmetrischer Einfall
in Transmissionsgeometrie, b) symmetrischer Einfall in Reflexionsgeometrie, c)
asymmetrischer Einfall in Reflexionsgeometrie, d) Kristall drehen in Reflexions-
geometrie. Die kristallographische a-Achse zeigt in allen Abbildungen stets in die
Blattebene hinein.

Ig

ri; mit Betrag und Vorzeichen sowie die effektive Anzahldichte der photorefrakti-
ven Zentren N.g bestimmt werden. Hierzu wird eine Fitprozedur entwickelt. Alle
Winkel beziehen sich auf die Situation im Kristall.

In der Tabelle 3.1 sind die zugehorigen Gleichungen aufgelistet, deren Herleitung
findet man im Anhang A. Die Konstanten A; und B sind folgendermaflen gegeben:

872 -nt-kgT
1672 - ngng -kgT

A2 = 2. - T49, (3104)
82 .n% - kgT

Ay = T BerXB (3.105)

A -e
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a), b) Symmetrischer Einfall in Transmissions-, Reflexionsgeometrie

Lichtpol.[[c | Tm¢(0}) = [-A;-sin®(6}) + Az - cos?(6})]
sin(6%)-cos(26? .
O T (3.1001)
[1+( Bl ) -niﬁ(af)-ﬁgg]
Lichtpol. |[a| T®ma(g) = A, =20 (3.100ii)

in(gt
1+(¥) '11(2)'633
c¢) Asymmetrischer Einfall in Reflexionsgeometrie

Lichtpol. || ¢ | T5Y™€(qy) = —|—=A; - cos (ap) + Ay - sin? <%)J

cosz(‘);—2)-cos(a2)
ST
1+ B Neg(az)-e(S)

Lichtpol. || a | T™@¥™a(q,) = A;- ¢ o’ (%) - (3.100iv)

cos a_2) 2
1+( B2 ) n2-e(32)

d) Kristall drehen in Reflexionsgeometrie

X

(3.100iii)

—~

Lichtpol. [[¢ | T5™%(qy) = —[—A;-cos?(ay)
+(Ag — A3) - sin?(ap)]  (3.100v)
« cos(as)
[14+B=2:n2;(as)-€(0)]
Lichtpol. [|a| I™™%(ay) = Ay - % (3.100vi)

Tabelle 3.1: Formeln fiir den holographischen Verstérkungsfaktor I fiir die in Abb.
3.11 dargestellten Geometrien. Da 6F = (7/2)- 6} kénnen der symmetrische Ein-
fall in Transmissionsgeometrie und in Reflexionsgeometrie durch eine Gleichung
beschrieben werden, die nur von 6! abhiingt. Die Herleitung dieser Formeln findet
man im Anhang A.2 bis A.6.

A-e N f
B = <. .1
41 \ € - kgT (3.106)

Die Ausdriicke fiir die Winkelabhéingigkeit des Brechungsindex und der Dielek-
trizititskonstante sind aus Griinden der Ubersichtlichkeit hier nicht aufgefiihrt.
Diese kann man Anhang A entnehmen.

In der Abbildung 3.12 sind die theoretischen Kurven fiir die zuvor beschriebenen
Situationen und fiir den Fall, dass alle nicht-verschwindenden linearen elektroop-
tischen Koeffizienten ein positives Vorzeichen haben, gezeigt. In der Abbildung
3.13 sind die Kurvenformen fiir alle méglichen Kombinationen der Vorzeichen dar-
gestellt. Fiir die Berechnung der Kurven wurden folgende Werte fiir die physikali-
schen Parameter verwendet: r13 = 37pm/V, r3s = 237pm/V [44], r4o = 30pm/V
[45], Neg = 1.0- 10" ¢cm ™3, €;; = 900 und €33 = 1700. Die Werte fiir r;3 und r33
beziehen sich auf Ce-dotierte Kristalle. In [44] wird die genaue Dotierungskon-
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Abbildung 3.12: Theoretisch berechnete Verldufe fiir die Winkelabhéngig-
keit des holographischen Verstarkungsfaktors. Oben: symmetrischer Einfall in
Transmissions- bzw. Reflexionsgeometrie. Unten: asymmetrischer Einfall und Kri-
stall drehen in Reflexionsgeometrie. Die zur Berechnung der Kurven gewéhlten
Parameter findet man im Text.

zentration nicht erwéihnt. In [45] wird der Wert von r4s abgeschéitzt aus dem Wert
rso = 42pm/V fiir SBN mit x = 0.75 [16, 95]. Die Dielektrizititskonstanten sind
der Tabelle 5.3 entnommen.

Anhand der Abbildung 3.12 kann die GroBenordnung sowie die relative Anderung
der Werte von I' in Abhéngigkeit des Einfallswinkels abgeschétzt werden. Dabei
wurde fiir alle linearen elektrooptischen Koeffizienten ein positives Vorzeichen
angenommen. Die gréfiten I'-Werte (22cm™" fiir eine Lichtpolarisation parallel
zur kristallographischen c-Achse bzw. 5.2cm™! fiir eine Lichtpolarisation paral-
lel zur kristallographischen a-Achse) werden im Fall des symmetrischen Einfalls
der Schreibstrahlen in Transmissionsgeometrie erreicht. Im Fall der Reflexions-
geometrie erkennt man, dass die Abhingigkeit von I von oy symmetrisch bzgl.
g = 0 ist. Aulerdem sieht man, dass sowohl fiir die Transmissions- als auch die
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Abbildung 3.13: Kurvenformen fiir alle moglichen Kombinationen der Vorzeichen
der linearen elektrooptischen Koeffizienten. Fiir ndhere Erlduterungen s. Text.

Reflexionsgeometrie mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen
a-Achse die Parameter A; o< ri3 und B o< /Neg direkt bestimmt werden kénnen.
Messungen mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse
stellen also eine reine Bedingung zur direkten Messung von ri3 dar. Dagegen
findet man bei Messungen mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallogra-
phischen c-Achse immer eine Kombination von mindestens zwei Parametern A;
und zusitzlich B. Es muss allerdings erwihnt werden, dass es nur eine Anderung
von I von =~ 6% in dem Winkelbereich zwischen 0° und +20° fiir den Fall der
Reflexionsgeometrie gibt, I'?%¥™? verlguft anndhernd horizontal.

Den Einfluss der Vorzeichen der linearen elektrooptischen Koeffizienten erkennt
man in der Abbildung 3.13. Die zweite Zeile beinhaltet die Kurven, die schon
in der Abbildung 3.12 dargestellt sind und zuvor ausfiihrlich diskutiert wurden.
Die beiden Spalten mit den Kurven fiir den symmetrischen Einfall fiir beide
Lichtpolarisationen sind dabei mafistabsgetreu, ebenso die vier Spalten mit den
Kurven fiir die Reflexionsgeometrie. Im Fall einer Lichtpolarisation parallel zur
kristallographischen a-Achse gibt es jeweils nur zwei voneinander verschiedene
Kurvenformen, eine fiir das positive Vorzeichen von r;3 und die an I' = 0 gespie-
gelte Kurve fiir das negative Vorzeichen. Im Fall des symmetrischen und asym-
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metrischen Einfalls mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen
c-Achse gibt es vier voneinander verschiedene Kurvenformen, da jeweils ein li-
nearer elektrooptischer Koeffizient nicht wirksam ist. Im Fall des symmetrischen
Einfalls ist das r4o und im Fall des asymmetrischen Einfalls ist das r33. Die vonein-
ander verschiedenen Kurven sind paarweise spiegelsymmetrisch zueinander bzgl.
' = 0. Einzig im Fall der Drehung des Kristalls in Reflexionsgeometrie gibt es
acht voneinander verschiedene Kurvenformen, die ebenfalls bzgl. I' = 0 paar-
weise spiegelsymmetrisch zueinander sind. Hier sind alle nicht-verschwindenden
linearen elektrooptischen Koeffizienten wirksam. Der Punkt (6; =90°/1cm™!),
ensprechend (ay = 0°/1 cm™) fiir das positive Vorzeichen von ry3 bzw. der Punkt
(6; =90°/ —1em™), ensprechend (g = 0°/ — 1cm™!) fiir das negative Vorzei-
chen von ry3 ist allen Kurven gemeinsam. Man sieht insbesondere, dass die Vor-
zeichen der Koeffizienten ri3 und r33 durch die Verldufe von I fiir die unterschied-
lichen Geometrien eindeutig festgelegt sind, also aus entsprechenden Messungen
eindeutig bestimmt werden kénnen. Das Vorzeichen von rys kann dagegen fiir die
gegebene Grolenordnung des Wertes von ryo nicht eindeutig bestimmt werden, da
ein Vorzeichenwechsel von r4s nicht zu einer Vorzeichenumkehr des Wertes von I’
fiihrt, sondern nur die Kriimmung der betreffenden Kurven éndert. Diese Ande-
rung der Kriimmung ist in dem Winkelbereich, der einer Messung zugénglich ist
(0 <6 <26°und 154 < 6; < 180° bzw. —26 < ap < +26°), nicht signifikant.
Man ist jetzt in der Lage, sowohl die nicht-verschwindenden Komponenten des
linearen elektrooptischen Tensors ri3, r40, r33 sowie die Anzahldichte der photo-
refraktiven Zentren Neg zu bestimmen. Dabei werden aus den in diesem Kapi-
tel vorgestellten Geometrien diejenigen ausgewéihlt, die geméfl der zuvor durch-
gefiihrten theoretischen Betrachtung die grofite Variation der Winkelabhéngigkeit
von I' sowie die grofiten Absolutwerte von I' zeigten. Weiterhin werden so wenig
wie moglich verschiedene Geometrien verwendet, um den Messaufwand zu mini-
mieren. Eine Prozedur zur Bestimmung der eingangs genannten Gréfien ist dann
die Folgende:

1. Da die Gleichungen (3.100i) und (3.100ii) fiir den symmetrischen Einfall der
Schreibstrahlen mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen
c- bzw. a-Achse sowohl fiir die Transmissions- als auch fiir die Reflexions-
geomtrie gelten, konnen die entsprechenden Messdaten als ein gemeinsamer
Datensatz betrachtet werden.

2. In der Gleichung (3.100i) fiir den symmetrischen Einfall mit einer Lichtpola-
risation parallel zur kristallographischen c-Achse gibt es drei Parameter A1,
Az und B. Die in 1. erwdhnte Tatsache, dass die entsprechenden Messdaten
zu einem Datensatz zusammengefasst werden kénnen, gestattet es, alle drei
Parameter A;, A3 und B frei zu lassen und diese durch eine Anpassung al-
lein an I'Y™€ zu bestimmen. Die Anpassung fiihrt auch bei einer Variation
der Startwerte zu einem stabilen Minimum.
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3. Im dritten Schritt wird Ay o r4o mit der Methode der Kristalldrehung be-
stimmt. In der entsprechenden Gleichung (3.100v) gibt es vier Parameter
Ay, Ay, A3 und B. Die Parameter A;, A3 und B wurden im zweiten Schritt
bestimmt. Setzt man diese Werte in Gleichung (3.100v) ein und hilt sie
fest, so erhilt man aus der Anpassung den Parameter As.

4. Schlieflich kénnen die gesuchten Groéfien ris, rs9, r33 Neg gemafl den Glei-
chungen (3.103), (3.104), (3.105) und (3.106) bestimmt werden.

3.9 Abhingigkeit von I' von der Temperatur T

Messungen der Temperaturabhingigkeit des holographischen Verstidrkungsfak-
tors I' gestatten eine holographische Detektion des relaxorartigen Phaseniiber-
gangs in SBN. Geméfl den Gleichungen (3.8) und (3.78) bis (3.80) ist I' direkt
proportional zu dem Produkt aus effektivem linearen elektrooptischen Koeffizi-
enten reg und dem Raumladungsfeld Eg.. Fiir eine Lichtpolarisation parallel zur
kristallographischen c-Achse und fiir einen Bragg-Winkel 6 von 20° gilt in guter
N#herung reg A ry3. Einsetzen der Ausdriicke (3.54) und (3.79) fiir Es. und rj;
ergibt:

I(T) = — 5 . Ps(T) (3.107)

mit den Konstanten

A -1 - e - Neg - ga3 - cos(26;)

A+ = 3.108

T A - K- cos(6;) ( )
62 : Neﬁ'

Br = ———. 3.109

T €p - kB - K2 ( )

Die Temperaturabhéngigkeit sowohl des Brechungsindex als auch die des qua-
dratischen elektrooptischen Koeffizienten gs3 ist nur schwach [96] und wird daher
vernachliissigt. Uber die Temperaturabhiingigkeit von Neg gibt es keine verlissli-
chen Angaben in der Literatur, daher wird auch diese hier vernachlissigt.

3.10 Abhéngigkeit von I' und n von einem ex-
ternen elektrischen Feld E

Der Inhalt dieses Kapitels ist im Wesentlichen [48] entnommen.

Es wird beschrieben, in welcher Weise insbesondere das Anlegen eines externen
elektrischen Feldes das Schreiben und Auslesen eines Hologramms beeinflusst.
Da Experimente mit angelegten externen elektrischen Feldern ausschliefilich in
einer Transmissionsgeometrie durchgefiihrt werden, beschrinkt sich die Angabe
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der relevanten Formeln hierauf. Die Grofle Egw bezeichnet im Folgenden das
elektrische Feld, das wihrend des Schreibprozesses an die Probe angelegt wird,
Eor das elektrische Feld, das wihrend des Auslesens angelegt wird.

Die zentrale Grofle ist der sogenannte Detuning-Parameter. Dieser setzt sich wie
folgt zusammen:

£(y) = 2(Ekog(Ab,, AX) + Euo (Eor; Eow) + &pieso (Eor; Eow)) + &px(y).  (3.110)

Die Komponente £kog(A6,, AX) beschreibt eine Verletzung der Bragg-Bedingung
durch eine Anderung des Winkels, unter dem das Hologramm ausgelesen wird
bzw. einer Anderung der Wellenlinge. Hierfiir gilt die Gleichung (3.84).

Die Komponente £go(Eor, Egw) beschreibt eine Verletzung der Bragg-Bedingung
durch den elektrooptischen Effekt und ist gegeben durch:

ghe = 27&' d. é ‘1, - (sin2(0) — sin(0s)) - [rss(Fov) - Bor, — r53(Bow) - Eow]
(3.111)

gho = 27;‘ d. % ‘1, - (sin?(0g) — sin®(fs)) - [r13(Eor) - Eor, — T13(Eow) - Eow]
(3.112)

Die Komponente &pieso(Eor,, Eow) beschreibt eine Verletzung der Bragg-Bedingung
durch den piezoelektrischen Effekt. Diese ist gegeben durch

d d 2m
EPieso = 5 AK = 5 dss - (Eow — EoL) - e (3.113)
Dabei ist die Deformation gegeben durch
AK AA
T =[] = B (3114

Fir d = 1mm, ds3 = 204pC/N (Tab. 5.2 fiir 0.66 mol% Ce), Eqw =0, Eqp, =
600 V/mm und A = 1 ym ergibt sich [AA/A| =1.22-10* und &pjezo = —0.38.
Die Komponente &pi(y) beschreibt eine Verletzung der Bragg-Bedingung durch
die Phasenkopplung (Kapitel 3.1.1). Diese ist allgemein gegeben durch:

d¥(y)

&ri(y) =d- dy (3.115)

und im Fall einer Transmissionsgeometrie:

(3.116)

&, (y) = —d-B-tanh <Lln(5°)> :

2

Dabei ist d die Kristalldicke und 5, das Intensitidtsverhéltnis der einfallenden
Strahlen. Die Parameter I' und B sind durch die Gleichungen (3.15) und (3.16)
gegeben. Daraus wird ersichtlich, dass der Beitrag der Phasenkopplung auf einer
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Anderung der Phasenverschiebung ® zwischen der Intensitéitsmodulation und der
Modulation des Brechungsindex durch ein angelegtes externes elektrisches Feld
beim Schreiben eines Hologramms beruht (Abb. 3.6). Wenn das Hologramm also
ohne Feld bis zum Erreichen eines Séittigungszustands geschrieben wurde, dann
wird ® beim anschlieBenden Auslesen mit Feld nicht beeinflusst. Es findet keine
Verletzung der Bragg-Bedingung durch die Phasenkopplung statt.

Fir A0 =0= A\, g =605 und Egy = 0 liefert also nur der piezoelektrische
Effekt einen Beitrag zum Detuning-Parameter. Insgesamt folgt aus den obigen
Betrachtungen, dass ein Hologramm, das ohne angelegtes externes elektrisches
Feld und unter symmetrischem Einfall geschrieben wurde, beim Auslesen mit ei-
nem angelegten externen elektrischen Feld nicht signifikant beeinflusst wird. Der
Detuning-Parameter geht in die Gleichung fiir die Berechnung des Beugungswir-
kungsgrades als additives quadratisches Glied &2 [69] bzw. als Faktor sin(&)/&
[91] ein (Kap. 3.4). Da fiir kleine £ gilt: £2 < 1 und sin(§) & &, also sin(€) /€ ~ 1,
kann dieser Beitrag vernachlissigt werden. Diese Tatsache erméglicht es, die ferro-
elektrische Polarisation, also den Ordnungsparameter des ferroelektrischen Pha-
seniibergangs in SBN, holographisch zu messen, indem man ein eingeschriebenes
Hologramm zur Detektion benutzt.

Die externe Spannung beim Auslesen des Hologramms wird, wie in der Abbildung
3.14 dargestellt, parallel zur polaren c-Achse an die Probe angelegt.

('P U = Ex l

—0—
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Abbildung 3.14: Anlegen einer externen elektrischen Spannung beim Auslesen des
Hologramms.
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Kapitel 4

Experimenteller Aufbau

Die Abbildung 4.1 zeigt den typischen experimentellen Aufbau zur Durchfiihrung
holographischer Zweistrahlkopplungs-Experimente. Ein grofler Teil der Experi-
mente wurde mit dem Helium-Neon-Laser (A = 632.8 nm, Ausgangsleistung
17 mW) durchgefiihrt. Der Laserstrahl passiert eine Strahlaufweitung, die den
Strahldurchmesser um den Faktor 2.3 vergréfiert. Eine Lochblende mit einem
Durchmesser von 20 pm dient zur Raumfrequenzfilterung. Hinter der Strahlauf-
weitung kann zur Einkopplung weiterer Laserquellen ein zusétzlicher Spiegel SPO
in den Strahlengang gestellt werden. Dadurch steht zwar der Helium-Neon-Laser
nicht mehr zur Verfiigung, es wird jedoch die Leistung der eingekoppelten Laser-
quelle optimal ausgenutzt. Daher wurde auf einen fest installierten Strahlteiler
verzichtet. Alle in dieser Arbeit verwendeten Laserquellen sind in der Tabelle 4.1
aufgelistet. Der Laserstrahl durchlduft zur Auskopplung eines schwachen Tast-

Bezeichnung Hersteller/Vertreiber | A [nm] | P [mW]
Red HeNe 632.8 17
Sapphire 488-20 Coherent, 488 20
Compass 315M-150 532 150
LGTC 658-50 658 38
LGTC 685-50 Laser Technologies 685 40
LGTC 785-50 785 < 42

Tabelle 4.1: Bezeichnung, Hersteller bzw. Vertreiber, Wellenléinge und Ausgangs-
leistung der verwendeten Laserquellen.

strahls eine planparallele Platte PP1 der Dicke 6.3 mm aus Herasil. Der Taststrahl
wird mit Hilfe von zwei Spiegeln SP1 und SP2 umgelenkt und anschlieflend durch
eine zweite planparallele Platte PP2 wieder in den Strahlengang eingekoppelt.
Zur Einstellung der gewiinschten Intensitdt des Taststrahls konnen zusétzliche
Neutralfilter NF in den Tastarm gestellt werden. Die exakte Kollinearitit von
Primér- und Taststrahl wird durch die Justage auf Interferenz beider Strahlarme

47
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Abbildung 4.1: Schematische Skizze des experimentellen Aufbaus zur Durch-
fiithrung holographischer Zweistrahlkopplungs-Experimente, a) Transmissionsgeo-
metrie, b) Reflexionsgeometrie.

gewihrleistet. Zwei elektronische Verschliisse SH1 und SH2 dienen zur Auswahl
des Primér- bzw. Tastarms. Hinter der planparallelen Platte PP2 befindet sich ein
Polarisator PO, so dass im weiteren Strahlengang dieselbe Polarisationsrichtung
sowohl des Schreib- als auch des Tastarms gewéhrleistet ist. Der Strahlteiler ST1
teilt den Laserstrahl symmetrisch in zwei holographische Schreibstrahlen auf, den
Signalstrahl und den Referenzstrahl. Diese werden mittels der Spiegel SP3 bzw.
SP4 auf die Probe umgelenkt. In jedem der beiden Schreibstrahlen befindet sich
ein Polarisator P1 bzw. P2 sowie eine \/2-Verzégerungsplatte L1 bzw. L2 zur
Einstellung der Lichtpolarisation bzw. der Lichtintensitit und des Intensitéts-
verhéltnisses. Mit Hilfe der elektronischen Verschliisse SH3 bzw. SH4 kénnen die
beiden Schreibstrahlen einzeln freigegeben oder abgeblockt werden. Der Kristall
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ist auf einem Probenhalter befestigt, der einen mechanischen Drehkranz als Ba-
sis hat. Darauf ist ein zweiachsiger Verkipptisch T'TN-80 von Newport montiert.
Diese beiden Einheiten gestatten die exakte Positionierung der Probe im Strah-
lengang. Auf dem Verkipptisch befindet sich ein mit Silberleitlack befestigtes
Peltier-Element, so dass temperaturabhingige Messungen durchgefiihrt werden
konnen. Die Art der Fixierung des Kristalls auf dem Peltier-Element héngt davon
ab, welcher Parameter im Experiment variiert wird. Die entsprechenden Elemente
zum Fixieren der Probe sind in der Abbildung 4.2 dargestellt. Im Fall der tempe-

a) b)

Abbildung 4.2: Elemente, die zur Fixierung des Kristalls auf dem Probenhalter
dienen, a) fiir dynamische und temperaturabhingige Messungen, b) fiir Messun-
gen in Abhéngigkeit eines externen elektrischen Feldes und fiir winkelabhéingige
Messungen.

raturabhingigen Messungen wurde ein L-Halter aus Aluminium mit Silberleitlack
auf das Peltier-Element aufgeklebt (Abb. 4.2a)). Der Halter besitzt ein Loch mit
einem ausreichend groflen Durchmesser, so dass die Schreibstrahlen unter einem
externen Bragg-Winkel von etwa 20° auf die Kristalloberfliche einfallen kénnen.
Im Fall der Messungen in Abhéngigkeit von einem externen elektrischen Feld
und der winkelabhéngigen Messungen wurden zwei schmale L-Halter aus Kupfer
rdumlich getrennt im Abstand von etwa 1 cm auf das Peltier-Element aufgeklebt,
an die mittels zweier Krokodilklemmen Seele und Abschirmung (Masse) des Hoch-
spannungskabels befestigt wurden (Abb. 4.2b)). Die Uberlagerung der beiden
Schreibstrahlen kann mit einer CCD-Kamera mit einem vorgeschalteten Objektiv
geeigneter Brennweite kontrolliert und optimiert werden. Aufgrund der typischen
Kristalldicken von etwa 1 mm und aufgrund des gegebenen Strahldurchmessers
am Ort der Probe kann man davon ausgehen, dass die gesamte Kristallbreite (ty-
pisch etwa 5 mm) homogen ausgeleuchtet wird. Die transmittierten Intensitéten
der Schreibstrahlen werden schliefilich mit zwei Si-Photodioden detektiert, in-
dem die Intensititen in einen proportionalen Strom umgewandelt, verstirkt, und
zum Einlesen in entsprechende Dateien an den Messrechner iibermittelt wer-
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den. Vor den Dioden wurden jeweils zwei Blenden mit einem Durchmesser von
400 pm installiert, so dass nur der Bereich des Maximums der GAUSSschen In-
tensititsverteilung der Laserstrahlen detektiert wird. Auf diese Weise wird der
Einfluss der gesamten inhomogenen Intensititsverteilung insbesondere auf die
Schreib- und Loschzeiten beseitigt. Die Steuerung der Messablidufe wird ebenfalls
vom Rechner iibernommen. Im Fall hoher Schreibgeschwindigkeiten, das ist ins-
besondere fiir kleine Dotierungskonzentrationen der Fall, wurde zur Aufnahme
der Messdaten wegen der besseren Zeitauflosung statt des Rechners ein digita-
les Oszilloskop TDS220 von Tektronix verwendet. In diesem Fall wurde nur die
Steuerung der Verschliisse vom Rechner ibernommen und damit das Oszilloskop
synchronisiert. Die Verwendung des Oszilloskops beschrinkte sich zudem auf die
Fille, in denen der Verstiarkungsbereich der Messdioden aufgrund eines geringen
holographischen Verstirkungseffektes nicht geéindert werden musste. Da bei den
meisten in dieser Arbeit untersuchten Kristallen eine hohe Schreibgeschwindig-
keit in der Regel mit einem geringen Verstdrkungseffekt einherging, stellte eine
Anderung des Verstirkungsbereichs der Messdioden hier kein Problem dar.

Im Folgenden werden die Abldufe von Messungen der holographischen Zweistrahl-
kopplung detailliert erldutert.

4.1 Vorbereitung der Proben und Einstellung
der Optik

4.1.1 Polung

Zuerst wird der Kristall gepolt, d.h. in einen eindoménigen Zustand {iiberfiihrt.
Dazu wird er mit einer Hochspannungsquelle kontaktiert und vollsténdig in Si-
likondl eingetaucht. Das Ol wird auf etwa 150°C erhitzt, dann ein elektrisches
Feld von etwa 350 V/mm an den Kristall angelegt. Der Kristall wird unter dem
angelegten Feld schliellich wieder auf Raumtemperatur abgekiihlt. Dieser Vor-
gang dauert typischerweise 2 Stunden. Anschlieend wird der Kristall gereinigt
und in den Probenhalter eingebaut. Hierbei ist zu bemerken, dass fiir eine Ce-
Dotierung von 2.07 mol% und Cr-Dotierungen > 1.0 mol% der Phaseniibergangs-
bereich bei Raumtemperatur liegt und daher eine Polung dieser Kristalle proble-
matisch ist. Die Sattigungswerte insbesondere des Verstirkungsfaktors sind dann
stark abhéngig von der Durchfiirung der Polung, insbesondere von der Grofle
des angelegten elektrischen Feldes. Eindeutige physikalische Schlussfolgerungen
aus den Messungen sind dadurch schwer zu treffen. Aus diesem Grund sind die
genannten Dotierungen in vielen Messserien nicht beriicksichtigt worden.
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4.1.2 Einbau in den Kristallhalter

Im Fall des massiven Probenhalters mit kreisformiger Aussparung (Abb. 4.2a))
wird der Kristall auf seine Unterkante gestellt und seine Vorderfliche mit der
Riickseite des Halters durch Leitsilber kontaktiert. Auf diese Weise hat der Kri-
stall einen ausreichenden thermischen Kontakt zum Peltier-Element und ist kurz-
geschlossen, so dass durch den pyroelektrischen Effekt auftretende Oberflichen-
ladungen abgefiihrt werden konnen. Die polare c-Achse des Kristalls liegt dabei
stets parallel zur Tischebene. Im Fall des hochspannungstauglichen Halters (Abb.
4.2b)) wird der Kristall auf seine Unterkante gestellt und mit einer Seitenfldche
direkt mit Leitsilber mit einem der L-Stiicke verbunden. Der Kontakt zu dem an-
deren L-Stiick erfolgt durch einen Draht, der vorsichtig an die andere Seitenfliche
des Kristalls herangefiihrt wird, um den mechanischen Druck zu minimieren. Auf
diese Weise ist eine ungeklemmte Randbedingung weitgehend erfiillt. Dieser Hal-
ter wurde auch fiir die winkelabh#ingigen Messungen verwendet.

4.1.3 Einstellung der Polarisation und der Lichtintensitét

Mit Hilfe der \/2-Verzogerungsplatten kénnen in jedem Schreibstrahl die Pola-
risationsrichtungen eingestellt werden. Die Laserquellen sind stets so einjustiert,
dass die ausgehende Lichtwelle senkrecht polarisiert ist. D.h. im Falle von Messun-
gen mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse braucht
die Lichtpolarisation des Lasers nicht gedreht zu werden, die Verzégerungsplatten
befinden sich in senkrechter Stellung. Im Fall von Messungen mit einer Lichtpo-
larisation parallel zur kristallographischen c-Achse wird die ausgehende Lichtpo-
larisation um 90 ° gedreht, die Verzogerungsplatten befinden sich jetzt in Diago-
nalstellung. Anschliefend werden die beiden Polarisatoren in den Strahlengang
gestellt, um die durch die Verzogerungsplatten voreingestellten Lichtpolarisatio-
nen zu parallelisieren. Jetzt konnen die Verzogerungsplatten dazu verwendet wer-
den, das Lichtintensitétsverhéltnis zwischen Pump- und Signalstrahl einzustellen.
Dieses betragt typischerweise 1000:1, hierbei findet eine Verstédrkung des Signal-
strahls ohne nennenswerten Intensitétsverlust des Pumpstrahls, eine Kleinsignal-
verstiarkung, statt.

4.2 Schreiben und L6éschen von Hologrammen

Zur Aufnahme der Dynamik des Schreibens und Loschens von Hologrammen
wird ein bereits in den Kristall eingeschriebenes Hologramm vor jeder neuen
Messung durch homogene Beleuchtung geléscht, um fiir alle Messungen densel-
ben Ausgangszustand zu haben. Dies geschieht mit einer Kaltlichtlampe, deren
weifles und inkohérentes Licht mit einem Lichtleiter und einer geeigneten Optik
auf den Kristall gelenkt wird. Auf diese Weise ist auch das Léschen vorhandener
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Streugitter gewihrleistet. Jede Messung beginnt mit der Aufnahme der trans-
mittierten Intensitdten und des Streulichts, das die Schreibarme auf den Messdi-
oden verursachen. Diese Werte werden bei der Berechnung des Verstidrkungs-
faktors bzw. des Beugungswirkungsgrades zur Normierung (transmittierte Inten-
sitdten) und zur Korrektur (Streulicht) benotigt. Dies geschieht folgendermafien:
Die Verschliisse SH3 und SH4 sind zunéchst geschlossen. Dann wird Verschluss
SH3 gedfinet und die auf die Photodioden treffenden Intensitéten aufgenommen
und eingelesen. Diode D1 registriert jetzt die transmittierte Intensitit des Si-
gnalstrahls und Diode D2 das Streulicht, das der Signalstrahl auf der Diode D2
verursacht. Verschluss SH3 wird wieder geschlossen und Verschluss SH4 gedft-
net. Jetzt registriert Diode D2 die transmittierte Intensitéit des Pumpstrahls und
Diode D1 das Streulicht, das der Pumpstrahl auf der Diode D1 verursacht. An-
schliefend wird Verschluss SH3 wieder gedffnet, so dass jetzt beide Verschliisse
gleichzeitig gedffnet sind und der Schreibvorgang beginnt. Typische Offnungs-
zeiten fiir die Verschliisse sind 100 ms. Die Intensititen werden solange aufge-
nommen, bis ein Sittigungszustand erreicht ist, d.h. der Verlauf der Intensitit
des Signalstrahls in Abhéngigkeit von der Zeit annidhernd horizontal ist. Wenn
die Aufnahme des Schreibprozesses beendet ist, werden alle elektronischen Ver-
schliisse geschlossen. Wird zusétzlich der Loschvorgang aufgenommen, so wird
nach dem Schreiben des Hologramms nur der Verschluss SH3 geschlossen, d.h.
der Signalstrahl abgeblockt. Durch die homogene Beleuchtung des Kristalls allein
mit dem intensiven Pumpstrahl wird das Hologramm jetzt geloscht, und zwar in
der Bragg-Bedingung. Dieser Vorgang wird im Weiteren als In-Bragg-Loschvor-
gang bezeichnet. Diode D2 detektiert in diesem Fall die transmittierte Intensitéit
des Pumpstrahls und Diode D1 die abgebeugte Intensitit des Pumpstrahls. Die
Intensitét, mit der das Hologramm gel6scht wird, entspricht hier der Intensitét
des Pumpstrahls. Eine Variation der Loschintensitét ist moglich, indem man vor
den Strahlteiler ST1 einen entsprechenden Abschwécher stellt. Werden sowohl
Schreib- als auch Loschvorgang durch eine einzige, hintereinander ablaufende
Messung aufgenommen, wird der Abschwicher vor Beginn der Schreibmessung in
den Strahlengang gestellt. Aufgrund des grofien Intensitédtsverhiltnisses zwischen
Pump- und Signalstrahl von 1000:1 entspricht die gesamte Schreibintensitét in
guter Ndherung der Intensitdt des Pumpstrahls und damit der Loschintensitit.
Wird das Hauptaugenmerk auf den Loschvorgang gelegt, so wird zuerst bei der
maximal moglichen Pumpintensitéit geschrieben, um die Messzeit zu minimieren,
dann beide Schreibstrahlen abgeblockt, der Abschwécher in den Strahlengang
gestellt und schliefflich in einer zweiten Messung allein der Pumpstrahl freige-
geben. Die Totzeit zwischen dem Schreib- und Loschvorgang, wihrend der das
eingeschriebene Hologramm im Dunkeln verbleibt, stellt aufgrund der geringen
Dunkelleitfdhigkeit von dotiertem, kongruent schmelzendem SBN kein Problem
bzgl. eines moglichen Loschvorgangs im Dunkeln dar. In der Regel wird der
Loschvorgang jedoch durch Auskopplung eines externen Ldschstrahls aus dem
Schreiblaser durchgefiihrt. Eine solche Messung wurde zu Vergleichszwecken fiir
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A = 532nm gemacht, da die hohe Ausgangsleistung des Compass-Lasers eine sol-
che Auskopplung gestattet, ohne die Schreibintensitit zu stark zu minimieren,
so dass die Schreibzeit nicht zu lang wird. Fiir diese Messung wurde der Strahl
des Compass-Lasers mit Hilfe eines Strahlteilers ST2 in einen Schreib- und einen
Loschstrahl aufgeteilt (Abb. 4.1). Der Schreibstrahl wurde in das Interferometer
eingekoppelt, der Loschstrahl wurde mittels des Spiegels SP5 so auf die Riickseite
des Kristalls gelenkt, dass er nahezu senkrecht einfillt. Wichtig hierbei ist, dass
das Hologramm mit derselben Wellenlénge gel6scht wird, mit der es geschrieben
wurde. Der Ablauf einer solchen Off-Bragg-Loschmessung sieht folgendermaflen
aus: Zundchst wird ein Hologramm bis in Sittigung geschrieben wie oben be-
reits dargestellt. Dann wird der Verschluss SH4 geschlossen. Der schwache Si-
gnalstrahl, der hier anstelle des ausgekoppelten Tastarms verwendet wird, bleibt
permanent auf der Probe und wird als Taststrahl zum Auslesen des Beugungs-
wirkungsgrades verwendet. Die Bragg-Bedingung wird damit automatisch erfiillt.
Gleichzeitig wird das Hologramm durch den freigegebenen Loschstrahl geléscht.
Um zu vermeiden, dass Tast- und Loschstrahl ein weiteres Hologramm in den Kri-
stall schreiben, wurden ihre Lichtpolarisationen orthogonal zueinander gewéhlt.
D.h. bei einer Schreibmessung mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristal-
lographischen c-Achse (horizontal) wurde die Lichtpolarisation des Loschstrahls
parallel zur kristallographischen a-Achse (vertikal) eingestellt. Um den Einfluss
des Streulichts des Loschstrahls auf den Photodioden zu minimieren, wurden die-
se mit jeweils einem Polarisator versehen, der nur die horizontalen Anteile der
Polarisation durchlésst.

4.3 Messungen von ['in Abhéingigkeit des Bragg-
Winkels

Im Fall der winkelabhiingigen Messungen wurden alle Optiken und der Kristall-
halter mittels Reitern auf optische Bénke montiert. Ein bestimmter Bragg-Winkel
wurde durch die relative Position der beiden Spiegel SP3 und SP4 (Abb. 4.1) sowie
des Kristallhalters voreingestellt und folgendermaflen gemessen: Zunéchst wur-
den der Referenz- und Signalstrahl exakt auf der Probe iiberlagert. Dann wurde
der Kristall mittels des mechanischen Drehkranzes so gedreht, dass der Reflex
des Referenzstrahls exakt in den einfallenden Strahl zuriickfillt. Die entsprechen-
de Winkelposition relativ zu der Referenzmarkierung auf dem Drehkranz wurde
notiert. Dann wurde der Kristall in die entgegengesetzte Richtung gedreht, so
dass der Reflex des Signalstrahls exakt in den einfallenden Strahl zuriickf#llt. Die
entsprechende Winkelposition wurde ebenfalls notiert. Die Differenz der gemesse-
nen Winkelpositionen ergibt dann den doppelten Bragg-Winkel, also den Winkel,
den die beiden Schreibstrahlen miteinander einschlieflen. Beriicksichtigt man die
Geometrie des Strahlprofils der Reflexe und die Ablesegenauigkeit auf dem Dreh-
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kranz, so konnten die Winkel auf etwa 0.5° genau eingestellt werden. Um die
Einstellung von doppelten Bragg-Winkeln zwischen 0 und 90° zu gewéhrleisten,
wurde der in der Abbildung 4.2b) dargestellte Probenhalter verwendet. Fiir einen
wie oben beschrieben eingestellten Bragg-Winkel wurde dann der Séttigungswert
des Verstiarkungsfaktors wie in 4.2 erldutert, bestimmt.

4.4 Messungen von [' in Abhangigkeit von der
Temperatur

Fiir die temperaturabhingigen Messungen stand ein Temperaturregelungsgerét
zur Verfiigung, das nach dem PID-Prinzip arbeitet. Die entsprechenden Para-
meter wurden speziell fiir die verwendete Kombination aus Kristallhalter und
Peltier-Element optimiert. Im Fall der hier durchgefiihrten Messungen wurde
das Gerit nicht vom Rechner gesteuert, sondern im manuellen Modus betrieben.
Um eine Langzeit-Temperaturstabilitdt von < 1°C zu gewihrleisten, wurde das
Peltier-Element auf einen Kiihlblock, der an einen Wasserkreislauf angeschlossen
war, aufgesetzt. Als Temperaturfiihler diente ein temperaturabhiangiger Platin-
Widerstand PT1000, der so nah wie moglich an der Probe mit Silberleitlack
befestigt wurde.

Der Ablauf einer Messung gestaltete sich wie folgt: Zunéchst wurde eine Tem-
peratur in der Nidhe der Raumtemperatur eingestellt, typischerweise 24 °. Dann
wurde ein Gitter in Sattigung geschrieben, der Verstarkungsfaktor bestimmt und
schliefllich eine andere Temperatur eingestellt. Wahrend dieser Prozedur befan-
den sich beide Schreibstrahlen stets auf der Probe. Da jede Einstellung einer
anderen Temperatur eine Storung des bereits eingeschriebenen Gitters darstellt,
kann davon ausgegangen werden, dass das Gitter dabei jedesmal nachgeschrie-
ben wurde. Um zu iiberpriifen, ob dies Auswirkungen auf den Sattigungswert
des Verstdarkungsfaktors hat, wurde die Messung wie folgt variiert: Es wurde
eine Temperatur eingestellt und ein Gitter in Sattigung geschrieben. Dieses Git-
ter wurde bei der entsprechenden Temperatur erst geloscht, dann die néchste
Temperatur eingestellt und ein weiteres Gitter in Séttigung geschrieben. Da die
Ergebnisse beider Methoden gut iibereinstimmten und die erste Methode weniger
Aufwand erfordert, wurde diese Methode fiir die Messungen verwendet.

4.5 Messungen von [' und n in Abhéngigkeit von
einem externen elektrischen Feld
Fiir die Messungen in Abhéngigkeit externer elektrischer Felder stand ein rechner-

steuerbarer Hochspannungsverstéirker des Typs HCV 14-3500 der Firma FuG zur
Verfiigung. Die Messungen konzentrierten sich hauptséichlich auf die holographi-
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sche Aufnahme ferroelektrischer Hysteresen. Eine solche Hysteresemessung liuft
wie folgt ab: Zunéchst wird, wie oben beschrieben, ein Hologramm in S&ttigung
geschrieben. Dann werden die Schreibstrahlen geblockt und der ausgekoppelte
Tastarm freigegeben. In Absténden von typischerweise 5s wurde dann das ein-
geschriebene Hologramm ausgelesen, zunéchst mit einem der Schreibstrahlen al-
lein, dann mit beiden Schreibstrahlen simultan. Gleichzeitig wurde in denselben
Zeitabsténden das externe elektrische Feld variiert, in Schritten von 20V/mm
entgegen der urspriinglichen Polungsrichtung bis etwa -460 V/mm, iiber 0 V/mm
nach +460V/mm, schlieilich wieder zuriick nach 0 V/mm. Ein solcher Zyklus
wurde in der Regel zehn mal durchlaufen. Aus den gemessenen Werten kann so-
wohl der Beugungswirkungsgrad berechnet als auch ein Wert fiir den Verstiarkungs-
faktor angegeben werden. Daraus wird jeweils der Wert fiir die Brechungsin-
dexinderung berechnet und gegen das externe Feld aufgetragen. Auf diese Weise
ist eine gegenseitige Kontrolle der Werte, die aus Messungen des Beugungswir-
kungsgrades und aus Messungen des Verstarkungsfaktors hervorgehen, moglich.
Die Verwendung eines externen Tastarms zum Auslesen der Hologramme ist hier
im Gegensatz zu den Loschmessungen nétig, da das Einbringen eines zusétzlichen
Abschwichers in den Strahlengang nach dem Schreiben des Hologramms proble-
matisch ist. Dies héingt damit zusammen, dass neben dem Beugungswirkungsgrad
auch der Verstiarkungsfaktor getastet wird. Eine externe Storung wie etwa das
Einbringen des Abschwichers beeinflusst die Phasenverschiebung zwischen den
beiden Taststrahlen und somit die durch das Schreiben des Hologramms festgeleg-
te Phasenverschiebung zwischen Lichtinterferenzmuster und Brechungsindexgit-
ter. Dies kann zu einer betrichtlichen Reduktion des Wertes fiir den Verstirkungs-
faktor beim Auslesen gegeniiber dem Sittigungswert beim Einschreiben des Ho-
logramms fiihren. Eine signifikante Beeinflussung des Hologramms durch das an-
gelegte externe elektrische Feld gibt es dagegen nicht (Kap. 3.10).

Es wurden auch Hysteresekurven wihrend des Schreibvorgangs aufgenommen. In
diesem Fall wird das einmal geschriebene Hologramm durch das angelegte externe
elektrische Feld beeinflusst. Daher wurde das Hologramm bei jedem Einstellen ei-
ner anderen Feldstéirke bis in einen Séttigungszustand nachgeschrieben. Léschen
des Hologramms vor dem Einstellen einer anderen Feldstirke und anschlielen-
des Neuschreiben liefert dasselbe Ergebnis. Aus praktischen Griinden wurde das
Nachschreiben gegeniiber dem Neuschreiben bevorzugt.
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Kapitel 5

Experimentelle Ergebnisse

5.1 Einbau von Chrom in den Kristall

Im Folgenden werden beispielhaft fiir SBN61:Cr die Messverfahren der Neutro-
nenaktivierungs- (INAA) und der Rontgenfluoreszenzanalyse (XRF) erldutert.
Anschlieflend werden die mittels der beiden Verfahren bestimmten Konzentratio-
nen der Elemente Sr, Ba, Nb und des Dotierungselementes Cr sowie von Spuren-
elementen, die mit den genannten Elementen oder wihrend des Ziichtungspro-
zesses in den Kristall eingebaut werden, vorgestellt.

Alle Kristalle, die fiir die XRF-Messungen verwendet wurden, hatten ein Ge-
wicht von etwa 400 mg. Als Normsubstanzen wurden SrCOj, BaCO3 und NbyO;
verwendet, alle mit einer Reinheit von 99.995%. Die Dotierungselemente wur-
den entsprechend zu den Normsubstanzen hinzugefiigt. Jede Probe wurde mit
3.6 g LiyB,O7 vermischt, an der Luft auf die Schmelztemperatur von 920°C er-
hitzt und anschlieend in eine homogene Scheibe der Dicke 3 mm und mit einem
Durchmesser von 32 mm gegossen. Dabei kann die Scheibe fiir die Strahlung der
verwendeten Fluoreszenzlinien (K, fiir Cr und L, fiir Sr, Ba und Nb) als unend-
lich dick betrachtet werden. Auf diese Weise wurde eine Reihe von zwanzig syn-
thetischen Normsubstanzen hergestellt, die sich in der eingewogenen Quantitit
eines bestimmten Elementes unterschieden. Daher konnen Matrix-Effekte verrin-
gert und die Konzentrationen eines bestimmten Elementes durch diese lineare
Eichung bestimmt werden. Die Fehlerquellen fiir die Angabe der gemittelten Sr-
und Ba-Konzentrationen setzen sich zusammen aus der zertifizierten Ungenauig-
keit der analytischen Substanzen, der geschitzten Ungenauigkeit der gravi- und
volumetrischen Operationen, der gemessenen Ungenauigkeit des Verlustes durch
den Gliihfaktor und schlieflich der Poisson-Statistik der Ereignisse.

Im Fall der INAA-Messungen hatten alle Proben ein Gewicht zwischen 20 und
30 mg. Die Proben wurden zusammen mit einer Nb-Folie mit 99.999 % Nb und Zr-
Fluss-Normsubstanzen fiir 6 Stunden im zentralen Kern des TRIGA-Reaktors des
Instituts fiir Kernchemie der Universitdt Mainz bestrahlt. Der thermische Neu-
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tronenfluss betrug 4.2-10*2ncm~2s7!, der schnelle Neutronenfluss betrug 2-10'2
ncm 257!, Dieses Verhiltnis wurde durch das Verhiltnis von *Mn zu %°Fe der
eingebauten Normsubstanzen bestimmt. Die grofle Anzahl schneller Neutronen
gestattet die Aktivierung von Niob durch die (n,2n)-Reaktion von **Nb nach **Nb
mit einer Halbwertzeit von 10.15 Tagen. Fiir die INAA-Messungen wurden die
folgenden ~-Linien verwendet: %Sr (514 keV), *'Ba (496 keV), **Nb (934 keV)
und 5'Cr (320 keV). AuBlerdem ist immer eine geringe Menge Ta vorhanden, so
dass die '?8Ta-Linien iiber das ganze Spektrum fiir die Selbstabsorptionskorrek-
tur verwendet werden konnten. Der Messfehler lag hier bei allen durchgefiihrten
Messungen maximal bei etwa 3%.

Zunéchst stellt man fest, dass das Verhiltnis von Sr zu Ba in allen untersuch-
ten Proben stets gleich bleibt, man erhélt Mittelwerte fiir den Sr-Gehalt von
0.611(5) [Atome/Formeleinheit] (XRF) bzw. 0.618(8) [Atome/Formeleinheit] (IN-
AA) und fiir den Ba-Gehalt von 0.393(5) [Atome/Formeleinheit] (XRF) bzw.
0.395(5) [Atome/Formeleinheit] (INAA) [66]. Daraus kann man schliefien, dass al-
le Kristalle tatséchlich die kongruente Schmelzzusammensetzung Srg 61 Bag.30NbsOg
besitzen, so dass die Nb-Konzentration fiir den undotierten Kristall Nbs ist.

O XRF
50000F O INAA

— Geradenanpassung (0 ppm < ¢, 5,y < 10000 ppm)
=> CCr,l<ristlc(3r,Schm =(1.20%0.01)

—  40000| - ~ Geradenanpassung (10000 ppm < € 5oy < 40000 ppm) (e]
g_ => cCr,Krist/cCr,Schm: (1'00%0'02) - - O
o -

B 30000+ 5
X
]
O 20000
10000
0

0 10000 20000 30000 40000
CCr,Schm [ppm]

Abbildung 5.1: Cr-Konzentration im Kristall gegen Cr-Konzentration in der
Schmelze. Die Messpunkte sowohl aus den XRF- als auch den INA A-Messungen
sind getrennt voneinander dargestellt. Die Messpunkte koénnen bis ccrschm =
10000 bzw. ab ccrgehm = 10000 jeweils mit einer Geraden angepasst werden.

In der Abbildung 5.1 sind die gemessenen Cr-Dotierungskonzentrationen im Kri-
stall gegen die Konzentrationen in der Schmelze aufgetragen. Dargestellt sind
die Ergebnisse sowohl fiir XRF- (Quadrate) als auch fiir INAA-Messungen (Krei-
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Abbildung 5.2: Nb-Konzentration gegen Cr-Konzentration im Kristall. Sowohl
die XRF- als auch die INAA-Daten kénnen jeweils mit einer Geraden angepasst
werden. Beide Messverfahren zeigen, dass mit dem zunehmenden Einbau von Cr
in den Kristall die Nb-Konzentration linear abnimmt.

se). Die Einheit [Atome/10° Formeleinheiten] wird im Folgenden durch [ppm]
abgekiirzt. An die Daten kénnen zwei Geraden angepasst werden, eine Gerade
zwischen ccrgchm = 0 und 10000 ppm, und eine Gerade zwischen ccr gchm = 10000
und 40000 ppm. Der relevante Parameter bei der Geradenanpassung ist hier die
Steigung, sie entspricht dem Einbaukoeffizienten von Chrom in den Kristall. Die
Anpassung an die Messpunkte bis ccrgechm = 10000 ppm liefert einen Wert von
1.21(1), die Anpassung an die Messpunkte ab ccr,schm = 10000 ppm ergibt 0.95(5).
Im Rahmen des Messfehlers ist also der Einbaukoeffizient fiir die Dotierungen mit
Ccr,schm > 10000 ppm gleich 1, so dass man davon ausgehen kann, dass die Kon-
zentrationen, die in die Schmelze gegeben wurden, auch in den Kristall eingebaut
werden. Der undotierte Kristall enthélt bereits 15 ppm Cr, die im Ausgangs-
material oder der Ziichtungsapparatur selbst enthalten gewesen sein kénnen. Da
der Wert des Einbaukoeffizienten fiir Konzentrationen bis ccrgchm = 10000 ppm
grofer ist als 1, enthalten offensichtlich alle Kristalle mit Konzentrationen in dem
genannten Bereich bereits einen leichten Uberschuss an Chrom.

In der Abbildung 5.2 ist die Nb-Konzentration gegen die Cr-Konzentration im
Kristall aufgetragen. Sowohl an die mit XRF als auch an die mit INAA aufgenom-
menen Messwerte kann jeweils eine Gerade angepasst werden. In beiden Fillen
erhilt man Werte fiir die Achsenabschnitte von 1.996(4) [Atome/Formeleinheit]
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(XRF) bzw. 1.997(6) [Atome/Formeleinheit] (INAA), d.h. die Nb-Konzentration
fiir den undotierten Kristall ist Nby, wie oben bereits erwdhnt. Mit zunehmen-
der Erh6hung der Cr-Konzentration nimmt die Nb-Konzentration linear ab bei
gleichbleibendem Verhéltnis zwischen der Sr- und der Ba-Konzentration (s. oben).
Das ist ein klarer Hinweis darauf, dass Chrom auf einem Nb-Gitterplatz einge-
baut wird. Die Ergebnisse aus beiden Methoden stimmen zudem im Rahmen
der Messfehler iiberein. Zur Uberpriifung kann die Summe der Nb- und der
Cr-Konzentrationen fiir alle untersuchten Proben gebildet werden, sie betrigt
im Mittel iiber alle Konzentrationen 1.997 [Atome/Formeleinheit] (XRF) bzw.
1.996 [Atome/Formeleinheit] (INAA) [66] und stimmt damit sehr gut mit dem
erwarteten Wert von 2 [Atome/Formeleinheit] iiberein. Auch die Summe der Sr-,
Ba-, Nb- und Cr-Konzentrationen ergibt den erwarteten Wert von 3 [Atome/For-
meleinheit], man erhélt hier im Mittel iiber alle Konzentrationen 3.001 [Atome/
Formeleinheit] (XRF) bzw. 3.009 [Atome/Formeleinheit| (INAA) [66].

Mit INAA wurden auflerdem die folgenden Verunreinigungen gefunden: Fe
(25 ppm), Na (18 ppm), K (18 ppm), Ag (3ppm), Rb (1 ppm) und Mn (0.3 ppm).
Alle anderen Elemente, die gefunden wurden, hatten Konzentrationen im Bereich
von [ppb|. Erwidhnenswert ist noch, dass die Ta-Konzentration von 30 ppm auf
13 ppm abfillt mit steigender Cr-Konzentration bis 40000 ppm in der Schmelze.

5.2 Materialparameter

5.2.1 Dichte

Die Dichte wurde mit der Auftriebsmethode bestimmt. Gegenstand der Unter-
suchung waren ausschlieilich Ce-dotierte Kristalle. Ein Quarz-Kristall mit der
bekannten Dichte von p = 2.6481(3) g/cm® wurde zur Kalibration der Messfliissig-
keiten verwendet. Diese waren Paraffinol, reines Wasser sowie eine Zinkbromid-
Lésung. Die kristallographischen Gitterkonstanten des undotierten Kristalls wur-
den durch eine Strukturanalyse mittels Rontgenbeugung bestimmt [63]. Die Mes-
sergebnisse sind in der Tabelle 5.1 dargestellt. Man findet eine klare Abhéingig-

Cce [mol ] plg/cm’]

0 5.2914+ 4-10*
0.66 5.29043+20-10~*
1.13 5.2998+ 9-10~*
2.07 5.3048+12-10~*

Tabelle 5.1: Werte fiir die Dichte fiir SBN61:Ce.

keit der Werte von der Dotierungskonzentration. Erwartungsgemif steigen die
Werte fiir p linear an, eine lineare Anpassung liefert p = (5.2914 + 0.0067 - cce)
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g/cm?. Dies gestattet prinzipiell eine hinreichend genaue Bestimmung der im
Kristall vorliegenden Dotierungskonzentration einer unbekannten Probe von Ce-
dotiertem SBN61 bis zu einer Dotierungskonzentration von 2.07 mol%. Das An-
wachsen kann dadurch erklart werden, dass mit dem Einbau von Cer in den
Kristall die schweren Ce-Atome den Platz der vergleichsweise leichten Sr-Atome
in der Kristallstruktur einnehmen [32] oder geénderte Gitterkonstanten vorliegen.
Die Werte fiir die Dichte konnen jetzt gemifl folgender Methode dazu verwen-
det werden, um die Existenz von Punktdefekten, insbesondere von Sauerstoff-
Fehlstellen, zu untersuchen. Die Dichte der einzelnen Proben kann aus den kristal-
lographischen Gitterkonstanten bestimmt werden, die aus Messungen der Ront-
genbeugung bekannt sind: p = (M -Z)/(V - N). Dabei ist M das Molekularge-
wicht, Z die Anzahl der Molekiile pro Einheitszelle, V das Volumen der Einheits-
zelle und N die Avogadro-Konstante. Die Lingen ¢ = 3.935 A und a = 12.452 A
fiir undotierte Kristalle sind bekannt, daraus ergibt sich das Volumen der Ein-
heitszelle zu (610.1 £ 0.2) A3, AuBerdem ist die Komposition sehr genau bekannt,
jede Formeleinheit besteht aus (0.611 &= 0.002) Sr-Atomen, (0.388 £ 0.001) Ba-
Atomen und (2.003 £ 0.003) Nb-Atomen. Die Anzahl der Sauerstoff-Atome ist
nicht genau bekannt, sie wird angenommen zu 6-x. Der Parameter x ist die Anzahl
der Sauerstoff-Fehlstellen pro Formeleinheit. Mit den Atommassen von Stronti-
um (87.62 g/mol), Barium (137.327 g/mol), Niob (92.90638 g/mol) und Sauerstoff
(15.9994 g/mol), erhélt man ein Molekulargewicht von (388.9 — 15.9994 - x + 1.7)
g/mol. In SBN kommen auf jede Einheitszelle fiinf Formeleinheiten, daher kann
die Dichte zu p = (5.292 — 0.21772 - x + 0.023) g/cm? berechnet werden. Vergleicht
man diesen Wert mit demjenigen, der aus der Dichte bestimmt wurde, kann dar-
aus x = (2.756 4 0.013) - 10~ berechnet werden. Dies zeigt, dass die Annahme
von sechs Sauerstoff-Atomen pro Einheitszelle gerechtfertigt ist, da nur in einer
von 73 Einheitszellen ein Sauerstoff-Atom fehlt. Es gibt demnach in SBN keine
Sauerstoff-Fehlstellen auf einer grofien Lingenskala.

5.2.2 Piezoelektrische Koeffizienten

Der piezoelektrische Effekt beschreibt eine Anderung der elektrischen Polarisati-
on, die durch eine mechanische Spannung hervorgerufen wird [97]:

AP; = djjk - o3 + dijim * Tjk * Otm + - (5.1)

mit den Komponenten des Spannungstensors ojj, des linearen piezoelektrischen
Effektes dijx und des quadratischen piezoelektrischen Effektes djjum. Die Kom-
ponenten des linearen piezoelektrischen Effektes sind in der zweiten und dritten
Indexposition symmetrisch, d.h. djjx = djx;. Dadurch werden die unabhéngigen
Komponenten des Tensors dritter Stufe von 27 auf 18 reduziert. In der Punkt-
symmetriegruppe 4mm verbleiben schliefllich noch 3 unabhingige Komponenten:
dq13 = dgg3, d311 = d392 und dsss.
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cce [mol%)] | dasz [PC/N] | dz11 [pC/N]
0 145+5 -23+3
0.66 20446 -43+3
1.13 300+10 -59+8
2.07 88.1+8.1 -

Tabelle 5.2: Werte fiir die piezoelektrischen Koeffizienten ds33 und dsqq fiir
SBNG61:Ce.

Die piezoelektrischen Koeffizienten ds3; und ds;; wurden bei Raumtemperatur
gemessen, indem die Anderung der Oberflichenladung bei verschiedenen stati-
schen uniaxialen Driicken mit einem Kistler-Elektrometer detektiert wurde. Als
Proben wurden Wiirfel von SBN61:Ce mit den Abmessungen 6x6x6 mm? ver-
wendet. Die auf den Kristall ausgeiibten Krifte betrugen zwischen 1 und 10 N.
Die Messungen erfolgten ausschliellich an gepolten Kristallen, da ungepolte Kri-
stalle keine Piezoelektrizitéit zeigen. Die Tabelle 5.2 zeigt die Werte fiir d333 und
d3;; in Abhéngigkeit von der Dotierungskonzentration. Ausgehend vom undotier-
ten Kristall steigen die Werte fiir beide Koeffizienten an, mit einem signifikanten
Abfall fiir den mit 2.07 mol% am stirksten dotierten Kristall. Der Messfehler ist
fiir diesen Kristall mit 10 % vergleichsweise grof, da die Anderungen der Ober-
flichenladung aufgrund von pyroelektrischen Strémen stark sind verglichen mit
den Anderungen, die durch den piezoelektrischen Effekt verursacht werden. Eine
Messung von dz;; war deswegen unméglich. Das Ansteigen der dij kann durch die
lineare Abnahme der Phaseniibergangstemperatur mit Erh6hung der Dotierung
erkliart werden [98]. Darauf wird im Rahmen dieser Arbeit in den Kapiteln 5.7
bzw. 6.5 noch ausfiihrlich eingegangen. Fiir die mit 2.07 mol% Ce am stéiirksten
dotierte Probe liegt der Phaseniibergang im Bereich der Raumtemperatur. Dies
fiihrt einerseits dazu, dass der piezoelektrische Koeffizient stark abfillt, jedoch
nicht komplett verschwindet. Andererseits kann der Kristall nicht mehr gut gepolt
werden. Dies fiihrt zu dem o.g. grolen Messfehler bzw. dazu, dass der Koeffizi-
ent ds;; nicht bestimmt werden konnte. Die Messung zeigt auf jeden Fall, dass
auch im paraelektrischen Bereich, in dem der Kristall eine zentrosymmetrische
Symmetrie besitzt, noch azentrische Bereiche vorliegen, die ausreichen, um ein
piezolektrisches Verhalten zu beobachten.

In der Literatur findet man folgende Werte fiir undotierte SBN61-Kristalle [99]:
ds3 = 130pC/N, d3; = —30pC/N und d;5 = 31pC/N. Man beachte, dass
d113 = (1/2) . d51 gllt Die Werte fiir d333 = d33 und d311 = d31 fiir undotierte Kri-
stalle in der Tabelle 5.2 stimmen mit den Literaturwerten gut iiberein.
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Dotierung €33 €11
undotiert 880 | 470
0.40mol% Ce | 1500 | 800
0.66mol% Ce | 1700 | 900
1.13mol% Ce | 3100 | 1650
2.07mol% Ce | 10000 | 5300
0.51mol% Cr | 2000 | -

Tabelle 5.3: Werte fiir die Dielektrizititskonstanten €33 und €;;. Die Werte fiir
undotierte Kristalle sind [101] entnommen.

5.2.3 Dielektrizititskonstanten

Die Tabelle 5.3 enthélt die Dielektrizitdtskonstanten €33 und €, fiir einige der un-
tersuchten Ce- und Cr-dotierten Kristalle. Diese wurden an gepolten Kristallen
bei v = 10Hz und T = 22°C gemessen. Die Messungen fiir die Ce-dotierten Kri-
stalle wurden in Zusammenarbeit mit R. Pelster am II. Physikalischen Institut
der Universitit zu Koln durchgefithrt. Der Wert fiir den mit 0.51 mol% Cr do-
tierten Kristall wurde aus Messungen der ferroelektrischen Hysterese abgeschétzt
[100]. Die Werte fiir undotierte Kristalle sind [101] entnommen. Fiir alle Werte
unterhalb einer Dotierung mit 0.22 mol% sind die Werte fiir undotierte Kristalle
verwendet worden. Fiir den mit 0.69 mol% Tm,O3 dotierten Kristall wurde von
T. Volk (Russ. Akademie der Wissenschaften, Moskau) eine Messung am unge-
polten Kristall durchgefiihrt, mit dem Ergebnis e33 = 3000 bei » = 1kHz und
T =24°C.

5.2.4 Brechungsindizes

Die Messung der Brechwerte erfolgte an einem Prismenpriaparat von undotiertem
SBN61 mit einem Prismenwinkel von © = 14.7863(3) °. Die Beleuchtung erfolgte
mittels der charakteristischen Spektrallinien verschiedener Gaslampen (Hg, Cd,
Cs, He). Die Brechungsindizes wurden aus den gemessenen Winkelabweichungen
®; gemif

sin(@ + @1)

sin((IDi)

bestimmt. Der Brechungsindex von Luft betriagt ny s = 1.00027. Die Messfehler
betrugen +107° um (Wellenléinge) bzw. < 10~* (Brechungsindizes). Die tabel-
larische Ubersicht iiber die gemessenen Werte sowie die graphische Darstellung
der Wellenléingenabhéngigkeit einschliellich einer Anpassung mit einer Sellmeier-
Funktion findet man bei Woike et al. [102]. Daraus resultiert, dass sowohl der
ausserordentliche als auch der ordentliche Brechungsindex fiir die ungepolte Pro-
be grofer ist als fiir die gepolte, die Differenz betriigt etwa 1073, Generell ist der

N = Nruft *

(5.2)
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A ungepolt gepolt
] [0 | @ | @ | of
488 | 2.3519 | 2.3888 | 2.3504 | 2.3883
5932 | 2.3229 | 2.3571 | 2.3217 | 2.3569
632.8 | 2.2819 | 2.3125 | 2.2809 | 2.3125
658 | 2.2750 | 2.3049 | 2.2739 | 2.3049
685 | 2.2684 | 2.2978 | 2.2674 | 2.2978
785 | 2.2503 | 2.2781 | 2.2492 | 2.2781

Tabelle 5.4: Ausserordentliche (e) und ordentliche (o) Brechungsindizes von
SBNG61 fiir undotierte Kristalle. Der Index “up” bezeichnet die Ergebnisse fiir
ungepolte, der Index “gp” diejenigen fiir gepolte Kristalle. Die Tabelle beinhaltet
die Werte fiir die in dieser Arbeit verwendeten Laser-Wellenlédngen.

ordentliche Brechungsindex grofier als der ausserordentliche, d.h. der Kristall ist
bei Raumtemperatur optisch einachsig negativ. Da die Verldufe n,(\) und n,(X)
im sichtbaren Spektralbereich und bei Raumtemperatur keine Schnittpunkte auf-
weisen, ist hier eine Phasenanpassung nicht moglich.

Aus den Daten der Anpassung mit einer Sellmeier-Funktion wurden die Werte
fiir die Brechungsindizes fiir die in dieser Arbeit verwendeten Laser-Wellenlédngen
entnommen. Diese sind in Tabelle 5.4 zusammengestellt.

5.2.5 Optische Absorption

Die optische Absorption wurde fiir Ce-dotiertes SBN von Buse et al. [38] fiir beide
Lichtpolarisationen und fiir Cr-dotiertes SBN von Gao [103] fiir eine Lichtpolari-
sation parallel zur kristallographischen a-Achse gemessen. Die fiir die Auswertung
der Messergebnisse in dieser Arbeit relevanten optischen Absorptionskoeffizienten
wurden fiir Ce-dotiertes SBN und A = 632.8 nm der Arbeit von Buse et al. [38]
entnommen und in der Tabelle 5.5 zusammengestellt. Die Absorptionsspektren

Dotierung e Q
[mol%] Ce | [em™'] | [em™!]
0.022 0.1 0.05
0.40 2.0 1.0
0.66 4.0 3.0
1.13 8.0 6.0
2.07 12.0 9.0

Tabelle 5.5: Optische Absorptionskoeffizienten o, und a4 fiir A = 632.8 nm. Die
Werte sind Referenz [38] entnommen.
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fiir Cr-dotiertes SBN sind in Zusammenarbeit mit D. Berben vom Physikalischen
Institut der Universitdt Bonn fiir eine Auswahl der in dieser Arbeit untersuchten
Kristalle fiir eine Lichtpolarisation sowohl parallel zur kristallographischen c- als
auch parallel zur kristallographischen a-Achse gemessen worden. Die Ergebnisse
sind in der Abbildung 5.3 dargestellt. Alle Absorptionspektren zeigen das Maxi-

30F ¢ SBN61:Cr
E Lichtpol. || ¢

L “ -‘. -------- 1.21 mol%
&R ----- 0.70 mol%
20 '\: ‘ ‘ ——— 0.51 mol%
-“ ) ,“ ...... 0.36 mol%
L ----0.22 mol%

PR ——0.17 mol%
10 F 0 5N 0

a, [em™]

30F ¢ SBN6L:Cr

Vot Lichtpol. || a
KR 1.21 mol%
o === 0.70 mol%
2015 % == 0.51 mol%
LS PR 0.36 mol%
M ----0.22mol%
DY ) ——0.17 mol%

-1
a, [em™]

500 600 700 800
A [nm]

Abbildung 5.3: Absorptionsspektren einer Auswahl der in dieser Arbeit unter-
suchten Cr-dotierten SBN-Kristalle fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristal-
lographischen c-Achse (oberes Bild) und parallel zur kristallographischen a-Achse
(unteres Bild).

mum der Cr-Absorption bei etwa 650 nm. Zudem sind die Werte von « fiir eine
Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse in dem hier betrach-
teten Spektralbereich grofler als die Werte fiir eine Lichtpolarisation parallel zur
kristallographischen c-Achse.

5.3 Photoleitfihigkeit

Die Intensitidts- und Wellenldingenabhéingigkeit der Photoleitfihigkeit fiir Ce-
dotiertes SBN wurde fiir eine Reihe von Dotierungskonzentrationen zwischen
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2.0
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Abbildung 5.4: Intensitdtsabhingigkeit der Leitfdhigkeit fiir SBN-Kristalle mit
unterschiedlichen Cr-Dotierungen fiir A = 532 nm und eine Lichtpolarisation par-
allel zur kristallographischen a-Achse. Anpassungen mit sublinearen Funktionen
an die gemessenen Daten geméf der Gleichung (3.94) sind ebenfalls in die Ab-
bildung eingetragen. Die spezifischen Photoleitfahigkeiten ergeben sich aus dem
Parameter B, der angepassten Kurven, die Dunkelleitfdhigkeiten aus der Messung
ohne Lichtbestrahlung.

0.025 und 1.6 Gew.% CeOy in der Schmelze (0.056 und 2.07 mol% Ce im Kristall
[32]) von Buse et al. gemessen [38] mit folgenden Resultaten: Zuniichst zeigen
alle Proben fiir Intensititen oberhalb von 100mW /cm? eine lineare Abhiingig-
keit der Photoleitfihigkeit von der Intensitdt. Kristalle mit schwachen Ce-Kon-
zentrationen (0.056 und 0.22mol%) zeigen eine ausgeprigte Nichtlinearitit, fiir
Kristalle mit einer Ce-Konzentration grofier als 0.22 mol% ist die Photoleitfiahig-
keit unabhéngig von der Konzentration und die Intensitdtsabhingigkeit ndhert
sich dem linearen Verlauf an. Der Exponent x zeigt fiir den mit 0.056 mol% am
schwéchsten dotierten Kristall eine Wellenldngenabhéngigkeit, er betrigt etwa 0.5
fiir A < 500 nm und ist etwa 1 fiir A > 650 nm. Fiir alle anderen Proben ist x nahe-
zu unabhingig von der Wellenldnge und wichst mit Erhéhung der Dotierung an.
Der Kristall mit der schwichsten Ce-Konzentration hat zudem die grofite spezifi-
sche Photoleitfihigkeit. Die Spektren &hneln denjenigen der Absorptionsspektren.
Sowohl x als auch oy, /I* sind im Rahmen der Messgenauigkeit unabhéngig von
der Lichtpolarisation. Der Kristall mit 0.056 mol% Ce zeigt im Vergleich zu allen
anderen Dotierungen eine um vier Groflenordnungen gréflere Dunkelleitfahigkeit.
Die Messung der Photoleitfdhigkeit fiir SBN61:Cr wird im Folgenden vorgestellt.
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Abbildung 5.5: Dunkelleitfdhigkeiten, spezifische Photoleitfdhigkeiten und Expo-
nenten x aus der Anpassung sublinearer Funktionen in Abhingigkeit von der
Cr-Konzentration fiir A = 532nm. Die in die Abbildung eingezeichneten Linien
dienen der Augenfiihrung.

In der Abbildung 5.4 ist die Intensitdtsabhéingigkeit der Leitfahigkeit fiir eine Rei-
he von Cr-dotierten Kristallen fiir A = 532 nm und eine Lichtpolarisation parallel
zur kristallographischen a-Achse dargestellt. Das elektrische Feld wurde parallel
zur kristallographischen c-Achse angelegt.

Aus der Anpassung einer sublinearen Funktion an die gemessenen Daten gem#ifl
der Gleichung (3.94) erhdlt man die spezifischen Photoleitfihigkeiten aus dem
Parameter B, der angepassten Kurven, die Dunkelleitfihigkeiten o4 resultieren
aus der Messung ohne Lichtbestrahlung. Diese Gréflen sowie der Exponent x sind
in der Abbildung 5.5 gegen die Cr-Konzentration aufgetragen. Der Abbildung
entnimmt man folgende Resultate: Sowohl die Dunkelleitfdhigkeiten als auch die
spezifischen Photoleitfahigkeiten nehmen mit Erhéhung der Cr-Konzentration
ab. Der Exponent x dagegen wichst mit Erh6hung der Cr-Konzentration an und
erreicht Werte von = 1 fiir 0.70 und 1.21mol% Cr. Dies zeigt, dass fiir diese
Cr-Konzentrationen die Abhéngigkeit der Leitfihigkeit von der Lichtintensitéit
linear ist.

Aus den Werten der spezifischen Photoleitfihigkeit wurde gemé&fl der Gleichung
(3.89) und mittels der optischen Absorption (Kapitel 5.2.5) das Produkt aus Mo-
bilitdt und Rekombinationszeit der Ladungstriger i - 7 bestimmt. Die Ergebnis-
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Dotierung TR
[mol%)] Cr [%]
0.055 360410
0.11 188+1
0.17 103£2
0.22 55+1
0.51 12.540.1
0.70 13.6+0.4
1.21 9.440.2

Tabelle 5.6: Werte fiir das Produkt aus Beweglichkeit und Rekombinationszeit
der Elektronen, berechnet mit der optischen Absorption (Kap. 5.2.5) und der
spezifischen Photoleitfihigkeit (Abb. 5.5) gemifl Gleichung (3.89).

se sind in der Tabelle 5.6 zusammengestellt. Analog zum Verlauf der spezifischen
Photoleitfahigkeit fallen die Werte mit Erhéhung der Dotierungskonzentration
ab.

Ein Vergleich zu Literaturwerten ist unter Vorbehalt moglich. Vazquez et al. fin-
den mittels einer holographischen Messung fiir A = 514.5 nm und fiir eine schwa-
che Dotierungskonzentration zwischen 0.015 und 0.025Gew.% Cr (0.038 und
0.064 mol% Cry03) im Gegensatz zu den hier vorgestellten Ergebnissen eine linea-
re Abhingigkeit der Leitfihigkeit von der Intensitét [41]. Daraus wird ein Wert
von - g = 53.6 - 1071 cm?/V bestimmt. Dieser ist um einen Faktor 1.5 grofier
als der hier fiir den mit 0.055mol% Cr dotierten Kristall bestimmte Wert. Die
Dunkelleitfihigkeit von 5.51 - 10719 Q~1em™! ist um einen Faktor 2 grofer als der
hier bestimmte Wert. Tomita und Suzuki bestimmen fiir einen mit 0.02 Gew.%
Cr (0.051mol% Cry03) dotierten Kristall aus holographischen Messungen Wer-
te von p-7mg =7.2-1078cm?/V fir A =514.5nm und 12.6-10""¥ cm?/V fiir
A = 632.8 nm. Diese Werte sind um mehr als drei Grolenordnungen kleiner als
die hier und als die von Vazquez et al. bestimmten Werte. Die Dunkelleitfdhig-
keiten liegen mit 9.0 -1071°Qtem ! (bestimmt aus einer Geradenanpassung an
die Daten fiir A = 514.5nm) und 4.7 - 1072 Q" 'em™" (bestimmt aus einer Gera-
denanpassung an die Daten fiir A = 632.8 nm) in der Gréflenordnung der oben
genannten Werte.

5.4 Abhingigkeit von I' von der Bestrahlung Q

In diesem Kapitel wird die Dynamik des Schreibens und Ld&schens von Holo-
grammen in SBN untersucht. Die Présentation der Ergebnisse konzentriert sich
wegen der grofleren praktischen Bedeutung auf die Dynamik des Schreibens. Der
Einfluss des Dotierungselements und dessen Konzentration stehen dabei im Vor-
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dergrund. Es wurden Messungen bei den Wellenldngen 488, 532, 632.8, 658, 685
und 785nm durchgefiihrt. Die Lichtpolarisation war entweder parallel zur kri-
stallographischen c- oder zur kristallographischen a-Achse orientiert. Alle Mes-
sungen wurden bei einem konstanten Bragg-Winkel # = 20° (6; = 8.6°) und bei
Raumtemperatur T = 24 °C durchgefiihrt. Die Werte fiir die gesamte einfallen-
de Intensitét variierten je nach verwendetem Lasersystem und je nachdem, ob
der Rechner oder das Oszilloskop zur Datenaufnahme verwendet wurde. Generell
wurde die maximal mogliche einfallende Intensitdt des Pumpstrahls gewéhlt, um
die Messzeit zu minimieren. In einigen Fillen, in denen die Datenaufnahme mit
dem Rechner erfolgte und wegen des grofien holographischen Verstiarkungsfaktors
eine Umschaltung der Messbereiche notig war, musste aufgrund der begrenzten
Zeitauflosung des Rechners die Intensitdt abgeschwécht werden. Die Pumpinten-
sitéiten variierten zwischen I ~ 4mW/cm? und I ~ 600 mW/cm? Um einen
Vergleich der dynamischen Prozesse zwischen Messungen mit unterschiedlichen
Dotierungskonzentrationen oder bei verschiedenen Wellenldngen durchfiihren zu
konnen, ist es also notwendig, anstelle einer Zeitkonstanten 7 eine Konstante fiir
die Bestrahlung Qg = I- 7 anzugeben. Das ist der Wert von Q, bei welchem der
(1-e1)-te Teil des Séttigungswertes von I, d.h. des Verlaufs des Verstirkungsfak-
tors in Abhéngigkeit von der Bestrahlung, erreicht ist. Dabei war der Sattigungs-
wert von I' fiir den oben genannten Intensitdtsbereich nicht von der Intensitit
abhéngig.

Eine Schreibmessung besteht in der Aufnahme des holographischen Verstirkungs-
faktors I' in Abhéngigkeit von der Bestrahlung Q, dem Produkt aus gesamter
einfallender Intensitét I und der Zeit t. Alle I'-Messungen werden fiir die Kleinsi-
gnalverstirkung durchgefiihrt. Das Intensitédtsverhéltnis 8y zwischen Pump- und
Signalstrahl wird dabei so grof} eingestellt, dass die Verstirkung des Signalstrahls
ohne nennenswerten Intensitdtsverlust des Pumpstrahls erfolgt. Fiir die unter-
suchten Proben ist dies gegeben fiir Sy ~ 1000, das entspricht einer Lichtmodu-
lation m = 0.063. In diesem Fall kénnen Sattigungswerte von I' aus der analyti-
schen Losung der gekoppelten Wellengleichungen geméff Formel (3.21) bestimmt
werden. Um die Verstirkungseigenschaften der untersuchten Kristalle quantifi-
zieren und miteinander vergleichen zu kénnen, werden diese Sattigungswerte I'gy
fiir verschiedene Dotierungselemente gegen die Dotierungskonzentration aufgetra-
gen. Zur Charakterisierung der Dynamik des Schreibens von Hologrammen wird
an jede Einzelkurve I'(Q) eine gestreckte Exponentialfunktion (KWW-Funktion)
angepasst (Gl. (3.95)). Als Resultate erhélt man die Parameter Qp und 3, al-
so die charakteristische Konstante fiir die Bestrahlung und den Streckexponen-
ten, der die Abweichung vom monoexponentiellen Fall mit 5 = 1 beschreibt.
Es sei daran erinnert, dass sich aus der Abweichung vom Wert 1 Riickschliisse
auf das zu Grunde liegende Ladungstransportmodell ziehen lassen (Ein-Zentren-,
Zwei-Zentren-Modell, Drei-Valenzen-Modell, s. Kap. 3.2). Dabei ist zu beachten,
dass ein Vergleich zwischen verschiedenen Werten von g, die z.B. aus Mes-
sungen mit unterschiedlichen Dotierungskonzentrationen oder bei verschiedenen
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Wellenlédngen hervorgehen, nur sinnvoll ist, wenn [ vergleichbare Werte zeigt.

Die Abbildung 5.6 zeigt als reprisentatives Beispiel den Verlauf von I' in Abhéngig-
keit von QQ mit einer logarithmisch gestreckten Q-Skalierung fiir die mit 0.17 mol%
bzw. 0.51 mol% Cr dotierten SBN-Kristalle und fiir A = 632.8 nm. Anpassungen
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Abbildung 5.6: Verlauf I'(Q) fiir SBN61:Cr 0.17mol% (oberes Bild) und
SBN61:Cr 0.51 mol% (unteres Bild) mit logarithmisch gestreckter Q-Skalierung.
Fiir die schwache Dotierung liefert nur die Anpassung mit der KWW-Funktion
eine gute Beschreibung der Messdaten iiber fiinf Gr68enordnungen. Fiir die starke
Dotierung erkennt man die Annidherung an eine monoexponentielle Beschreibung.

mit einer Exponentialfunktion, mit der Summe aus zwei Exponentialfunktionen
sowie mit der KWW-Funktion sind ebenfalls in die Abbildung eingetragen. Es ist
eindeutig ersichtlich, dass die KWW-Funktion fiir die schwache Dotierung eine
gute Beschreibung der gemessenen Daten iiber fiinf Gréflenordnungen gestat-
tet. Insbesondere eine monoexponentielle Beschreibung gelingt hier offensichtlich
nicht. Fiir die starke Dotierung dagegen sind die Unterschiede zwischen den ange-
passten Kurven nicht signifikant, die beste Beschreibung gelingt mit einer Sum-
me aus zwei Exponentialfunktionen. Die Annidherung an die monoexponentielle
Beschreibung der Messkurven mit Erhéhung der Dotierung ist klar ersichtlich.
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Dies &dussert sich auch in dem qualitativen Verlauf der Kurven. Fiir die schwa-
che Dotierung ist der Schreibvorgang zu Beginn der Messung schnell, der Wert
von I erreicht sprungartig ~ 1.5cm™!. Das Erreichen eines Sittigungszustandes
erfordert trotzdem eine Messung iiber fiinf Groflenordnungen in Q. Hier deu-
tet sich die Uberlagerung von Prozessen mit unterschiedlichen Zeitkonstanten
an, was bei der Anpassung mit der KWW-Funktion zu einem kleinen Wert des
Exponenten 8 von etwa 0.2 fiihrt. Fiir die starke Dotierung erkennt man bei glei-
cher Zeitauflosung schon zu Beginn der Messung ein kontinuierliches Anwachsen
von I', der Séttigungszustand wird fiir einen Wert von Q erreicht, der etwa eine
Gréfenordnung kleiner ist im Vergleich zu der schwachen Dotierung. Die Dyna-
mik des Schreibprozesses kann anndhernd durch eine Zeitkonstante beschrieben
werden. Dies spiegelt sich in dem vergleichsweise groflen Wert des Exponenten
von 3 = 0.9 wider. Eine Aussage dariiber, in welchem der unterschiedlich stark
dotierten Kristalle der Schreibvorgang schneller ablduft, ist aus diesem Grund
schwer zu treffen. Der Vergleich von Zeitkonstanten, die aus einer Anpassung mit
der KWW-Funktion fiir stark voneinander abweichende Exponenten gewonnen
wurden, ist nicht moglich, da die Grofle 7 dann nicht mehr eindeutig definiert ist.
Die zu Grunde liegenden Prozesse sind von verschiedener Natur.

In der Abbildung 5.7 sind die Séattigungswerte ['s,; von I' sowie die Parame-
ter Qo und S aus den Anpassungen mit der Gleichung (3.95) gegen die Cr-
Dotierungskonzentration (linkes Bild) sowie gegen die Ce-Dotierungskonzentration
(rechtes Bild) beispielhaft fiir A = 532nm (A = 0.78 um) aufgetragen. Messungen
fiir A = 488 nm (A = 0.71 pm) sowie fiir A = 632.8 nm (A = 0.93 um) fithren qua-
litativ zu denselben Ergebnissen und sind daher nicht dargestellt. Insgesamt stellt
man Folgendes fest: Sowohl fiir die Cr- als auch fiir die Ce-Dotierungen steigen
die Werte von [y, Qo und [ bei einer Erhohung der Dotierungskonzentration
an. Eine Ausnahme bildet hier der undotierte Kristall, der grof8ere Werte fiir Qo,
also kleinere Schreibgeschwindigkeiten zeigt als die dotierten Kristalle. Auflerdem
gibt es im Fall der Cr-Dotierungen einen sprungartigen Anstieg der Parameter
zwichen 0.36 und 0.51 mol% Cr mit einem leichten Abfall bis 0.70mol% Cr. Im
Fall von Iy, und Qg sind die Werte fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kri-
stallographischen c-Achse stets grofler als diejenigen fiir eine Lichtpolarisation
parallel zur kristallographischen a-Achse. Das liegt bei ['g;; an dem Verhéltnis
der linearen elektrooptischen Koeffizienten rs; und ri3, das etwa 5 bis 6 betrégt.
Der Parameter [ zeigt keine erkennbare Abhéngigkeit von der Lichtpolarisation.
Die quantitativen Ergebnisse der Messungen bei verschiedenen Wellenldngen wer-
den im Folgenden fiir die mit 0.51 und 0.70 mol% Cr dotierten Kristalle sowie fiir
die mit 0.66 mol% vergleichbare Ce-Dotierung und eine Lichtpolarisation parallel
zur kristallographischen c-Achse vorgestellt. Fiir die genannten Cr-Dotierungen
wiichst I's,e von etwa 20 cm ™! im roten Spektralbereich auf Werte zwischen 30 und
40 cm~! im blau-griinen Spektralbereich an. Die Werte fiir Qq liegen fiir A = 632.8
und 532 nm zwischen 0.2 Ws/cm? und 1 Ws/cm?. Fiir A = 488 nm ist Qq mit etwa
0.1 Ws/cm? bis zu einer GréBenordnung kleiner, die Schreibgeschwindigkeit ent-
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Abbildung 5.7: Séttigungswerte 'y, und Parameter Qo und S aus den Kurven-
anpassungen in Abhingigkeit von der Cr-Dotierungskonzentration (linkes Bild)
und der Ce-Dotierungskonzentration (rechtes Bild) fiir A = 532nm. Die Linien
dienen der Augenfiihrung.

sprechend hoher. Die Werte von 3 liegen zwischen 0.85 und 1.0. Dies kommt einer
monoexponentiellen Beschreibung der Verldufe I'(Q) nahe. Fiir den mit 0.66 mol%
Ce dotierten Kristall wichst [, von etwa 40 cm ! im roten Spektralbereich auf
Werte um 80 cm~! im blau-griinen Spektralbereich an. Diese Werte sind etwa,
doppelt so grofl wie diejenigen fiir die vergleichbaren Cr-Dotierungen. Die Werte
von Qp fallen dabei von etwa 2 Ws/cm? auf 1 Ws/cm? ab, d.h. die Schreibge-
schwindigkeit ist im blau-griinen Spektralbereich etwa doppelt so hoch wie im
roten Spektralbereich. Die Werte von f liegen im Mittel bei 0.7, ein Vergleich der
Schreibgeschwindigkeiten zu den mit 0.51 und 0.70 mol% Cr dotierten Kristallen
ist daher nicht sinnvoll. Bemerkenswert ist der mit 142 cm™! sehr grofie Wert fiir
den holographischen Verstiarkungsfaktor fiir A = 488 nm und eine Dotierung mit

1.13mol% Ce.

Ebenfalls bemerkenswert ist, dass der mit 12000 ppm Rh/Nb dotierte Kristall im
blau-griinen Spektralbereich kleine Werte von Qg zeigt. Diese liegen je nach ein-
gestellter Lichtpolarisation zwischen 6 - 107 und 4 - 1072 Ws/cm? bei Werten von
B um 0.7. Die Werte fiir den Verstirkungsfaktor betragen 2.5cm ! (Lichtpol.||c)
bzw. 0.5cm ' (Lichtpol.||a).

Intensitidtsabhiingige Messungen des Loschprozesses gestatten eine Bestimmung
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der Photoleitfihigkeit gem#fl den Gleichungen (3.87) und (3.90). Daraus kann
gemifl der Gleichung (3.89) das Produkt aus Beweglichkeit und Rekombinati-
onszeit der Elektronen, u - g, bestimmt werden. Hier erfolgt die Anpassung der
theoretischen Funktionen an die Verldufe der an einem in Sittigung geschrie-
benen Gitter abgebeugten Intensitdt I3 in Abhéngigkeit von der Bestrahlung
Q, I4(Q) (Gl (3.96)). Der Einfluss holographischer Streuung ist massiv fiir die
Ce-dotierten Proben. Der durch die Streuung verursachte Einbruch in der trans-
mittierten Intensitdt des Pump- bzw. des Loschstrahls kann von dem Einbruch
der Intensitédt, der allein durch den Loschprozess verursacht wird, nicht getrennt
werden. Daher konnte hier keine sinnvolle Bestimmung von - 7q aus Loschmes-
sungen durchgefiihrt werden. Dagegen ist der Einfluss holographischer Streuung
bei allen untersuchten Cr-dotierten Proben vernachlissigbar. Eine Bestrahlung
der Kristalle nur mit dem intensiven Pumpstrahl liefert einen Einbruch in der
transmittierten Intensitidt < 3 %. Das Schreiben des Primérgitters wird also nicht
signifikant durch einen holographischen Streuuntergrund beeinflusst. Dadurch ist
das Loschen der eingeschriebenen Hologramme mit dem Pumpstrahl moglich, ein
Loschvorgang mit einem zusétzlichen Off-Bragg-Strahl ist nicht nétig. Der Ver-
gleich zwischen einer In-Bragg- und einer Off-Bragg-Loschmessung ist als Beispiel
fiir A = 532nm durchgefiihrt worden. Fiir diese Wellenléinge konnte ein grofler
Variationsbereich fiir die Intensitéit des Loschstrahls bis ~ 3 W/cm? abgedeckt
werden. Generell wurden fiir die Bestimmung von p - 7 lineare Funktionen an
die Messdaten angepasst, die zusammen mit den Messdaten in die Abbildun-
gen 5.8 bis 5.11 eingetragen sind. Um die Abweichungen vom linearen Verhalten
quantifizieren und mit den Ergebnissen der konventionellen Bestimmung der Pho-
toleitfahigkeit vergleichen zu konnen, wurden auch sublineare Funktionen ange-
passt. Der hieraus resultierende Exponent x wurde in die Tabelle 5.7 eingetragen.
Zuerst erfolgte eine Bestimmung von p - g fiir SBN61:Cr als Vergleich zwischen
den Dotierungskonzentrationen 0.51 mol% Cr und 0.70 mol% Cr fiir A = 632.8
nm. Alle Hologramme wurden mit einer Lichtpolarisation || ¢ geschrieben. Der
Modulationsgrad betrug m = 0.062, alle Messungen wurden bei Raumtemperatur
T = 298 K durchgefiihrt. Die Messergebnisse mit den Kurvenanpassungen sind in
der Abbildung 5.8 dargestellt. Zunéchst fillt auf, dass o4 nicht genau genug be-
stimmt werden kann. Wegen der kleinen Groflenordnung des Wertes von oq4 liegt
der Achsenabschnitt bei der Geradenanpassung sehr nahe bei Null und kann da-
her bei der Anpassungsprozedur stark variieren. D.h. Anpassungen, deren Werte
fiir die Achsenabschnitte z.B. um eine Grofenordnung variieren, liefern vergleich-
bare Werte fiir die Steigungen, d.h. die spezifischen Photoleitfahigkeiten. Der
Exponent x betréigt (0.92 £ 0.05) fiir den mit 0.51 mol% Cr dotierten Kristall
und (1.00 £ 0.03) fiir den mit 0.70 mol% dotierten Kristall. Die Messpunkte fiir
beide Dotierungen liegen sehr gut auf einer Geraden, die Giiltigkeit eines Ein-
Zentren-Modells fiir hohere Cr-Dotierungen wird bestétigt. Das Produkt p - g
betrigt (1.84-0.1)-107 ¢cm?V~! fiir den mit 0.51 mol% Cr dotierten Kristall und
(1.940.1)-107* em?V~! fiir den mit 0.70mol% Cr dotierten Kristall. Die Werte
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A Cor Modus TR X

[nm] | [mol%)] (107! - cm?/V]

0.51 .. 1.84+0.1 0.92 £ 0.05

632.8 |—{7g | Loschen 1.O£01 || 1.00£0.03

658 Schreiben 1.2+0.1 1.08 = 0.04

051 Loschen 1.7+0.1 1.07 +£0.03

Schreiben 1.14+0.1 0.93 £+ 0.04

532 Loschen 1.24+0.1 0.86 +£0.03

Loschen (Off-Bragg) 3.0+£0.1 0.99 £ 0.04

Tabelle 5.7: Werte fiir ;1 - 7 und den Exponenten x in Abhéingigkeit von der Do-
tierungskonzentration und der Wellenléinge, gemessen im Schreib- und Léschmo-
dus. Die Werte fiir - 7p wurden durch Geradenanpassungen bestimmt (Abb.
5.8 bis 5.11). Zusétzlich wurden Anpassungen mit sublinearen Funktionen durch-
gefiihrt (ohne Abb.), um ein Ma$8 fiir die Abweichung von der Linearitét zu haben.

stimmen also im Rahmen des Messfehlers iiberein.

Die zweite Messung ist ein Vergleich zwischen p - 7 aus einer Schreib- und ei-
ner Loschmessung fiir den mit 0.51 mol% Cr dotierten Kristall bei 658 nm. Hier
konnte eine etwas hohere Loschintensitéit gegeniiber 632.8 nm erreicht werden bei
einer nur geringfiigigen Anderung der holographischen Gitterkonstante (0.96 um
gegeniiber 0.93 ym). Die Ergebnisse sieht man in der Abbildung 5.9. Sowohl die
Anpassung an die Messwerte, die aus dem Schreibprozess gewonnen wurden, als
auch die Anpassung an die Messwerte, die aus dem L&schprozess gewonnen wur-
den, liefern Werte fiir den Exponenten x, die im Rahmen des Fehlers 1 betragen.
D.h sowohl durch den Schreib- als auch durch den Loschprozess wird auch hier
die Giiltigkeit des Ein-Zentren-Modells bestétigt. Die Werte von p - 7 betragen
(1.240.1)-10"'* ¢cm?V ! fiir den Schreibprozess und (1.740.1)-10~* cm?V ! fiir
den Loschprozess. Der aus dem Loschprozess bestimmte Wert ist also um einen
Faktor 1.4 grofler als derjenige, der aus dem Schreibprozess gewonnen wurde. Ver-
gleicht man den fiir A = 658 nm aus dem Lé&schprozess bestimmten Wert mit dem
Wert, der fiir A\ = 632.8 nm aus dem Ldschprozess bestimmt wurde (Abbildung
5.8), so stimmen beide Werte im Rahmen des Messfehlers iiberein.

Ebenfalls ein Vergleich zwischen Schreib- und Léschmessung konnte fiir 532 nm
(A = 0.78 pm) durchgefiihrt werden. Die Ergebnisse sind in der Abbildung 5.10
dargestellt. Der Wert des Exponenten x betrigt fiir diese Wellenlédnge (0.9340.04)
fiir den Schreibprozess und (0.864-0.03) fiir den Loschprozess. Im Fall des Schreib-
prozesses gelingt im Rahmen des Fehlers wie schon im roten Spektralbereich eine
gute lineare Beschreibung der Messdaten, was die Giiltigkeit eines Ein-Zentren-
Modells abermals bestéitigt. Lediglich der Wert fiir den Loschprozess weicht im
Vergleich zu allen anderen Messungen leicht ab. Dies wurde durch eine weitere,
im Off-Bragg-Modus durchgefiihrte Messung iiberpriift, die im Anschluss noch
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Abbildung 5.8: Holographisch bestimmte Photoleitfihigkeit in Abhé&ngigkeit von
der Intensitdt beim Ldschen fiir A = 632.8 nm, Vergleich zwischen SBN61:Cr
0.51 mol% und SBN61:Cr 0.70 mol%.

dargestellt wird. Die Werte fiir p - 7g betragen (1.1+0.1)-107 e¢m?V~! fiir den
Schreibprozess und (1.2+0.1)-107* e¢m?V ™! fiir den Loschprozess. Beide Wer-
te stimmen im Rahmen des Messfehlers iiberein. Der fiir A = 532nm fiir den
Schreibprozess gemessene Wert von y - 7g stimmt mit den Werten im roten Spek-
tralbereich iiberein. Lediglich der Wert fiir den Loschprozess ist fiir A = 532nm
etwa um einen Faktor 1.5 kleiner.

Wie bereits erwihnt, wurde die In-Bragg-Loschmessung fiir 532nm durch ei-
ne Off-Bragg-Loschmessung iiberpriift. Das Ergebnis ist in der Abbildung 5.11
dargestellt. Die Linearitdt der Leitfdhigkeit bzgl. der Intensitdt des Loschstrahls
konnte hier im Gegensatz zu den anderen Messungen iiber einen groflen Inten-
sitdtsbereich bis etwa 3 W/cm? iiberpriift werden. Die Anpassung mit einer sub-
linearen Funktion ergibt einen Wert des Exponenten von (0.99 4 0.04), so dass
hier im Gegensatz zu der Léschmessung im In-Bragg-Modus die Giiltigkeit des
Ein-Zentren-Modells klar bestétigt wird. Der Wert fiir u- s dagegen ist mit
(3.04£0.1) - 107" ¢cm?V~! um einen Faktor 2.5 grofier als der Wert, der aus den
Messungen im In-Bragg-Modus (Abbildung 5.10) bestimmt wurde.

Zusammenfassend kann man feststellen, dass fiir die SBN61-Kristalle mit Dotie-
rungskonzentrationen von 0.51 und 0.70 mol% Cr, die die groiten Verstarkungs-
eigenschaften von allen untersuchten Cr-dotierten Kristallen zeigten, ein Ein-
Zentren-Modell fiir den Ladungstransport angenommen werden kann. Fiir schw-
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Abbildung 5.9: Holographisch bestimmte Photoleitfdhigkeit in Abhangigkeit von
der Intensitdt fiir A = 658 nm, Vergleich zwischen Schreib- und Léschprozess fiir
SBN61:Cr 0.51 mol%.

chere Dotierungen liegt ein Mehr-Zentren oder Mehr-Valenzen Modell oder ein
Hopping-Transport vor.

5.5 Abhingigkeit von I' von der Wellenléinge )\

5.5.1 Wellenlingenabhingigkeit der Gitterdynamik

In der Abbildung 5.12 ist die spezifische Photoleitfihigkeit beispielhaft fiir den
mit 0.22mol% Cr dotierten Kristall und eine Lichtpolarisation parallel zur kri-
stallographischen a-Achse dargestellt. Die Messung erfolgte hier nach der kon-
ventionellen Methode, also iiber das Ohmsche Gesetz bei einer Beleuchtung mit
unterschiedlichen Lichtintensititen (Abb. 5.4). Die intensititsabhéingigen Mes-
sungen wurde bei verschiedenen Wellenldngen zwischen 450 und 760nm und
in Schritten von 10nm durchgefiihrt. Man beachte, dass die Verldufe o(I) fiir
die untersuchte Dotierung nur mit einer sublinearen Funktion angepasst werden
konnten: o o< I* mit x = 0.86 < 1. Die Wellenléingenabhéngigkeit der spezifischen
Photoleitfdhigkeit folgt klar dem Verlauf der optischen Absorption fiir die unter-
suchte Dotierung. Insbesondere spiegelt sie das Maximum der Cr-Absorption bei
A =~ 650 nm wider.

Fiir den mit 0.51 mol% Cr dotierten Kristall wurden holographische Messungen
im Schreib- und Loschmodus bei den Wellenldngen 488, 532, 632.8, 658, 685 und
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Abbildung 5.10: Holographisch bestimmte Photoleitfahigkeit in Abhéngigkeit von

der Intensitat fiir A = 532 nm, Vergleich zwischen Schreib- und Léschprozess fiir
SBN61:Cr 0.51 mol%.

785 nm durchgefiihrt. Fiir diese Dotierungskonzentration konnte die Dynamik des
Aufbaus und Zerfalls holographischer Gitter monoexponentiell beschrieben wer-
den. Diese Bedingung ist die Vorraussetzung fiir eine holographische Messung der
Photoleitfahigkeit (Kap. 3.5). Aus der Anpassung einer Exponentialfunktion an
die Messdaten resultierten die charakteristischen Konstanten Q fiir die Bestrah-
lung, aus denen gemifl der Gleichung (3.91) die Wellenléingenabhiingigkeit der
spezifischen Photoleitfihigkeit bestimmt wurde. Man erhélt fiir eine bestimmte
Wellenlénge insgesamt vier Werte fiir Qq, zwei fiir das Schreiben der Hologram-
me mit einer Lichtpolarisation sowohl parallel zur kristallographischen c-Achse
als auch parallel zur kristallographischen a-Achse und entsprechend zwei Werte
fiir das Loschen der Hologramme. Um die Abweichung vom monoexponentiellen
Fall zu quantifizieren, wurden an die Messdaten auch gestreckte Exponentialfunk-
tionen angepasst (Gl. (3.95) bzw. (3.96)). Mittelwerte des Exponenten 3, der aus
den Anpassungen resultiert, betragen 0.92 bzw. 1.02 fiir den Schreibprozess mit
einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c- bzw. a-Achse und 0.95
bzw. 0.92 fiir den Loschprozess mit beiden Lichtpolarisationen. Die niedrigsten
Werte und damit die grofiten Abweichungen vom monoexponentiellen Fall betru-
gen 8 = 0.87 (Schreiben bei A = 658 nm, Lichtpol. || ¢) und g = 0.81 (Loschen
bei A = 488 nm, Lichtpol || a). Die Werte fiir die spezifische Photoleitfihigkeit
sind in der Abbildung 5.13 dargestellt. Wie bereits im Fall der konventionellen
Messung fiir den mit 0.22mol% Cr dotierten Kristall beobachtet, spiegeln alle
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Abbildung 5.11: Holographisch bestimmte Photoleitfihigkeit in Abhéngigkeit von
der Loschintensitat fiir A = 532 nm fiir SBN61:Cr 0.51 mol%. Im Gegensatz zu
der in der Abbildung 5.10 dargestellten Messung wurde hier der Léschprozess
off-Bragg und mit einer ordentlichen Lichtpolarisation durchgefiihrt.

vier Verldufe qualitativ den Verlauf der optischen Absorption wider (Kap. 5.2.5).
Die Werte fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse
sind grofler als diejenigen fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographi-
schen c-Achse. Hier spiegelt sich die Beziehung «, > a, wider. Zudem sind die
Werte fiir die Schreibmessungen stets kleiner als diejenigen fiir die Loschmes-
sungen. Fiir A = 532nm erhélt man (eep/(47Qo)) = (opn/I) =6.2- 107 cm/V?
im Fall einer Loschmessung mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallogra-
phischen a-Achse. Der Exponent § aus der Anpassung mit der KWW Funktion
betrug 0.92. Aus der konventionellen Messung resultierte fiir dieselbe Wellenldnge
und Lichtpolarisation ein Wert von (opn/I¥) = 2.3-10719(Q tem 1)/ (Wem 2)*
mit x = 0.85 (Abb. 5.5). Abgesehen davon, dass die Intensititsabhéingigkeit der
Leitfihigkeit im Fall der konventionellen Messung fiir den mit 0.51 mol% Cr do-
tierten Kristall sublinear verlduft, unterscheiden sich die Werte etwa um einen
Faktor 4.

5.5.2 Wellenléingenabhingigkeit des Sittigungswertes von
r

Messungen des Verstiarkungsfaktors I in Abhéngigkeit von der Wellenlénge kon-
nen durch die in Kapitel 3.7 dargestellte Theorie beschrieben werden. Dabei wur-
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Abbildung 5.12: Spezifische Photoleitfihigkeit in Abhéngigkeit von der Wel-
lenléinge fiir den mit 0.22mol% Cr dotierten Kristall und eine Lichtpolarisation
parallel zur kristallographischen a-Achse.

de der Bragg-Winkel fiir alle Messungen bei verschiedenen Wellenléingen auf den
Wert 6 = 20° festgelegt. Die Anderung der Wellenléinge entspricht daher wegen
der Bragg-Bedingung einer Anderung der Periode des holographischen Gitters,
bewirkt also dasselbe wie eine Anderung des Bragg-Winkels bei einer festen Wel-
lenléinge (Kap. 3.8, 5.6). Der Unterschied besteht allein darin, dass mit der Va-
riation des Bragg-Winkels ein deutlich groflerer Variationsbereich der Gitterkon-
stanten abgedeckt wird als mit der Variation der Wellenléinge. Einer Anderung
des externen Bragg-Winkels zwischen 3° und 45° bei A = 632.8 nm entspricht
z.B. eine Anderung der Gitterkonstanten zwischen 6.0 um und 0.45 um. Einer
Anderung der Wellenléinge zwischen 488 nm und 785nm bei # = 20° entspricht
nur eine Anderung der Gitterkonstanten zwischen 0.71 ym und 1.15 ym.

Die Wellenldngenabhingigkeit des Brechungsindex [102] (Kap. 5.2.4) wurde hier
beriicksichtigt, die Wellenldngenabhéngigkeit von reg und Neg aufgrund des Man-
gels an verldsslichen Daten dagegen nicht. Die Abbildung 5.14 zeigt die gemes-
senen Daten fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c- bzw.
a-Achse einschlieflich der Anpassungen von Gleichung (3.97) an die Messpunkte.
AuBerdem wurde das Verhéltnis (n2/(n2 - cos(26;))) - (Te/T,) in die Abbildung
eingetragen. Dieser Ausdruck entspricht nach den Gleichungen (3.76), (3.77),
(3.78), (3.79), (3.100) und (3.101) gerade dem Verhéltnis r33/r13 = g33/813, wobei
fiir einen symmetrischen Einfall unter # = 20° in einer Transmissionsgeometrie
h% & 133, TR = 113 und neg & n, gesetzt wurde.
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Abbildung 5.13: Spezifische Photoleitfihigkeit in Abhingigkeit von der Wel-
lenléinge fiir den mit 0.51 mol% Cr dotierten Kristall. Die dargestellten Messpunk-
te zeigen die Werte, die aus den holographisch gemessenen Konstanten Qq fiir die
Bestrahlung fiir den Schreib- und Loéschprozess mit einer Lichtpolarisation par-
allel zur kristallographischen c- und a-Achse bestimmt wurden.

Bei den Anpassungen der theoretischen Funktion an die Messdaten trat das-
selbe Problem auf, wie es in [45] beschrieben wird, der Parameter B hat ein
negatives Vorzeichen. Wie in [45] durch eine Abschitzung begriindet, wird auch
hier B gleich Null gesetzt wihrend der Fitprozedur. Als Ergebnis erhélt man die
Werte r33 = (102 £ 2) pm/V und r13 = (16.9 £ 0.2) pm/V, die um einen Faktor
2.3 bzw. 2.2 kleiner sind als die Werte fiir undotierte Kristalle bei A = 514.5nm
und T =23°C (r33 = (235 +21) pm/V und 113 = (47 = 5) pm/V) [43]. Auch im
roten Spektralbereich bei 632.8nm und T = 21°C (r33 = (237 + 3) pm/V und
ri3 = (37+ 1) pm/V) [44], sind die hier bestimmten Werte um einen Faktor 2.3
bzw. 2.2 kleiner.

5.6 Abhingigkeit von I' vom Bragg-Winkel 6

Zunichst wurden Messungen fiir den symmetrischen Einfall der Schreibstrahlen
in Transmissionsgeometrie und fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallo-
graphischen c- und a-Achse durchgefiihrt. Die Bestimmung von rs3, r13 und Neg
erfolgte dabei iiber die Theorie, die [16] bzw. [45] entnommen und im Kapitel
3.8 kurz erlautert wurde. Dementsprechend erhilt man an Stelle von rs3 einen
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Abbildung 5.14: Wellenléingenabhiingigkeit von I' fiir SBN61:Cr 0.51 mol% mit
einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c- bzw. a-Achse.

effektiven elektrooptischen Koeffizienten reg der gemif Gleichung (3.76) Anteile
beider Lichtpolarisationen enthilt. Wegen der gewéhlten Bragg-Winkel zwischen
0 <0 < 45° (0 <6 <18, 00 > A > 0.45um) kann die Winkelabhéngig-
keit des Brechwertes vernachlissigt werden. Deswegen und wegen der Tatsache,
dass r;3 etwa um einen Faktor 6 kleiner ist als rz3 kann man in guter Nahe-
rung annehmen, dass reg &~ r33. Der Koeffizient ri3 kann direkt bestimmt werden.
Fiir Neg erhélt man zwei Werte, je nachdem, welche Lichtpolarisation gewé&hlt
wurde. Alle Messungen wurden mit einem Intensitédtsverhéltnis der einfallen-
den Schreibstrahlen von 3y & 1 durchgefiihrt. Hierfiir liegt zwar die grofite Ab-
schwichung des Pumpstrahls vor, Messungen mit einem Verhéltnis von 5, ~ 100
zeigten jedoch, dass eine Verringerung der Pumpstrahlabschwichung keinen si-
gnifikanten Einfluss auf den Sittigungswert von I' hat. Alle Messungen erfolg-
ten bei A = 632.8 nm und bei Raumtemperatur 24 °C. Es wurde eine Reihe Ce-
dotierter Kristalle mit den starken Dotierungskonzentrationen 0.40, 0.66, 1.13
und 2.07 mol% sowie ein mit 0.055mol% Cr, ein mit 0.69 mol% Tm,0O3 und ein
mit 0.0047 mol% Co,03 dotierter Kristall untersucht. Die Messergebnisse sind in
den Abbildungen 5.15 und 5.16 dargestellt, in der oberen Bildhélfte fiir eine Licht-
polarisation parallel zur kristallographischen c-, in der unteren Bildhilfte parallel
zur kristallographischen a-Achse. Es ist zu bemerken, dass I' im Rahmen der
zugrundeliegenden Theorie gegen den doppelten externen Bragg-Winkel 260 auf-
getragen wird. Fiir den mit 2.07 mol% Ce dotierten Kristall wurden einige Punkte
nachgemessen, nachdem die Oberfliche des Kristalls nachpoliert, also qualitativ
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Abbildung 5.15: Winkelabhéngigkeit des holographischen Verstarkungsfaktors fiir
eine Reihe mit Ce dotierter Kristalle fiir A = 632.8 nm und eine Lichtpolarisation
parallel zur kristallographischen c-Achse (oberes Bild) bzw. parallel zur kristallo-
graphischen a-Achse (unteres Bild). Die Linien entsprechen Anpassungen geméf
Gleichung (3.100).

verbessert wurde. Die Ergebnisse aus den Kurvenanpassungen sind in der Tabelle
5.8 aufgelistet. Fiir die Ce-dotierten Kristalle erhilt man folgende Resultate: Die
elektrooptischen Koeffizienten ri3 und rz3 wachsen beide mit Erh6hung der Do-
tierungskonzentration an. Die Werte fiir Nog wachsen bis zu einer Konzentration
von 1.13mol% zunichst an, fiir den mit 2.07 mol% Ce am stéiirksten dotierten Kri-
stall erfolgt ein Einbruch. Eine Verbesserung der Oberflichenqualitit erhoht die
Séttigungswerte von I' um 20% (Lichtpol. || ¢) bzw. 50% (Lichtpol. || a) aufgrund
der Verringerung der Lichtstreuung an Oberflichendefekten, wirkt sich aber nicht
signifikant auf die aus den Anpassungen bestimmten photorefraktiven Parameter
aus.

Die linearen elektrooptischen Koeffizienten fiir die mit Cr, Tm und Co dotierten
Kristalle sind im Rahmen des Messfehlers gleich und liegen in der Groéflenord-
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Abbildung 5.16: Winkelabhéingigkeit des holographischen Verstarkungsfaktors fiir
Cr-, Co- und Tm-dotierte Kristalle fiir A = 632.8 nm und eine Lichtpolarisation
parallel zur kristallographischen c-Achse (oberes Bild) bzw. parallel zur kristallo-
graphischen a-Achse (unteres Bild). Die Linien entsprechen Anpassungen geméif
Gleichung (3.100).

nung der Werte fiir undotierte Kristalle. Die Werte fiir Neg sind etwa um ein
bis zwei Grofenordnungen kleiner als diejenigen fiir die Ce-dotierten Kristalle.
Dieses Resultat ist im Fall des Tm-dotierten Kristalls iiberraschend, da dieser
eine vergleichbar starke Konzentration besitzt wie der mit 0.66 mol% Ce dotierte
Kristall.

Zur Uberpriifung wurde das Verhiltnis T, /T gebildet und mit dem erwarteten
theoretischen Verlauf verglichen. Ein Vergleich zwischen Theorie und Experiment
wird hier erleichtert, da durch die Verhéltnisbildung die effektive Anzahldichte der
photorefraktiven Zentren herausfillt. Die Ergebnisse sind in der Abbildung 5.17
fiir SBN61:Ce 0.40, 0.66, 1.13 und 2.07mol% dargestellt. In die Abbildung sind
zusédtzlich zu den Messpunkten theoretisch berechnete Verlaufe eingezeichnet. Die
durchgezogene Linie ist mit den Werten fiir r;; aus [44] berechnet beziiglich der in
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Dotierung | Methode i3 Is3 49 Neg
[mol%)] [pmV™'] | [pmV™!] | [pmV~! | [10"7cm™3)
undotiert | interferometrisch | 37%1 237+3 - -
undotiert | interferometrisch | 4745 235420 - -
Toma(29) 3312 i - 15401
4
Ce, 040 | pesyme(ag) ; 1908 ; 1.240.1
Toevma(20) 50+£2 - - 2.3£0.2
Ft’sym’c(Qe) - 343+16 - 1.6+0.1
e, 0.66 | puymegry 56+3 | 333x23| - 2.240.1
Trroke () i i 3844 | 2.240.1
[ovma (29) 7543 - - 32403
Ce, LI | pusymc(g9) - 378411 | - 2.8:0.2
[osvma (20) 13548 - - 0.720.1
2.
Ce, 207 | prsymeg9) - 1110£71 - 0.72£0.06
Ce, 2.07 Ft’sym’a(%) 147411 - - 0.940.1
(nachpol.) | Ttsyme(29) - 1142485 | - 0.940.1
[0 (2) 3242 - ~ [ 0.026£0.002
1, 0055 1 praymie(9) - 176418 | - | 0.02040.003
TmyOs, | TWVmA(29) 2715 - ~ [ 0.026£0.007
0.69 [hsymse(2g) ] 181417 | - | 0.026+0.004
Coy03, | Tovma(20) 311 - = [0.021£0.001
0.0047 | Dtsyme(29) ] 199+7 - | 0.020£0.001

Tabelle 5.8: Ubersicht iiber die aus den Anpassungen gewonnenen photorefrakti-
ven Parameter. Die ersten beiden Zeilen beinhalten zum Vergleich Literaturwerte
fiir r13 und r3; fiir undotierte Kristalle bei A = 632.8 nm [44] bzw. 514.5nm [43].

den Messungen verwendeten Wellenléinge A = 632.8 nm. Die gestrichelte Linie ist
zum Vergleich mit den Werten fiir r;; aus [43] fiir A = 514.5 nm berechnet worden.
Fiir die mit 0.40 und 0.66 mol% Ce dotierten Kristalle stimmen Experiment und
Theorie gut iiberein. Fiir den mit 1.13mol% Ce dotierten Kristall liegen bis auf
die ersten beiden bei kleinen Winkeln gemessenen Werte alle Werte zu niedrig.
Eine gute Ubereinstimmung gibt es jedoch bzgl. der Kurve fiir 514.5nm. Die
Werte fiir den mit 2.07mol% Ce dotierten Kristall liegen bis auf die Werte fiir
20 = 40° und 260 = 70 ° generell zu hoch.

Die Theorie wurde erweitert (Kap. 3.8), indem die Winkelabhéngigkeit der ef-
fektiven Groflen reg und neg sowie von € je nach gewdhlter Geometrie explizit
ausgeschrieben wurde. Dadurch enthalten die Parameter der Funktionen, die an
die Messpunkte angepasst werden, ausschliellich Groflen, die bzgl. des Bragg-
Winkels tatséchlich konstant sind. Eine daraus folgende Messstrategie wurde in
Kapitel 3.8 erldutert.
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Abbildung 5.17: Verlauf des Quotienten I's/I", in Abhéngigkeit vom doppelten
externen Bragg-Winkel 26 fiir SBN61:Ce 0.40, 0.66, 1.13 und 2.07 mol%. Die
durchgezogene Linie ist aus der Theorie berechnet mit Werten fiir rjj aus [44]
fiir die in den Messungen verwendete Wellenldnge A\ = 632.8 nm, die gestrichelte
Linie entsprechend mit Werten aus [43] fiir A = 514.5nm.

Prinzipiell kénnen alle holographischen Messungen, die im Folgenden prisen-
tiert werden, mit einem Kristallpriparat in Form eines Wiirfels mit ausreichen-
der Kantenlidnge zwischen 5 und 10 mm durchgefiihrt werden. In dicken Kristal-
len wéchst jedoch der Einfluss holographischer Streuung [45]. Um diesen Effekt
zu minimieren, wurde fiir die Messungen in Transmissiongeometrie ein Schnitt
parallel, und in Reflexionsgeometrie ein Schnitt senkrecht zur kristallographi-
schen c-Achse verwendet, beide jeweils mit Dicken von etwa 1mm. Zur Ver-
minderung der Abschwéchung des Pumpstrahls wurde ein Verhéltnis der beiden
Schreibstrahlen von Sy =~ 100 eingestellt. Im Fall der Messgeometrien, bei de-
nen beide Schreibstrahlen symmetrisch auf die Kristalloberfliche treffen, wurde
der holographische Gittervektor K stets parallel zur kristallographischen c-Achse
eingestellt. Durch die Aufweitung des HeNe-Lasers um einen Faktor 2.3 wird der
Uberlapp der Schreibstrahlen im Bereich der Wechselwirkungslinge optimiert.
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Im Fall der Messungen in Reflexionsgeometrie wurde der Kristall zur Anpassung
des Brechungsindex in Kanadabalsam eingebettet, um die Fresnel-Reflektionen zu
minimieren. Der Verstdarkungsfaktor wurde aus den gemessenen Lichtintensitéten
gemif der Gleichung (3.21)bestimmt.

Die Abbildungen 5.18 und 5.19 zeigen die gemessenen Daten fiir I'™V™¢(4}) und
[m%¢ () einschlieBlich der angepassten Kurven. Die Wahl der Messgeometri-
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Abbildung 5.18: Winkelabhéngigkeit des holographischen Verstarkungsfaktors bei
A = 632.8 nm fiir den symmetrischen Einfall der Schreibstrahlen mit einer Licht-
polarisation parallel zur kristallographischen c-Achse.

en wurde bereits im Kapitel 3.8 anhand von theoretisch berechneten Kurven,
die auf Literaturwerten fiir die zu bestimmenden Parameter basieren, begriindet.
Im Fall des symmetrischen Einfalls mit einer Lichtpolarisation parallel zur kri-
stallographischen c-Achse wird im Maximum ein hoher I~Wert von ~ 45cm !
gemessen, was mit bereits ver6ffentlichten Daten iibereinstimmt [33]. Im Fall der
Drehung des Kristalls in Reflexionsgeometrie mit einer Lichtpolarisation paral-
lel zur kristallographischen c-Achse resultiert ausgehend von einem Wert von
[mrote(0) = 3.3cm ™! eine symmetrische Variation von T' bis zu einem Wert von
~ 4.5cm™ fiir ap = +16.3° bzw. ay = —16.3°. Die Ergebnisse der Anpassung
sind in die Tabelle 5.8 eingetragen. Die Groflen ri3 und r33 wurden durch eine
Anpassung an I'™¢(fF) bestimmt, 4o bezieht sich auf die Drehung des Kristalls.
Der Wert fiir die effektive Abzahldichte der photorefraktiven Zentren ergibt sich
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Abbildung 5.19: Winkelabhéngigkeit des holographischen Verstarkungsfaktors bei
A =632.8nm fiir die Drehung des Kristalls mit einer Lichtpolarisation parallel
zur kristallographischen c-Achse.

aus beiden Verfahren iibereinstimmend zu Neg = 2.2 - 107 cm 3.

5.7 Abhingigkeit von I' von der Temperatur T

Zu Beginn jeder Messung wurde ein Hologramm bei Raumtemperatur bis zum
Erreichen eines Sattigungszustandes in den Kristall geschrieben. Dann wurde der
Kristall aufgeheizt. Dies kann auf zwei unterschiedliche Arten durchgefiihrt wer-
den: Zum Einen kann das Hologramm nach dem Ld&schen bei einer bestimmten
Temperatur und dem Einstellen einer anderen Temperatur neu geschrieben wer-
den. Zum Anderen kann der Aufheizvorgang unter permanenter Beleuchtung mit
den beiden Schreibstrahlen erfolgen. Da die Einstellung und Regelung der Tempe-
ratur das einmal geschriebene Hologramm beeinflusst, wurde in diesem Fall nach
jeder Einstellung einer Temperatur gewartet, bis wieder ein Séttigungszustand
erreicht war. Das Hologramm wurde also jedes Mal nachgeschrieben, ohne einen
vorher durchgefiihrten, definierten Loschprozess. Beide Verfahren fiihren jedoch
zu demselben quantitativen Ergebnis.

Das erste Verfahren wurde dazu verwendet, um die Dynamik des Schreibprozes-
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ses bei verschiedenen Temperaturen zu untersuchen. In der Abbildung 5.20 sind
die Verldufe T'(Q) beispielhaft fiir den mit 0.51 mol% Cr dotierten Kristall bei
Raumtemperatur T = 24°C, bei T =50°C und T = 60°C im Bereich des Pha-
seniibergangs und bei T = 90 °C oberhalb des Phaseniibergangs dargestellt. Die
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Abbildung 5.20: Abhéngigkeit des holographischen Verstirkungsfaktors von der
Bestrahlung Q fiir SBN61:Cr 0.51 mol% bei vier verschiedenen Temperaturen.

Verldufe I'(Q) fir T =24°C, T =50°C und T = 90°C konnten monoexponti-
ell angepasst werden (Gl. (3.95) mit § = 1). Fiir T = 60°C fillt der Wert von
I' nach dem Erreichen eines Maximums bis auf einen Sattigungswert leicht ab.
Diese Kurve wurde mit einer Summe aus zwei Exponentialfunktionen angepasst:

0@ =T (10w ()] - a0 (1-ew (3)) 6

Der Sattigungswert ergibt sich dabei aus gy = I'max — AL'. Die Ergebnisse der
Anpassungen sind in die Tabelle 5.9 eingetragen. Man erkennt, dass sowohl die
Sattigungswerte als auch die Werte fiir Qp mit einer Erh6hung der Temperatur
abnehmen.

Weiterhin wurde der Verlauf der Sattigungswerte des Verstidrkungsfaktors in
Abhéngigkeit von der Temperatur bestimmt. Dazu wurde das zweite der oben
beschriebenen Verfahren verwendet, weil damit der Zeit- und Messaufwand mini-
miert werden konnte. In der Abbildung 5.21 sind die Messwerte beim Aufheizen
und anschlieflenden Wiederabkiihlen iiber den ferroelektrischen Phaseniibergang
fiir eine Ce-Dotierung (0.66 mol%) und eine Cr-Dotierung (0.51 mol%) dargestellt.
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T [°C] 21 50 60 90
To jcm 1] | 21.39£0.02 | 15.960.01 - 0.461+0.001
[ max [cm ™| - - 4.7440.02 -
AT [cm ] - - 1.15+0.02 -
Qo [Ws/cm?] | 0.78640.004 | 0.449+0.002 - 0.227£0.006
Q1 [Ws/cm?] - - 0.332£0.005 -
Q2 [Ws/cm?| - - 17.8+0.8 -

Tabelle 5.9: Ergebnisse der Kurvenanpassungen an die Verldufe ['(Q) (Abb. 5.20)
bei Raumtemperatur T =24°C, bei T =50°C und T = 60°C im Bereich des
Phaseniibergangs und bei T = 90 °C oberhalb des Phaseniibergangs. Die Kurve
fiir T = 60 °C wurde mit einer Summe aus zwei Exponentialfunktionen angepasst
(Gl. (5.3)), alle anderen Kurven wurden monoexponentiell angepasst (Gl. (3.95)
mit = 1).

Die durchschnittliche Heizrate betrug AT/At ~ 1.7 im Fall der Ce-Dotierung
und AT/At = 0.6 im Fall der Cr-Dotierung. Die Lichtpolarisation war parallel
zur kristallographischen c-Achse eingestellt. Die Verlidufe T'(T) zeigen fiir beide
Dotierungen ein dhnliches Verhalten, im Bereich des Phaseniibergangs kommt
es zur Ausbildung eines Wendepunktes. Aufgrund des Vergleichs zu temperatu-
rabhiingigen Messungen der Dielektrizitdtskonstanten und pyroelektrischen Mes-
sungen wird dieser im Folgenden zur Definition einer Phaseniibergangstemperatur
Ty, verwendet. Im Fall der Ce-Dotierung gibt es im Gegensatz zur Cr-Dotierung
noch ein Maximum von I'(T). Man beachte, dass die Kurven I'(T) aufgrund der
direkten Proportionalitit von I' zur Spontanpolarisation Pg (Gl. (3.107)) den
Verlauf des Ordnungsparameters in Abhéingigkeit von der Temperatur widerspie-
geln, iiberlagert durch die Temperaturabhéngigkeit der Dielektrizitdtskonstanten.
Der Phaseniibergang verlduft nicht kritisch, es kommt vielmehr zu einem Aus-
schmieren der Kurven in den paraelektrischen Bereich hinein. Da hier ein hologra-
phischer Verstirkungseffekt gemessen wird, liegen noch azentrische Bereiche mit
einem nicht verschwinden linearen elektrooptischen Koeffizienten vor. Das Auf-
heizen der Kristalle bis etwa 150 °C fiihrt schliellich zu einem Verschwinden des
Verstarkungseffektes. Beim anschliefenden Abkiihlen baut sich bei Temperatu-
ren deutlich unterhalb der Phaseniibergangstemperatur wieder ein Verstiarkungs-
effekt auf, mit positiven Werten von I'. Bei Raumtemperatur wird im Fall der
Ce-Dotierung etwa 10 %, im Fall der Cr-Dotierung sogar etwa 40 % des Ausgangs-
wertes erreicht.

In der Abbildung 5.22 (oberes Bild) sind die Temperaturverldufe I'(T) beim Auf-
heizen fiir verschiedene Ce-Dotierungen, in der Abbildung 5.23 (oberes Bild)
entsprechend fiir verschiedene Cr-Dotierungen dargestellt. In den unteren Bil-
dern sieht man jeweils die Abhéngigkeit der aus den Wendepunkten der I'(T)-
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Abbildung 5.21: Temperaturverldufe des holographischen Verstarkungsfaktors fiir
eine Ce-Dotierung (0.66 mol%, oberes Bild) und eine Cr-Dotierung (0.51 mol%,
unteres Bild). Dargestellt sind jeweils der Heiz- und der Kiihlprozess.

Kurven bestimmten Phaseniibergangstemperaturen T, von der Dotierungskon-
zentration. Die Ergebnisse pyroelektrischer Messungen sind zum Vergleich eben-
falls in die Abbildungen eingetragen. Die bereits in der Abbildung 5.21 beob-
achtete Ausbildung von Wendepunkten der Verldufe I'(T) zeigt sich ausnahms-
los fiir alle der untersuchten Ce- und Cr-Dotierungen, so dass die Festlegung
einer Phaseniibergangstemperatur T, mdoglich ist. Mit zunehmender Dotierungs-
konzentration verschiebt sich T,, zu kleineren Temperaturen. Trigt man T,
gegeniiber der Dotierungskonzentration auf, so ergibt sich in guter Niherung
ein linearer Zusammenhang. Durch eine Dotierung mit Konzentrationen von
2.07mol% Ce bzw. 1.0mol% Cr fillt T,, bis auf 26°C ab. Der Wert fiir Cr-
dotierte Kristalle ist aus der Geradenanpassung extrapoliert. Im Fall der pyroelek-
trischen Messungen findet man zwei lineare Verldufe, einen horizontalen Verlauf
fiir ccr < 0.22mol% und einen linearen Verlauf mit einer nicht verschwindenden
Steigung fiir cc, > 0.22mol%. Zusitzlich zu den Wendepunkten findet man fiir
alle untersuchten Ce-dotierten Kristalle Maxima in den Verldufen I'(T), wie fiir
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Abbildung 5.22: Verldufe I'(T) fiir verschiedene Ce-Dotierungen (oberes Bild) und
aus den Wendepunkten bestimmte Phaseniibergangstemperaturen in Abhéngig-
keit von der Ce-Konzentration (unteres Bild). Die Ergebnisse pyroelektrischer
Messungen sind zum Vergleich ebenfalls in die Abbildung eingetragen.

den mit 0.66 mol% Ce dotierten Kristall bereits in der Abbildung 5.21 gezeigt
wurde. Die Ausbildung dieser Maxima konnte mit dem Auftreten einer starken
holographischen Streuung in SBN61:Ce zusammenhéngen, die in SBN61:Cr nicht
signifikant und somit vernachlassigbar ist. Als Einstrahlholographie kann die ho-
lographische Streuung neben der hier vorgestellten Zweistrahlholographie auch
zur Detektion des Phaseniibergangs verwendet werden [104]. Die Methode der
Einstrahlholographie ist fiir Kristalle, die eine starke holographische Streuung
zeigen, eine direkte und einfache Methode zur Detektion des Phaseniibergangs.
Fiir ein gezielt mittels Zweistrahlholographie in den Kristall hineingeschriebenes
Priméarhologramm stellt die holographische Streuung allerdings einen stérenden
Untergrund dar. In diesem Fall gibt es also eine Uberlagerung von Streuunter-
grund und Primérhologramm.
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Abbildung 5.23: Verldufe I'(T) fiir verschiedene Cr-Dotierungen (oberes Bild) und
aus den Wendepunkten bestimmte Phaseniibergangstemperaturen in Abhéngig-
keit von der Cr-Konzentration (unteres Bild). Die Ergebnisse pyroelektrischer
Messungen sind zum Vergleich ebenfalls in die Abbildung eingetragen.

Weiterhin erkennt man aus den Abbildungen 5.22 und 5.23, dass der Wert von I'
schon bei Raumtemperatur mit Hohe der Dotierung anwichst, was hauptséchlich
verursacht wird durch ein Anwachsen von rs3 mit Erh6hung der Dotierung. Dieses

Anwachsen wird wiederum verursacht durch ein Anwachsen der Dielektrizitits-
konstante bei Absinken der Phaseniibergangstemperatur [98].

Die Verldufe I'(T) wurden fiir die mit 0.51 und 0.70 mol% Cr dotierten Kristalle
auch fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse gemes-
sen. Hierbei ergaben sich dieselben qualitativen Ergebnisse wie bei den Messun-
gen mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c-Achse. Man
kann daraus die Temperaturabhéngigkeit des Quotienten I'y/T';, bestimmen, der
die Temperaturabhéngigkeit des Verhiltnisses der linearen bzw. quadratischen
elektrooptischen Koeffizienten widerspiegelt. Der Verlauf (I/T,)(T) ist in der
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Abbildung 5.24: Temperaturverlauf des Quotienten I'./T, fiir die mit 0.51 und
0.70mol% Cr dotierten Kristalle. Wegen der grofien Streuung der Messwerte fiir
T > Ty, sind fiir diesen Temperaturbereich nicht alle Messpunkte dargestellt.

Abbildung 5.24 dargestellt. Bei Raumtemperatur ergibt sich fiir beide Dotierun-
gen der erwartete Wert von = 6. Im Weiteren verlduft der Quotient anniahernd
horizontal bis jeweils die Phaseniibergangstemperatur erreicht wird. Der Bereich
ab T = T,, ist nicht exakt definiert, da hier sowohl der Wert fiir I'. als auch
der Wert fiir I, gegen Null strebt. Daher kann es zu einer groen Steuung der
Messwerte kommen.

5.8 Abhingigkeit von [' und 7 von einem exter-
nen elektrischen Feld E,

Das Anlegen eines externen elektrischen Feldes bei holographischen Messungen
an SBN beeinflusst sowohl das Hologramm selbst als auch die ferroelektrische
Polarisation des Materials. Uber den Effekt eines holographischen Gedschtnis-
ses [105] und iiber ein hystereseartiges Verhalten des Verstirkungsfaktors I' bzw.
eine optische Bistabilitdt [106] wurde berichtet. Dabei wurde in [105] eine schwa-
che Dotierung von 0.05Gew.% CeO, (0.11mol% Ce) verwendet. Die ferroelek-
trische Polarisation konnte hier nur bei hohen elektrischen Feldstdrken von bis
zu 1000 V/mm geschaltet werden. Ein Grund hierfiir ist die héhere Phaseniiber-
gangstemperatur der schwach dotierten gegeniiber den stark dotierten Kristallen
(Kap. 5.7), woraus eine geringere Beweglichkeit der ferroelektrischen Doménen
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bei Raumtemperatur resultiert. Das hystereseartige Verhalten wurde bereits in
[106] auf die Proportionalitit von I' zur Spontanpolarisation und die damit ver-
bundene Richtungsabhingigkeit des holographischen Verstidrkungsprozesses von
der Orientierung der polaren Achse zuriickgefiihrt. Gemé&fl der Theorie der Zwei-
strahlkopplung (Kap. 3.1.1) wird zunéichst ein Anstieg von I' bei Erh6hung der
Stiarke des externen elektrischen Feldes, das in Richtung der polaren c-Achse an-
gelegt wird, beobachtet [47, 107]. In [47] wird dieses Anwachsen sowohl fiir eine
schwach mit Cr dotierte Probe (0.01 Gew.%, entsprechend 0.026 mol% Cr,03) als
auch fiir eine stark mit Cr dotierte Probe (1.016 Gew.%, entsprechend 2.60 mol%
Cry03) beobachtet. Gegenstand der Untersuchung in [107] ist eine schwach mit
Ce dotierte Probe (0.02 Gew.%, entsprechend 0.045mol%). Orlowski beobachtet
in LiNbOj:Fe und LiTaOgs:Fe fiir beide Polaritdten des externen elektrischen Fel-
des ein Anwachsen der Amplitude der Brechungsindexénderung An [108]. Da An
hier aus dem Beugungswirkungsgrad 7 bestimmt wurde und An und n geméif
der Gleichung (3.82) quadratisch zusammenhingen, geht die Information iiber
das Vorzeichen von An allerdings verloren.

Stark dotierte SBN-Kristalle zeigen eine signifikante Erniedrigung der Phasen-
iibergangstemperatur mit Erh6hung der Dotierungskonzentration (Kap. 5.7). Da-
her sollte man die ferroelektrische Polarisation schon bei Raumtemperatur mit
kleinen elektrischen Feldstérken schalten kénnen. Aus diesem Grund wurden Mes-
sungen von [" insbesondere an den stark mit Ce dotierten Kristallen durchgefiihrt.
Alle Messungen wurden bei dem Bragg-Winkel, bei dem der maximale Wert von
" fiir Egw = 0 vorliegt (Kap. 5.6), und bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Die
Lichtintensitéten der beiden Schreibstrahlen wurden gleich gewéhlt (d.h. Modula-
tionsgrad m = 1), da je nach Polaritét des externen elektrischen Feldes einmal der
Signal- und einmal der Referenzstrahl verstirkt wird. Zunichst wurde ein Gitter
bis in die Sdttigung geschrieben, dann schrittweise das elektrische Feld angelegt.
Die Abbildung 5.25 zeigt das Ergebnis der Prozedur fiir den mit 1.13mol% Ce
dotierten Kristall fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c-
Achse (oberes Bild) und parallel zur kristallographischen a-Achse (unteres Bild).
Die Abbildung 5.26 zeigt das Ergebnis fiir den mit 0.69mol% Tm,03 dotier-
ten Kristall und eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c-Achse.
Ausgehend von Egw = 0 wurde das externe Feld entgegengesetzt zur urspriing-
lichen Polungsrichtung angelegt (negatives Vorzeichen von Egw) und dann im
Zyklus einer Hysterese durchfahren. Die Inserts in der Abbildung 5.25 verdeut-
lichen den Zusammenhang zwischen der Orientierung der kristallographischen c-
Achse, der Polaritit der extern angelegten Spannung und der Richtung, in die die
Verstérkung eines der beiden Schreibstrahlen erfolgt. Fiir den mit 1.13mol% Ce
dotierten Kristall wechselt I" bei E; = —196 V/mm und Ef = 101 V/mm (Licht-
pol. || ¢) bzw. E; = =196 V/mm und E} = 142 V/mm (Lichtpol. || a) das Vor-
zeichen, die Verstiarkungsrichtung kehrt sich um. Fiir den mit 0.69 mol% TmzO3
dotierten Kristall ist das bei E; = —199 V/mm und Ef = 76 V/mm der Fall. Die
Feldstarken E'~ werden im Folgenden in Analogie zu den reinen ferroelektri-
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Abbildung 5.25: Hystereseverhalten des holographischen Verstirkungsfaktors fiir
SBN61:Ce 1.13 mol% fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c-
Achse (oberes Bild) und parallel zur kristallographischen a-Achse (unteres Bild).
Das Hologramm wurde nach jeder neuen Einstellung einer Feldstérke bis in einen
Sattigungszustand nachgeschrieben.

schen Hysteresekurven als Koerzitivfeldstidrken bezeichnet. Es fillt auf, dass der
Betrag der positiven und negativen Werte von I' gleich ist, d.h. die Umkehrung
der Verstdarkungsrichtung ist symmetrisch bzgl. I' = 0. Die Hysteresekurven sind
dagegen nicht symmetrisch bzgl. der Feldstiarke Egw = 0. Fiir das Umkehren der
Verstirkungsrichtung entgegengesetzt zur urspriinglichen Polungsrichtung wird
eine um einen Faktor 1.4 bis 2.6 hohere Feldstédrke benétigt als fiir den Riickpo-
lungsprozess. Geméfi der Erwartung sind dabei die Koerzitivfeldstirken im Rah-
men des Messfehlers unabhingig von der Lichtpolarisation. Dieses Hysteresever-
halten ist charakteristisch fiir die mit 0.66 und 1.13mol% Ce dotierten Kristalle
sowie fiir den mit 0.69 mol% TmsO3 dotierten Kristall. Der mit 0.40 mol% Ce do-
tierte Kristall zeigt keine Umkehrung der Verstdrkungsrichtung, man erhilt hier
ein parabelférmiges Verhalten von I" in Abhéngigkeit vom externen Feld. Der mit
2.07mol% Ce am stirksten dotierte Kristall zeigt qualitativ ein hystereseartiges
Verhalten, jedoch ohne Vorzeichenwechsel. Die Phaseniibergangstemperatur liegt
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Abbildung 5.26: Hystereseverhalten des holographischen Verstiarkungsfaktors fiir
SBN61:Tm 0.69 mol% fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen
c-Achse.

hier bei Raumtemperatur T = 22°C, so dass eine Umpolung keine stabile Konfi-
guration darstellt. Das Vorzeichen von I' bleibt wihrend des oben beschriebenen
Zyklus immer positiv.

Da die beiden Schreibstrahlen den Kristall wihrend der gesamten Prozedur be-
leuchten, kann man geméf der im Kapitel 3.10 dargestellten Theorie davon aus-
gehen, dass das Hologramm selbst durch das externe Feld beeinflusst wird. Dies
wurde auch beobachtet, nach jeder neuen Einstellung einer Feldstirke fillt der
Wert von I' ab, dieser Abfall ist im Bereich der Koerzitivfeldstirke am gréfiten.
Daher wurde nach jeder neuen Einstellung einer Feldstéirke so lange gewartet, bis
sich ein entsprechender Sattigungszustand eingestellt hat, d.h das Hologramm bei
der eingestellten Feldstidrke nachgeschrieben wurde. Dieser Nachschreibvorgang
nahm fiir Ce-dotierte Kristalle typischerweise einen Zeitraum von einigen Minu-
ten bis zu einer Stunde in Anspruch. Aufgrund der Optimierung der Messzeit
wurde daher das Feld in grofien Schritten von etwa 50 V/mm angelegt.

Im Gegensatz zu den oben beschriebenen Messungen kann der Einfluss des ex-
ternen elektrischen Feldes auf das Hologramm beim Auslesen des Beugungswir-
kungsgrades n vernachléssigt werden, wenn das Hologramm ohne angelegtes Feld
unter symmetrischem Einfall der beiden Schreibstrahlen geschrieben wurde [48]
(Kap. 3.10). Um dennoch von der direkten Proportionalitit des Verstérkungsfak-
tors zur ferroelektrischen Polarisation profitieren und die ferroelektrische Polari-
sation im gesamten Kristallvolumen direkt messen zu konnen, sieht die Messstra-
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tegie wie folgt aus: Zunéchst wird ein Hologramm unter symmetrischem Einfall
der beiden Schreibstrahlen ohne angelegtes externes elektrisches Feld bis in Satti-
gung geschrieben. Durch Einkoppeln eines schwachen Tastarms (Kap. 4.5) wird
dann das Hologramm mit einem angelegten elektrischen Feld ausgelesen. Dabei
wird neben dem Beugungswirkunsgrad auch der Verstarkungsfaktor getastet, d.h.
das Hologramm wird sowohl mit dem Referenz- als auch mit dem Signalstrahl
des Tastarms simultan ausgelesen. Aus diesem Grunde wurden die Lichtinten-
sitdten des Referenz- und des Signalstrahls sowohl fiir den Schreib- als auch fiir
den Tastarm gleich grof§ gewiihlt (Modulationsgrad m = 1). Aus den gemesse-
nen Werten von I' und n wird dann wegen der Moglichkeit des Vergleichs die
Amplitude der Brechungsindexéinderung An berechnet und jeweils An(Eqy,) auf-
getragen. Auf diese Weise wurden die in der Abb. 5.27 dargestellten, mit einer
Frequenz von 2 - 1073 Hz nacheinander durchlaufenen Hysteresekurven gemessen.
Da das Hologramm, wie oben erw#hnt, mit einem Modulationsgrad von m =1
geschrieben wurde, stand die maximale Intensitét der einfallenden Strahlen von
Iy =Ig + Is = 247mW /cm? zur Verfiigung. Nach dem Durchlaufen der ersten
Schleife wird der Startwert von An nicht mehr erreicht, er verkleinert sich. Diese
Verkleinerung setzt sich in den weiteren Zyklen fort und erreicht einen Satti-
gungszustand bei etwa der zehnten Hysterese, die eine geschlossene Kurve dar-
stellt. Dabei flachen die Kurven zunehmend ab und verrunden, d.h. es liegt eine
Alterung im gesamten Volumen des Materials vor. Fiir eine Quantifizierung dieses
Prozesses wird die Abnahme A der Grifie
An™ax — Apmin

§:= 5 (5.4)

zwischen der ersten (6') und der ausgealterten (6f) Hysteresekurve betrachtet:

f
A %] = (1 _ %) 100, (5.5)
Die Grofien An™2* bzw. An™" sind die Werte von An fiir Eq;, = 0 auf dem positi-
ven bzw. negativen Abschnitt der Ordinate. Die Abnahme des Wertes von An fiir
die in der Abbildung 5.27 dargestellte Messung betrigt demnach etwa 30-40%.
Dabei ist sowohl der mit I' als auch der mit 1 gemessene erste Durchlauf bzgl.
An = 0 symmetrisch und die Absolutwerte von An stimmen sehr gut iiberein.
Fiir Eg, = 0 betragen diese etwa 1.5 - 10%.

Qualitativ dasselbe Verhalten zeigen auch die in der Abbildung 5.28 dargestell-
ten mehrmals nacheinander durchlaufenen Hysteresekurven mit dem Unterschied,
dass die Abnahme von An etwa 60 % betrigt, also deutlich grofer ist. Bei die-
ser Messung wurde das Hologramm mit einem Intensitétsverhéltnis der beiden
Schreibstrahlen von 1:500, entsprechend einem Modulationsgrad von m = 0.089,
und einer Intensitéit von Iy ~ Iz = 47mW /cm? geschrieben. Hier wurde der ab-
geschwiichte Signalstrahl zum Auslesen des Hologramms bei angelegtem elektri-
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Abbildung 5.27: Hystereseverhalten der Amplitude An der Brechungsindexmo-
dulation, berechnet aus 7 (oberes Bild) und I' (unteres Bild). Die Werte fiir T’
wurden aus einem gleichzeitigen Auslesen mit dem Referenz- und Signalstrahl be-
stimmt. Das Hologramm wurde mit fy = 1 (m = 1) geschrieben. Die mehrmals
nacheinander durchlaufenen Hysteresekurven stimmen fiir beide Messgrofien sehr
gut iiberein und zeigen eine Alterung.

schen Feld verwendet. Dabei ist zu beachten, dass aufgrund des kleineren Modu-
lationsgrades die Absolutwerte von An kleiner sind, sie betragen etwa 0.3 - 104
fiir Eqr, = 0. Der erste Durchlauf ist symmetrisch bzgl. An = 0.

Der Alterungsprozess ist offensichtlich vom Intensitétsverhéltnis, also dem Modu-
lationsgrad m, und der Intensitit Iy der einfallenden Strahlen beim Schreiben des
Hologramms abhiingig. Fiir eine genauere Untersuchung wurden Hologramme mit
gleichen einfallenden Intensititen, aber unterschiedlichen Intensitétsverhiltnissen
bis zum Erreichen eines Sittigungszustandes geschrieben. Aus den anschliefflenden
Messungen der Hysterese wurde, wie oben beschrieben, die Abnahme A von An
bestimmt. Dabei wurde der Kristall vor jeder Messung neu gepolt. Die Ergebnisse
sind in der Tabelle 5.10 aufgelistet.

Fiir die mit 1.13mol% Ce und 0.51 mol% Cr dotierten Kristalle findet man eben-
falls eine Alterung. Fiir einen Wert von m = 1 beim Schreiben des Hologramms
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Abbildung 5.28: Hystereseverhalten der Amplitude An der Brechungsindexmo-
dulation, berechnet aus 7. Das Hologramm wurde mit S, = 500 (m = 0.089)
geschrieben. Die mehrmals nacheinander durchlaufenen Hysteresekurven zeigen
eine deutliche Alterung.

betriagt die Abnahme von An in beiden Fillen 43 %. Dies stimmt gut mit Wert
von 37 % fiir den mit 0.66 mol% Ce dotierten Kristall iiberein. Allerdings wer-
den fiir das Erreichen des ausgealterten Zustands im Fall des mit 1.13mol% Ce
dotierten Kristalls 15 statt 10 Zyklen bené&tigt.

Zusétzlich zu der beobachteten Alterung weist die Lage der Koerzitivfeldstirken
eine Asymmetrie auf. Diese wurde bereits bei den Hysteresekurven beobachtet,
die fiir die mit 1.13mol% Ce und 0.69 mol% Tmy0O3 dotierten Kristalle wihrend
des Schreibprozesses aufgenommen wurden (Abb. 5.25 und 5.26). Die Abbildung
5.29 zeigt die Abhingigkeit des Betrages der Koerzitivfeldstarken vom Betrag des
Raumladungsfeldes, das aus den Werten fiir den Modulationsgrad m (Tab. 5.10)

m 1 0.49 | 0.087 | 0.062
A %] 37| 58 | 59 | 56

[T mW/em?[ [ 54 47 | 47 | 42 |

Tabelle 5.10: Abnahme A von An beim mehrmaligen Durchlaufen von Hystere-
sekurven in Abhingigkeit vom Modulationsgrad m der eingeschriebenen Holo-
gramme bei gleicher einfallender Intensitit. Die Grofle A ist durch die Gleichung
5.5 definiert.
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gemif der Gleichung (3.54) berechnet wurde. Im oberen Bild ist das Ergebnis fiir
die ersten, im unteren Bild fiir die neunten Durchliufe, also die ausgealterten Hy-
steresekurven, dargestellt. Im Rahmen des Messfehlers von +15V/mm sind die

SBN61:Ce 0.66 mol%, Lichtpol. || c
1. Durchlaufe der Hysteresekurven
300 —;
— T T l
S [ L
e T T [EZ] = (276 £10) V/imm
E 250
—o | |EX| = (216 £15) V/mm
w T¥ { :
20| T *
SBN61:Ce 0.66 mol%, Lichtpol. || c
9. Durchlaufe der Hysteresekurven
250
E *
£ I
=~
=, 200 —H 1 E| = (206 £17) Vimm
—o
T 1
150 _ -
[E¥| = (164 £17) VImm
L 1 L 1 L
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E.. [V/Imm]

Abbildung 5.29: Abhéngigkeit des Betrages der Koerzitivfeldstirken vom Betrag
des Raumladungsfeldes fiir die 1. Durchldufe (oberes Bild) und die 9. Durchliufe
(unteres Bild) der Hysteresekurven.

Koerzitivfeldstarken vom Betrag des Raumladungsfeldes unabhéngig. Mittelwer-
te ergeben |EZ| = (276 + 10) V/mm und |E}| = (216 £ 15) V/mm fiir die ersten
Durchliufe sowie |EZ| = (206 4 17) V/mm und |E}| = (164 £ 17) V/mm fiir die
neunten Durchlidufe. Im Fall einer Polaritéit des externen Feldes entgegengesetzt
zur urspriinglichen Polungsrichtung sind die Koerzitivfeldstirken um einen Fak-
tor 1.3 grofer als im Fall einer Polaritét in Richtung der urspriinglichen Polung.
Sowohl |EZ| als auch |E}| nehmen vom ersten bis zum neunten Durchlauf der
Hysteresekurven um einen Faktor 1.3 ab.

5.8.1 Rockingkurven

Die Aufnahme einer Rockingkurve besteht in der Messung des Beugungswir-
kungsgrades n wihrend einer Variation der Bragg-Bedingung, die durch eine
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Anderung des Bragg-Winkels 65 oder der Wellenléinge erreicht werden kann. Die
Variation der Bragg-Bedingung wird durch den Parameter £k, (Gl. (3.84)) be-
schrieben, und 7 ist dann durch die Gleichungen (3.85) oder (3.86) gegeben. Im
Rahmen dieser Untersuchung wurde der Bragg-Winkel durch eine Drehung des
Kristalls um eine zur Tischebene senkrechte Achse geindert. Der Drehwinkel
entspricht dabei der Abweichung Afp vom Bragg-Winkel. Die Rockingkurven
wurden bei verschieden hohen externen elektrischen Feldern mit einer Orientie-
rung in Richtung und entgegengesetzt zur Richtung der urspriinglichen Polung
aufgenommen. So kann der Einfluss eines externen elektrischen Feldes auf ein
einmal geschriebenes Hologramm untersucht werden. Aus den im Kapitel 3.10
durchgefiihrten theoretischen Betrachtungen erwartet man, dass ein Hologramm,
das unter symmetrischem Einfall der beiden Schreibstrahlen und ohne ein ange-
legtes externes elektrisches Feld geschrieben wurde, beim Auslesen unter einem
angelegten externen elektrischen Feld nicht signifikant beeinflusst wird.

Vor der Aufnahme der Rockingkurven wurde die Abhéngigkeit des Beugungs-
wirkungsgrades von einem externen elektrischen Feld beim Auslesen unter der
Bragg-Bedingung gepriift. Die Untersuchungen wurden beispielhaft fiir den mit
1.13mol% Ce dotierten Kristall und eine Lichtpolarisation parallel zur kristallo-
graphischen a-Achse durchgefiithrt. Man erhilt die in der Abbildung 5.30 darge-
stellte Butterfly-Kurve. Das externe elektrische Feld wurde zuerst, analog zu den
im Kapitel 5.8 gezeigten Hysteresekurven, entgegengesetzt zur Richtung der ur-
spriinglichen Polung eingestellt. Die Feldstirke wurde mit einer Schrittweite von
56 V/mm erhoht (Pfad A). Bei etwa —200 V/mm durchlduft 7 die Null und steigt
bis —337V/mm auf 5.9% an. Eine Verringerung der Feldstérke fithrt zu einem
Abfall von n bis auf 1.6 % fiir Eq, = 0V/mm (Pfad B). Bei der anschliefenden
Erhohung der Feldstédrke mit einer Polaritdt in Richtung zur urspriinglichen Po-
lung fillt n weiter ab, durchlduft bei etwa 485 V/mm abermals die Null und steigt
bis +337V/mm auf 5.2% an (Pfad C). Eine Verringerung der Feldstérke fiihrt
zu einem Abfall von 7 auf 2.6 % fiir Eq, = 0V/mm (Pfad D). Hier findet man
wieder eine Alterung, der Startwert von 4 % wird nicht mehr erreicht. Den Pfad
D’ erhdlt man, wenn man die Feldstirke direkt mit einer Polaritdt in Richtung
der urspriinglichen Polung erhoht, d.h. ohne vorher die gesamte Butterfly-Kurve
durchlaufen zu haben. Die Form der Butterfly-Kurve liegt darin begriindet, dass n
gemif der Gleichung (3.82) mit der Amplitude der Brechungsindexéinderung An
quadratisch zusammenhéngt. Da An gem#f den Gleichungen (3.8) und (3.79)
direkt proportional zur ferroelektrischen Polarisation ist, beinhaltet die Grofie
An die Information iiber das Vorzeichen von der Polarisation, 17 dagegen nicht.
Beriicksichtigt man, dass ein Nulldurchgang von 7 einer Vorzeichenumkehr von
An entspricht, dann konnen die Hysteresekurven An(Egp) aus den zugehérigen
Butterfly-Kurven n(EqL) berechnet werden, wie im Kapitel 5.8 gezeigt wurde. Die
Feldstirken, bei denen ein Nulldurchgang stattfindet (s. oben) stimmen mit den
Feldstérken, bei denen der Verstirkungsfaktor I' o« An sein Vorzeichen wechselt
(Abb. 5.25), im Rahmen des Messfehlers iiberein.
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Abbildung 5.30: Butterfly-Kurve fiir SBN61:Ce, 1.13mol% und eine Lichtpolari-
sation parallel zur kristallographischen a-Achse. Das externe elektrische Feld ist
zunéchst entgegengesetzt zur Richtung der urspriinglichen Polung (Pfad A) und
im weiteren Verlauf geméfl der durch die Pfade B bis D vorgegebenen Richtung
eingestellt worden. Den Pfad D’ erhiilt man, wenn man die Feldstérke ohne einen
vorhergehenden Um- und Riickpolungszyklus in Richtung der urspriinglichen Po-
lung anlegt.

Die Rockingkurven wurden in zwei unabhingigen Messungen entlang der Pfade
D’ in Richtung zur und A entgegengesetzt zur urspriinglichen Polung aufgenom-
men. Nach dem Schreiben eines Hologramms bis in Séttigung wurde zunéchst eine
Rockingkurve bei Eq, = 0 V/mm aufgenommen. Dann wurde das externe elek-
trische Feld angelegt und in fiinf Schritten mit einer Schrittweite von 56 V/mm
bis auf +337V/mm (entsprechend Pfad D’) bzw. -337 V/mm (entsprechend Pfad
A) eingestellt. Bei jedem Schritt wurde eine Rockingkurve aufgenommen. Die
Drehung erfolgte mit Hilfe eines motorisierten Drehverstellers DV-40 von Micos,
der mit einem 2-Phasen Schrittmotor ausgestattet ist und vom Rechner gesteuert
wurde. Ein Schritt entspricht 0.0087 °, die Rockingkurven wurden im Bereich zwi-
schen —0.87° und +0.87° aufgenommen. Das Ergebnis ist in der Abbildung 5.31
dargestellt. Der Beugungswirkungsgrad 7 ist hier gegen den internen Drehwinkel
im Bereich zwischen —0.125° und +0.125° aufgetragen. Aus der Abbildung ist
ersichtlich, dass die Werte von 7 fiir A@ = 0° erwartungsgemé&fl auf den Spuren
der Pfade D’ bzw. A der Butterfly-Kurve liegen. Mit der Erh6hung der Feldstérke
verschiebt sich das Maximum um héchstens 0.0075° (0.0174° extern), entspre-
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Abbildung 5.31: Rockingkurven fiir SBN61:Ce 1.13 mol% und eine Lichtpolarisa-
tion parallel zur kristallographischen a-Achse. Das externe elektrische Feld wurde
sowohl in Richtung (oberes Bild) als auch entgegengesetzt zur Richtung der ur-
spriinglichen Polung (unteres Bild) angelegt. Die entsprechenden Konfigurationen
werden durch die beiden Inserts veranschaulicht. Das Insert im oberen Bild spie-
gelt die Polungskonfiguration wider.

chend zwei Schritten des Motors. Diese Verschiebung ist nicht signifikant, da sie
im Bereich des Messfehlers liegt. In der Abbildung erkennt man weiterhin die
Ausbildung von Nebenmaxima der Beugung 1. Ordnung. Zur Auswertung der
Rockingkurven mittels der Anpassung einer theoretischen Funktion wurden die-
se auf den grofiten Wert von 7, 7y, normiert. Der Ausdruck n/ny ist von der
Amplitude der Brechungsindexmodulation unabhéngig. Eine normierte Kurve ist
beispielhaft fiir Egp, = 0V/mm in der Abbildung 5.32 dargestellt. An die Rocking-
kurven wurde die Funktion n(Afg;)/no mit
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Abbildung 5.32: Rockingkurve fiir SBN61:Ce 1.13mol% und eine Lichtpolarisa-
tion parallel zur kristallographischen a-Achse bei Egr, = 0 V/mm. Die gemessen
Werte von 7 sind auf ihren Maximalwert, der hier bei Afg; = 0° vorliegt, nor-
miert worden. Eine Anpassung geméf der Gleichung (5.6) ist ebenfalls in die
Abbildung eingetragen.

KZ()KS 2 2-a
Afg;) = L N L
n(Afs,) cos?(fg; + Abg;) P ( [ag - cos(fp; + AHBJ)] )
sinh” (%) + sin? (45L)
a . 2 - 2 ’
(%5%) + (%5")
Ak = K-cos(m/2+ Abg;)

X (5.6)

und 79 = n(Afp; = 0) angepasst [109, 110]. Dabei ist ko die komplexe Kopp-
lungskonstante, L die Hologrammdicke und o, der Abschwichungskoeffizient.
Die Gleichung (5.6) wurde aus der allgemeinen Gleichung fiir die hier vorlie-
gende Bedingung, dass der Gittervektor des Hologramms K parallel zur kristal-
lographischen c-Achse orientiert ist, abgeleitet. Man beachte, dass der Ausdruck
(koky/ cos®(Op; + Abg;)) - L? fiir n baw. (kok§/ cos®(0p;)) - L? fiir o bei der Bil-
dung des Quotienten den Ausdruck cos®(fg;)/ cos?(0p; + Afg;) ergibt.

Die Ergebnisse der Anpassungen einschliellich der Halbwertbreiten der Rocking-
kurven (FWHM, Abb. 5.32) sind in der Tabelle 5.11 aufgelistet. Aus der Ho-
logrammdicke L kann abgeschéitzt werden, ob es sich um Volumenphasenholo-
gramme handelt. Generell liegen die Werte von L in der Gréflenordnung der
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oL L az | FWHM
[V/mm)] fem) em™] | [

0 | 0.08685+0.0004 | 8.04+0.8 | 0.0549

+56 | 0.08770+0.0005 | 8.241.0 | 0.0543
+112 | 0.08668+0.0005 | 7.3£1.0 | 0.0548
+169 | 0.0878540.0004 | 7.54+0.9 | 0.0542
+225 | 0.089064+0.0004 | 7.3+0.8 | 0.0534
+281 | 0.090574+0.0004 | 7.54+0.8 | 0.0527
+337 | 0.092194+0.0004 | 7.84+0.7 | 0.0518

0 | 0.094614+0.0004 | 7.0£0.8 | 0.0504
-56 | 0.09590+0.0004 | 6.84£0.8 | 0.0496
-112 | 0.09759+0.0005 | 7.34+0.7 | 0.0487
-169 0.110£0.005 | 27.2£1.0 | 0.0548
-225 0.107£0.001 | 14.9£0.6 | 0.0475
-281 | 0.1039+0.0007 | 13.9+0.4 | 0.0481
-337 | 0.09497+0.0006 | 17.2+0.3 | 0.0536

Tabelle 5.11: Hologrammdicke L und Abschwichungskoeffizient o, aus den An-
passungen an die Rockingkurven (Abb. 5.31, 5.32) mit der Gleichung (5.6). Die
Halbwertsbreiten sind ebenfalls in die Tabelle eingetragen.

Dicke d = 0.0965 cm der verwendeten Probe. Durch die Gleichung (3.9) sind zwei
Bedingungen fiir das Vorliegen eines Volumenphasenhologramms gegeben. Mit
A =0.925 ym, A =632.8nm und ng = n, = 2.3125 (Tabelle 5.4) und den Holo-
grammdicken L aus Tabelle 5.11 erhélt man fiir Q Werte zwischen 1741 und 2210.
Die erste Bedingung ist also stets erfiillt. Die Werte von An variieren zwischen
1.00- 107 und 4.75-1075. Entsprechend erhilt man Werte fiir p zwischen 20238
und 4261. Die zweite Bedingung ist also ebenfalls stets erfiillt. Fiir jede Feldstérke
liegt also ein Volumenphasenhologramm vor.

Die Abschwichungkoeffizienten ¢, sind fiir die Messungen mit einer Polaritét des
externen elektrischen Feldes in Richtung zur urspriinglichen Polung alle vergleich-
bar, sie betragen im Mittel 7.7 cm™!. Damit liegen sie in der Gré8enordnung des
Absorptionkoeffizienten o, = 6 cm~!. Im Fall der Messungen mit einer Polaritéit
entgegengesetzt zur urspriinglichen Polung findet man bis zum Koerzitivbereich
Werte um 7.1. Im Koerzitivbereich steigt o, stark an auf etwa 28 cm™! und be-
triagt danach im Mittel 15.5 cm™L.

Die Anderung der Halbwertbreite in Abhingigkeit von der Feldstirke ist nicht
signifikant, man erhélt im Mittel einen Wert von 0.0521° (intern) bzw. 0.121°
(extern).
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Kapitel 6

Diskussion

6.1 Photoleitfihigkeit

Bei der Anpassung sublinearer Funktionen an den Verlauf der Leitfdhigkeit in
Abhéngigkeit von der Intensitdt ergab sich eine Abhingigkeit des Exponenten
x von der Cr-Dotierungskonzentration. Ein linearer Verlauf ergab sich fiir starke
Dotierungen mit 0.70 und 1.21 mol% Cr. Das ist ein guter Hinweis darauf, dass fiir
Konzentrationen ab 0.70 mol% Cr ein Ein-Zentren Modell fiir den lichtinduzierten
Ladungstransport angenommen werden darf. Fiir schwichere Konzentrationen
liegt entsprechend ein Zwei-Zentren oder Drei-Valenzen Modell vor, der Exponent
x bewegt sich zwischen 0.5 und 1. Im Fall von Ce-dotiertem SBN wurde gefunden,
dass fiir schwache Ce-Konzentrationen < 0.22mol% ein Ein-Zentren Modell vor-
liegt, fiir stirkere Konzentrationen dagegen ein Zwei-Zentren oder Drei-Valenzen
Modell. Dies konnte nur durch zusitzliche Messungen der lichtinduzierten Ab-
sorption verifiziert werden [38]. Hier zeigten gerade die schwach dotierten Kri-
stalle eine ausgeprigte lichtinduzierte Absorption, wobei die Abhingigkeit der
Leitfahigkeit von der Lichtintensitdt klar sublinear verlduft. Da Messungen der
lichtinduzierten Absorption ein stirkeres Unterscheidungsmerkmal zwischen ei-
nem Ein-Zentren und einem Zwei-Zentren oder Drei-Valenzen Modell sind, wur-
den die Messergebnisse dahingehend interpretiert. Die Auswertung der Verldufe
I'(Q) durch die Anpassung mit KWW-Funktionen im Rahmen dieser Arbeit un-
terstiitzt das von Buse et al. gefundene Ergebnis. Danach liegt fiir die starken
Ce-Dotierungskonzentrationen ein Zwei-Zentren oder Zwei-Valenzen Modell vor.
Im Fall von SBN61:Cr gibt es keine verldsslichen Literaturdaten iiber die licht-
induzierte Absorption. Die Messungen von Gao beschranken sich auf tiefe Tem-
peraturen < 240K und schwache Cr-Dotierungen < 0.22mol% [103]. In diesem
Fall findet man eine ausgeprégte lichtinduzierte Absorption, was die Ergebnisse
der hier durchgefiihrten Messungen der Photoleitfdhigkeit untermauert.

Aus den Werten der spezifischen Photoleitfihigkeit konnte das Produkt aus der
Beweglichkeit und der Rekombinationszeit der Elektronen bestimmt werden. Ent-
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sprechend den Werten fiir die Dunkel- und Photoleitfdhigkeit erhdlt man fiir die
schwachen Dotierungen vergleichsweise grofle Werte von p - mg. Literaturwerte
aus holographischen Messungen weisen eine starke Streuung auf. Tomita und Su-
zuki messen fiir A = 514.5 nm und eine Dotierung mit 0.02 Gew% Cr (0.051 mol%
Cry03) einen Wert von 7.2 - 107'% ¢cm?/V [39]. Dieser Wert ist iiber drei Grofen-
ordnungen kleiner als der hier bestimmte fiir die vergleichbare Konzentration von
0.055mol%. Vazquez et al. messen bei derselben Wellenléinge und Konzentratio-
nen zwischen 0.015 und 0.025 Gew.% (0.038 und 0.064 mol% CryOj3) einen Wert
von 53.6 - 1071 ¢cm?/V. Dieser Wert ist um etwa einen Faktor 1.5 grofier als der
hier fiir eine Konzentration von 0.055mol% Cr gemessene. Beide Werte sind also
von vergleichbarer Gréfenordnung.

Die gefundenen Ergebnisse werden im Folgenden mit den Ergebnissen hologra-
phischer Messungen verglichen und diskutiert.

6.2 Abhingigkeit von I' von der Bestrahlung Q

Die Messungen des holographischen Verstirkungsfaktors in Abhéngigkeit von
der Bestrahlung werden unter folgenden Gesichtspunkten diskutiert: Zunéchst
erfolgt ein Vergleich der Groflenordnung des Verstirkungseffektes und der Zeit,
die zum Schreiben eines Hologramms bendtigt wird, zwischen unterschiedlichen
Dotierungselementen und -konzentrationen. Die Materialien kénnen so in Bezug
auf ihre Eignung fiir Anwendungen charakterisiert werden. Weiterhin geben zeit-
und intensitdtsabhingige Messungen Aufschluss iiber das vorliegende Ladungs-
transportmodell. Aus holographischen Messungen kann die Photoleitfihigkeit be-
stimmt werden und daraus das Produkt aus der Beweglichkeit und der Rekombi-
nationszeit der Elektronen, was den Vergleich zu den konventionellen Messungen
(Kap. 5.3) ermoglicht.

Im Fall der Ce-dotierten Kristalle ist die Frage nach dem Ladungstransportme-
chanismus ausfiihrlich untersucht worden [31, 38]. Ein Ein-Zentren Modell liegt
fiir schwache Ce-Konzentrationen < 0.22 mol% vor, fiir stirkere Konzentrationen
findet man ein Zwei-Zentren oder Drei-Valenzen Modell. In [31] findet man eine
ausfiihrliche Beschreibung des wihrend des Ladungstransportes stattfindenden
Szenarios. Dabei ist noch ungeklért, welches der beiden Modelle tatséchlich vor-
liegt. Die Identifikation des zweiten Zentrums oder des dritten Valenzzustandes
ist ebenfalls nicht gekldrt. Die hier an Ce-dotiertem SBN durchgefiihrten Mes-
sungen bestitigen die genannten Ergebnisse fiir die starken Dotierungen. Die
Streckungsexponenten [ aus der Anpassung mit der KWW-Funktion schwanken
fiir alle Wellenlingen um einen Wert von 0.7, was der Beschreibung mit einer
Summe aus zwei Exponentialfunktionen nahe kommt. Das Vorliegen nur eines
Zentrums fiir schwache Konzentrationen wird hier nicht bestétigt, der Wert von
B bleibt hier nahezu konstant bzw. fillt sogar leicht ab. Dies kann in Analogie
zu den Messungen der Photoleitfihigkeit gesehen werden, die fiir schwache Kon-
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zentrationen eine klare Sublinearitit zeigten, entgegen den Beobachtungen aus
Messungen der lichtinduzierten Absorption [38]. Bemerkenswert sind bei dem Ce-
dotierten Material vor allem die sehr groflen Werte fiir den Verstdrkungsfaktor
bei A = 488 nm von 83 c¢cm™! fiir 0.66 mol% Ce und 142 cm™! fiir 1.13mol% Ce.
Eine holographische Bestimmung der Photoleitfidhigkeit und damit die Bestim-
mung des Produktes p - 7 gelingt hier nicht, da die Verldufe I'(Q) und auch die
entsprechenden Loschkurven nicht monoexponentiell angepasst werden konnten,
was die Vorraussetzung dafiir ist (Kap. 3.5).

Fiir die Cr-dotierten Kristalle ergab sich ein Anwachsen der Parameter 'y, Qo
und S aus der Anpassung mit der KWW-Funktion mit Erh6hung der Dotierungs-
konzentration. Die Werte wurden bei einer Konzentration von 0.51 mol% maximal
mit einem schwachen Abfall zu stirkeren Konzentrationen. Dieses Verhalten kann
mit dem Abfall der Ubergangstemperatur des ferroelektrischen Phaseniibergangs
mit Erhéhung der Cr-Konzentration erkldrt werden. Damit verbunden ist eine
signifikante Erhohung der Dielektrizitdtskonstanten ez, was zu einer entspre-
chenden Vergroflerung des Wertes von I' schon bei Raumtemperatur fiihrt.

Im Folgenden wird das oben erwihnte Verhalten des Streckungsexponenten [
im Hinblick auf das in SBN61:Cr vorliegende Ladungstransportmodell diskutiert.
Ein photorefraktives Zentrum ist mit Sicherheit Cr3*/Cr**, wie aus spektrosko-
pischen Untersuchungen bekannt ist [103] (Kap. 5.2.5). Fiir die starken Dotie-
rungen kann man davon ausgehen, dass nur dieses Zentrum vorliegt, d.h. der
Ladungstransport wird durch ein Ein-Zentren Modell beschrieben. Fiir schwa-
che Dotierungen < 0.51 mol% gab es eine starke Abweichung von 5 vom Wert
1. Man beachte, dass mit der KW W-Funktion iiblicherwiese Relaxationsprozesse
beschrieben werden. In diesem Fall wurde die KWW-Funktion zur Beschreibung
des umgekehrten Prozesses, des Aufbaus eines holographischen Gitters verwendet.
Daher muss die Bedeutung der Funktion auf den Generationsprozess iibertragen
werden, d.h. durch Qg ist die charakteristische Zeitkonstante 7 fiir den Aufbau
des Gitters gegeben, der Fall 0 < 8 < 1 beschreibt die Erzeugung des Gitters mit
einer Uberlagerung von Prozessen mit unterschiedlichen Zeitkonstanten. D.h. fiir
die schwachen Cr-Dotierungen kénnen mehrere Zentren oder Valenzen vorliegen.
Eine weitere Erklarungsmoglichkeit kann das Vorliegen eines Hopping-Prozesses
sein, wie er von Buse et al. in SBN61:Ce gefunden wurde [74]. Die Uberlage-
rung von Ubergiingen zwischen mehreren Zentren oder Valenzen oder stufenarti-
ge Prozesse wie der Hopping-Transport konnen durch die Beschreibung mit der
KWW-Funktion phénomenologisch sehr gut erfasst werden, so dass das Vorlie-
gen solcher Prozesse fiir die schwachen Cr-Dotierungen méglich ist. Dabei ist
zu beachten, dass der Fall § < 1 fiir eine gegebene Zeitkonstante 7 einen Auf-
bauprozess beschreibt, der fiir Zeiten t mit 0 < t < 7 langsamer und fiir Zeiten
t > 7 schneller verlduft als ein einzelner stufenartiger Prozess oder ein einzelner
Ubergang zwischen unterschiedlichen Zentren oder Valenzen.

Ein Vergleich zwischen der holographisch bestimmten (Abb. 5.8 bis 5.11 und Tab.
5.7) und der konventionell gemessenen Photoleitfihigkeit (Abb. 5.4) bestéitigt die
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oben diskutierten Ergebnisse wenigstens qualitativ. Eine lineare Beschreibung
der Leitfahigkeit in Abhéngigkeit von der Intensitit gelingt im Fall konventionel-
ler Messungen fiir starke Cr-Dotierungen > 0.70 mol%, im Fall holographischer
Messungen fiir Dotierungen > 0.51 mol%. Die Tendenz zu einer linearen Beschrei-
bung der Daten und damit zum Vorliegen eines Ein-Zentren Modells wird durch
beide Methoden bestétigt. Die Dotierungkonzentration, die eine Grenze dafiir
darstellt, kann nicht eindeutig bestimmt werden. Beriicksichtigt man beide Me-
thoden, so liegt diese Grenze bei etwa 0.6 mol%. Starke Abweichungen gibt es
bei der Grofenordnung der gemessenen Werte fiir die Leitfdhigkeiten, die spe-
zifischen Photoleitfdhigkeiten und die daraus berechneten Werte des Produktes
i - Tr. Im Fall der holographischen Messungen sind die Werte fiir alle Grofen etwa
um einen Faktor 4 bis 5 kleiner als im Fall der konventionellen Messungen. Fiir
diese Unterschiede gibt es unterschiedliche Erkldrungen [81, 85, 80, 111]. Dabei
ist zu bedenken, dass die Werte, die man in der Literatur findet, ebenfalls stark
differieren (Kap. 6.1).

Abschlieend werden die holographisch bestimmten Werte fiir p - 7g diskutiert
(Tab. 5.7). Die Messungen wurden in-Bragg und mit einer Lichtpolarisation par-
allel zur kristallographischen c-Achse durchgefiihrt. Nur bei einer Messung wur-
de das Hologramm mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen
c-Achse geschrieben und mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographi-
schen a-Achse off-Bragg geloscht. Das Produkt p - 7 variiert schwach mit den be-
trachteten Wellenléingen, alle Werte liegen im Bereich zwischen 1107 cm?/V
und 2-107''¢m?/V. Eine Ausnahme bildet der durch die Off-Bragg-Messung
bestimmte Wert. Dieser ist um einen Faktor 2.5 grofler als der durch die entspre-
chende In-Bragg-Messung bestimmte. Das konnte daran liegen, dass der Wert
fiir die Beweglichkeit fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen
a-Achse um einen entsprechenden Faktor gréfler ist als der Wert fiir eine Lichtpo-
larisation parallel zur kristallographischen c-Achse. Dies wurde fiir Ce-dotiertes
SBN fiir dieselbe Wellenléinge A = 532 nm gefunden [112], hier ergab sich aller-
dings pjc = 2.4 - pja, also genau das umgekehrte Verhiltnis.

6.3 Abhingigkeit von I' von der Wellenléinge )\

6.3.1 Wellenlingenabhingigkeit der Gitterdynamik

Im Kapitel 5.5.1 wurde die Wellenldngenabhingigkeit der spezifischen Photo-
leitfahigkeit fiir den mit 0.51 mol% Cr dotierten Kristall holographisch bestimmt.
Dies war moglich fiir vier verschiedene Fille: Zum Einen fiir das Schreiben ho-
lographischer Gitter mit einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen
c- und a-Achse, zum Anderen fiir das Loschen der Gitter ebenfalls fiir beide
Einstellungen der Lichtpolarisation. Vergleicht man die gemessenen Verlidufe fiir
die genannte Dotierung mit denjenigen der optischen Absorption (Kap. 5.2.5),
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so stimmen diese qualitativ iiberein. Daraus kann man schliefflen, dass sowohl
die Photoleitfdhigkeit als auch die optische Absorption von demselben photore-
fraktiven Zentrum stammen. Die spezifische Photoleitfihigkeit hingt gemafl der
Gleichung (3.87) von der optischen Absorption ab. Diese spiegelt offensichtlich
die folgenden charakteristischen Eigenschaften der Absorptionsspektren von SBN
wider: Erstens ist die optische Absorption fiir eine Lichtpolarisation parallel zur
kristallographischen a-Achse stets grofier als diejenige mit einer Lichtpolarisation
parallel zur kristallographischen c-Achse. Zweitens wéchst die optische Absorpti-
on fiir alle Wellenléingen im sichtbaren und nahen infraroten Spektralbereich mit
Erh6hung der Cr-Dotierungskonzentration an. Auflerdem héngt die spezifische
Photoleitfdhigkeit noch von dem Produkt p - g ab. Die Wellenldngenabhéngig-
keit dieser Grofie ist entweder nicht signifikant oder folgt ebenfalls dem Verlauf
der optischen Absorption, da sowohl y - 7 als auch die optische Absorption direkt
proportional zur spezifischen Photoleitfdhigkeit sind.

6.3.2 Wellenléingenabhingigkeit des Sattigungswertes von
r

Bei der Wellenlingenabhingigkeit des Verstirkungsfaktors I' fiir den mit 0.51 mol%
Cr dotierten SBN-Kristall tauchte das Problem auf, dass die effektive Anzahl-
dichte der photorefraktiven Zentren nicht durch die in Kapitel 3.7 beschriebene
Fitprozedur bestimmt werden konnte. Auflerdem waren die fiir r33 und ri;3 be-
stimmten Werte um einen Faktor 2.3 bzw. 2.2 kleiner als die Literaturwerte fiir
undotierte Kristalle. Hier wiirde man erwarten, dass die Werte fiir den dotierten
Kristall gréfler sind als diejenigen fiir undotierte Kristalle, da die Dotierung von
SBN61 sowohl mit Ce als auch mit Cr bei Erh6hung der Dotierungskonzentrati-
on die Phaseniibergangstemperatur in den Bereich der Raumtemperatur hinein
verschiebt (Kap. 5.7). Dies hat wegen des Verhaltens der Dielektrizitéitskonstan-
ten im Bereich des Phaseniibergangs eine deutliche Erhéhung von res zur Folge.
Ein Grund fiir die zu kleinen Werte konnte sein, dass die Wellenldngenabhéngig-
keiten von reg und Neg, wie in der Theorie angenommen, nicht vernachléssigt
werden konnen. Es besteht die Moglichkeit, jeweils einen der Parameter, z.B.
Tef, punktweise, d.h. fiir jede gemessene Wellenlidnge einzeln, auszurechnen, wenn
man den jeweils anderen Parameter kennt. Fiir eine Abschitzung wird der Wert
Neg = 2.2 - 10 cm 2 genommen, der durch winkelabhiingige Messungen fiir ei-
ne vergleichbare Ce-Dotierung von 0.66 mol% bei A = 632.8 nm bestimmt wurde
[113] (Kap. 5.6). Es gibt Literaturwerte fiir Neg fiir Cr-dotierte SBN61-Kristalle,
z.B. in [39], allerdings fiir eine kleinere Cr-Konzentration von 0.02 Gew.% Cr
(0.051mol% Cry03). Nimmt man also den oben erwihnten Wert fiir Neg und
die in Kapitel 5.5.2 bei 632.8 nm gemessenen ['-Werte fiir eine Lichtpolarisati-
on parallel zur kristallographischen c- bzw. a-Achse, erhélt man rs3 = 172pm/V
und r13 = 28.3pm/V. Diese Werte sind immer noch kleiner als die Werte fiir
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undotierte Kristalle, jedoch nur noch um einen Faktor 1.4 bzw. 1.3 verglichen
mit den Werten in [44]. Ein genereller Vergleich zwischen den Literaturwerten
von 1j; fiir undotierte Kristalle, die im griinen [43] bzw. roten [44] Spektralbe-
reich gemessen wurden, zeigt keinen signifikanten Unterschied. Daher gibt es of-
fensichtlich keine signifikante Wellenlingenabhéngigkeit von 1;;. Also scheint die
Wellenléingenabhéingigkeit von Neg mehr ins Gewicht zu fallen.

Einen Ausweg wiirde hier die interferometrische Messung der linearen elektroop-
tischen Koeffizienten bei verschiedenen Wellenldngen bieten. Fiir entsprechende
Wellenlédngen koénnte dann aus den interferometrisch gemessenen Werten fiir rj;
und den holographisch gemessenen Werten von I' die Wellenldngenabhéngigkeit
von N.g bestimmt werden.

Aus den gemessen Werten von I" sowohl fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kri-
stallographischen c- als auch zur kristallographischen a-Achse, kann das Verhalt-
nis (n2/(n2 - cos(26;)))-(Ce/T,) bestimmt werden, das gerade dem Verhiltnis der
linearen bzw. quadratischen elektrooptischen Koeffizienten rss/ri3 = g33/g13 ent-
spricht. Die Messpunkte konnten gut durch einen linearen Verlauf angepasst wer-
den mit einer sehr kleinen Steigung (Abb. 5.14). Daraus kann man schlieflen, dass
es keine Wellenlédnge gibt, bei der sich die Werte von r33 bzw. ry3 iiberschneiden.

6.4 Abhingigkeit von I' vom Bragg-Winkel ¢

Aus der Messung des holographischen Verstirkungsfaktors in Abhéngigkeit vom
Bragg-Winkel der einfallenden Schreibstrahlen wurden zum Einen der lineare
elektrooptische Koeffizient ri3 bzw. der effektive lineare elektrooptische Koeffizi-
ent reg =~ rzg von SBN (PSG 4mm) und zum Anderen die effektive Anzahldichte
der photorefraktiven Zentren N.g bestimmt. Zunéchst erfolgte die Bestimmung
der genannten Parameter in Abhéingigkeit von der Ce-Konzentration einer Reihe
stark dotierter SBN-Kristalle mit cce > 0.40 mol%. Dazu wurde die im Kapitel 3.8
dargestellte Theorie verwendet, die der Literatur entnommen wurde [16, 45]. Die
Theorie wurde im Rahmen dieser Arbeit erweitert und beispielhaft fiir den mit
0.66 mol% Ce dotierten Kristall angewendet. Dies ermoglichte die Bestimmung
aller nicht-verschwindender linearer elektrooptischer Koeffizienten rq3, r33 und ry
mit Betrag und Vorzeichen und die Bestimmung der effektiven Anzahldichte der
photorefraktiven Zentren.

Zuerst werden die Messergebnisse fiir ri3, reg und Neg in Abhéngigkeit von der
Dotierungskonzentration diskutiert. Die Werte fiir rg steigen, ausgehend vom
undotierten Kristall, mit Erh6hung der Dotierung bis auf 2.07 mol% Ce um einen
Faktor 5 an. Wie erwartet, steigen die Werte fiir Neg mit Erh6hung der Dotie-
rung bis 1.13mol% ebenfalls an. Eine weitere Erh6hung bis auf 2.07mol% Ce
fiihrt jedoch zu einem drastischen Einbruch von N.g;. Beide Beobachtungen las-
sen sich auf das Verhalten der Dielektrizititskonstanten beim ferroelektrischen
Phaseniibergang zuriickfithren. Wie im Kapitel 5.7 dargestellt, wird durch den
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zunehmenden Einbau von Cer in den Kristall die Phaseniibergangstemperatur
bis in den Bereich der Raumtemperatur hinein verschoben. Dies ist mit einem si-
gnifikanten Anwachsen der Dieleketrizitdtskonstanten verbunden. Die Ausdriicke
fiir die Komponenten r;; sind dabei direkt proportional zu €; (Gl. (3.78)-(3.80)).
Weiterhin geht €; neben Neg iiber die Debye-Abschirmlinge in den Ausdruck
fiir das Raumladungsfeld ein (Gl. (3.54) und (3.56)). Beide Gréflen konkurrieren
hier, da sie in der Gleichung reziprok zueinander erscheinen. Die Verschiebung
der Phaseniibergangstemperatur bei Einbau von Dotierungselementen wird noch
ausfiihrlich im Kapitel 6.5 diskutiert.

Die Ergebnisse, die aus der Anwendung der erweiterten Theorie auf die Messun-
gen fiir den mit 0.66 mol% Ce dotierten Kristall resultieren, werden auf der Basis
eines Vergleichs zu Literaturdaten fiir SBN61:Ce 0.05mol% [32, 31, 67] disku-
tiert. Fiir diese Dotierungskonzentration betrigt die gesamte Ce-Konzentration
im Kristall Nges = Nees+ + Neea+ = 4.7 - 10" cm ™. Der Wert fiir Neg, der in guter
Niherung der Ce*T-Konzentration entspricht, betréigt 1.7 - 10'® cm™3 [31]. Daraus
kann das Verhéltnis Nges+ /Nces+ berechnet werden, es betrigt etwa 270. Fiir den
mit 0.66 mol% Ce dotierten Kristall wurde die gesamte Ce-Konzentration Ny in
[32] abgeschiitzt, damit erhilt man Nges+ = 0.5 - 10%° cm 3. Unter der Annahme,
dass das Verhiltnis Nges+ /Ngea+ dasselbe ist wie bei dem schwach dotierten Kri-
stall, erhilt man Neg & Near = 1.8 - 107 cm ™2, in guter Ubereinstimmung mit
dem Ergebnis der holographischen Messungen (Neg = 2.2 - 107 cm™3).

Da es keine Literaturangaben iiber Messungen der linearen elektrooptischen Koef-
fizienten an stark dotiertem SBN61 gibt, wird hier die Diskussion auf der Grundla-
ge der Werte fiir undotierte Kristalle [43, 44] gefiihrt. Wie bereits oben erwéhnt,
erh6ht die Dotierung mit Cer die Koeffizienten r;3 und rs3 signifikant. Dabei
stimmen die Werte der rj;, die mit Hilfe der aus der Literatur iibernommenen
bzw. der erweiterten Messprozedur bestimmt wurden, im Rahmen des Messfeh-
lers gut iiberein (Tabelle 5.8). Eine Grundlage zur Erklidrung dieses Anwachsens
bietet die Theorie des linearen elektrooptischen Effekts in Ferroelektrika mit ver-
kniipften Niob-Sauerstoff-Oktaedern [114], die in [90] speziell fiir Kristalle der
Punktsymmetriegruppe 4mm entwickelt wurde. Geméifl dieser Theorie kénnen
die nicht-verschwindenden Komponenten des linearen elektrooptischen Tensors
r;; durch die Komponenten gy des quadratischen elektrooptischen Tensors der
entsprechenden zentrosymmetrischen (paraelektrischen) Phase ausgedriickt wer-
den (Gl. (3.78)-(3.80)). Dabei variieren die Werte der gy nur schwach mit der
Zusammensetzung des Kristalls, sie werden hauptséichlich beeinflusst durch die
Nb-O-Oktaeder [114]. Dementsprechend sind die Spontanpolarisation Pg und die
Komponenten des Dielektrizitidtstensors €; die Groflen, die die Abhéngigkeit der
r;; von der Dotierung bestimmen. Fiir den mit 0.66 mol% Ce dotierten Kristall
verringert sich die Phaseniibergangstemperatur ausgehend von 87 °C fiir den un-
dotierten Kristall auf 56-57°C [33] (Kap. 5.7). Entsprechend vergroflert sich es3
von 880 fiir den undotierten Kristall auf 1700 fiir den mit 0.66 mol% Ce dotierten
Kristall. Der Wert fiir Pg betrigt etwa 20 uCem~=2 bei Raumtemperatur und ist
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damit kleiner als der Wert fiir den undotierten Kristall (Ps = 28u/Cem?) [115].
Aufgrund dieser Beziehungen zwischen €33 und Pg in undotierten und Ce-dotierten
Kristallen kann man eine Erh6hung von ry3 und r33 um einen Faktor 1.4 bis 1.5
vorhersagen. Dabei ist zu beachten, dass die Literaturwerte fiir r;; eine beach-
tenswerte Streuung haben (Tabelle 5.8). Im Fall von rz3 stimmen die beiden
zitierten Werte iiberein. Fiir rg3 kann so ein Wert von 330 pm/V abgeschétzt
werden, in guter Ubereinstimmung mit dem in dieser Arbeit gewonnenen Re-
sultat r3s = 333 pm/V. Die Werte fiir ri3 unterscheiden sich um einen Faktor
1.3, dementsprechend erhélt man unterschiedliche Werte aus der Abschétzung,
ri3 = 65 pm/V (aus [43]) und r;3 = 50 pm/V (aus [44]). Das zweite Ergebnis ist in
guter Ubereinstimmung mit dem in dieser Arbeit bestimmten Wert, von 56 pm /V.
Dabei ist zu betonen, dass die Messung in [43] bei A = 514.5 nm erfolgte, die in
[44] bei A = 632.8 nm, also derselben Wellenlinge, die in dieser Arbeit verwendet
wurde. Beriicksichtigt man diese Tatsache, so stimmen die gemessenen mit den
abgeschétzten Werten gut {iberein. Die Wellenldngenabhéngigkeit der rj; ist dabei
offensichtlich nur schwach. Eine Bewertung der Messergebnisse erlaubt auch der
Quotient r33/ri3, der gemif der allgemeinen phinomenologischen Beschrinkun-
gen in [114] einen Wert zwischen 4 und 5 annehmen sollte. Dieses Verhiltnis wird
von den in [43] gemessenen rj; erfiillt, die Werte in [44] und die in dieser Arbeit
fiir SBN61:Ce gemessenen sind mit r33/ri3 &~ 6 etwas grofer.
Da es keine Veroffentlichungen mit Messwerten fiir den Koeffizienten ry, fiir undo-
tierte Kristalle der kongruenten Zusammensetzung (SBN61) gibt, basiert auch die
folgende Diskussion auf der Bildung von Verhéltnissen zwischen verschiedenen rj;,
die aus allgemeinen Betrachtungen folgen [114], z.B. r33/r4s = 2€33811/€11844 und
T13/T4o = 2€33812/€11844 it g1 = 0.17, g1o = 0.04 und ggy = 0.12m*/C2. Setzt
man in diese Beziehungen die gemessenen Werte fiir ri3 und r33 fiir den mit
0.66 mol% Ce dotierten Kristall ein, so erhélt man fiir ryp mit rs3 = 333 pm/V
den Wert 55pm/V und mit r;3 = 56 pm/V den Wert 40 pm/V. Der in dieser Ar-
beit gemessene Wert 38 pm/V stimmt mit dem aus r13 berechneten sehr gut iibe-
rein, im Vergleich zu dem mit r33 berechneten Wert findet man eine Abweichung
von etwa 30 %, die im Rahmen des Messfehlers akzeptabel ist. Die Bestimmung
von 149 ist aus folgenden Griinden ungenauer als die Bestimmung von r;3 bzw.
r33: Die Winkelabhéngigkeit der Absolutwerte von I' in photorefraktiven Ferro-
elektrika mit einer nicht zu groflen optischen Absorption wird stark beeinflusst
von einer anisotropen optischen Absorption. Dieser Effekt wurde bei den hier
durchgefiihrten Berechnungen vernachléssigt, obwohl sie im Fall eines asymme-
trischen Einfalls der Schreibstrahlen relevant sind. Der mit 0.66 mol% Ce dotierte
Kristall zeigt ein anisotrope optische Absorption (a, = 3cm™, o, = 4cm™" fiir
A = 632.8 nm). Dies kann einen kleineren Wert von rys bei einem asymmetrischem
Einfall verursachen.
Die piezoelektrischen und elastischen Beitrige werden durch die folgende Glei-
chung beschrieben [116]:

I = Iok + Dijesicrs- (6.1)



6.5. ABHANGIGKEIT VONT VON DER TEMPERATUR T 115

Dabei sind rgk die Komponenten des linearen elektrooptischen Tensors bei kon-
stanter Spannung und risjk diejenigen bei konstanter Deformation. Die Groflen p%rs
sind die Komponenten des elastooptischen Tensors. Die nicht-verschwindenden
Komponenten fiir die Punktsymmetriegruppe 4mm sind pi1, P12, P13, P31, P33,
pss und peg (in der verkiirzten Notation) [117]. Man beachte, dass diese dimensi-
onslos sind. Bis auf py und pgg sind die Komponenten zwar fiir A = 632.8 nm, al-
lerdings nur fiir undotierte SBN50- und SBN75-Kristalle bestimmt worden [118].
Die Groflen dis sind die Komponenten des piezoelektrischen Tensors. Die Werte
fiir d333 und dgq; fiir verschiedene Ce-Dotierungen findet man in der Tabelle 5.2.
Da die Kristalle anndhernd spannungsfrei in den Halter eingebaut wurden (Kap.
4.3), entsprechen die im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Werte fiir die linearen
elektrooptischen Koeffizienten den Komponenten rgk. Das periodisch modulierte
interne Raumladungsfeld erzeugt eine Welligkeit auf der Kristalloberfliche [119],
so dass die Randbedingung einer konstanten Deformation nicht gegeben ist. Mit-
tels der Gleichung (6.1) kénnen die Komponenten 13, bei konstanter Deformation
abgeschétzt werden. Eine solche Abschétzung erscheint hier nicht sinnvoll, da we-
der fiir Kristalle mit einer Zusammensetzung mit x = 0.61 noch fiir Ce-dotierte
Kristalle Literaturwerte fiir die Komponenten des elastooptischen Tensors gefun-
den wurden.

6.5 Abhéingigkeit von I' von der Temperatur T

Die Ergebnisse der temperaturabhiingigen Messungen des holographischen Ver-
starkungsfaktors zeigen klar, dass sich die holographische Messmethode zur De-
tektion des relaxorartigen ferroelektrischen Phaseniibergangs in SBN eignet. Die
in der Abbildung 5.21 dargestellten Heiz- und Kiihlkurven entsprechen qualitativ
den mit pyroelektrischen Messungen aufgenommenen Verldufen der ferroelektri-
schen Polarisation in Abhéngigkeit von der Temperatur [120]. Dabei gibt es zwei
wesentliche Unterschiede: In dem Verlauf I'(T) fiir SBN61:Ce gibt es im Gegensatz
zu dem Verlauf P(T) ein Maximum. Weiterhin erh#lt man nach dem Abkiihlen
bei Raumtemperatur zwar einen nicht verschwindenden Wert von I', dieser ent-
spricht quantitativ jedoch nicht anndhernd dem Ausgangswert, sondern betrigt
etwa 10 % (SBN61:Ce) bzw. etwa 40 % (SBN61:Cr) des Ausgangswertes.

Die Ausbildung des Maximums kann darauf zuriickgefiihrt werden, dass I'(T) ei-
ne Uberlagerung der Temperaturverliufe der ferroelektrischen Polarisation P(T)
und der Dielektrizitétskonstanten es3(T) ist (Gl. (3.107)). Um dies zu zeigen,
wurde ['(T) mit P3(T) aus pyroelektrischen Messungen [120] und e33(T) gemi8
Gleichung (3.107) berechnet. Die Temperaturabhiingigkeit der Dielektrizitéts-
konstanten findet man bei Dec et al. [121]. Das Ergebnis ist in der Abbildung
6.1 dargestellt. Daraus ist klar ersichtlich, dass die Ausbildung des Maximums
aus einer Uberlagerung der beiden genannten Gréfen hervorgeht. Dabei wur-
den folgende Werte fiir die physikalischen Parameter verwendet: neg = 2.2811,
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Abbildung 6.1: Berechnung von I'(T) aus P3(T) und e33(T) gemé Gleichung
(3.107).

Neg = 2.2 107 cm 3 (aus I'(9), Kap. 5.6), gs3 = 0.10m*/C? [96, 114], # = 10°
(6; =4.4°, K = 34523 cm 1) und A = 632.8 nm. Die Temperaturabhéingigkeit von
Negr ist nicht signifikant und wurde daher vernachléssigt. Die Temperaturabhéingig-
keit von Neg und gs3 wurde ebenfalls vernachléssigt. Hierzu gibt es keine verléssli-
chen Daten in der Literatur. Die berechneten Werte von I sind im gesamten Tem-
peraturbereich zwischen der Raumtemperatur und der Phaseniibergangstempera-
tur etwa 3 bis 4 mal gréfer als die durch die holographische Messung bestimmten
(Abb. 5.21). Der Grund hierfiir muss also ein konstanter Faktor sein. Da alle
physikalischen Parameter bis auf g33 gemessen wurden, ist dieser offenbar fiir die
Differenz der Absolutwerte verantwortlich. Verldssliche Daten zu dem Wert von
gs3 gibt es in der Literatur nicht, der Koeffizient konnte nur abgeschétzt wer-
den. Der qualitative Verlauf zwischen berechneter und gemessener Kurve stimmt
auf jeden Fall iiberein, d.h. das Maximum entsteht tatséichlich durch eine Uber-
lagerung. Fiir die Cr-dotierten SBN-Kristalle konnte dies nicht gepriift werden,
da hierfiir keine temperaturabhingigen Messungen der Dielektrizitdtskonstanten
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vorliegen. Da das Maximum hier aber nicht auftritt, wird der Verlauf von I'(T)
offenbar durch P3(T) dominiert. Daher muss e33(T) im Anstieg bis zur Pha-
seniibergangstemperatur entsprechend flacher verlaufen als bei den Ce-dotierten
Kristallen.

Der von Null verschiedene Wert von I' bei Raumtemperatur nach dem Aufhei-
zen der Proben iiber den Phaseniibergang und dem anschlielenden Abkiihlen
kann mit dem Random-Field Ising-Modell erklirt werden [34, 35]. Dabei ist die
Vorbehandlung der Kristalle entscheidend [120]. Wenn der Kristall bei Raumtem-
peratur durch das Anlegen eines elektrischen Feldes gepolt wird, dann wird der
Ausgangswert der elektrischen Polarisation bei pyroelektrischen Messungen nicht
mehr erreicht. Wird der Kristall dagegen iiber den Phaseniibergang geheizt und
das elektrische Feld wihrend des Abkiihlens auf Raumtemperatur angelegt, dann
wird der Ausgangswert fast vollstdndig erreicht. Bei diesem Feldkiihlungsprozess
werden die Doménen, also die Bereiche mit einer einheitlichen elektrischen Pola-
risation, gemaf der Orientierung des externen Feldes ausgerichtet. Dabei lagern
sich Kompensationsladungen an die Domé&nenwéinde an, die bei Raumtempera-
tur unbeweglich sind und damit eine Vorzugsrichtung fiir die Orientierung der
Doménen vorgeben. Es kommt zu einem Pinning-Effekt. Wird der Kristall bei
einer pyroelektrischen oder temperaturabhingigen holographischen Messung ge-
heizt, zerfallen die Doménen, die Kompensationsladungen bleiben jedoch liegen.
Das liegt daran, dass die Ladungen bei hohen Temperaturen zwar beweglich sind,
jedoch keine antreibende Kraft existiert, die sie wegbewegt. Die gegenseitige Be-
einflussung der Kompensationsladungen ist aufgrund ihrer geringen Reichweite
vernachlissigbar. Wird der Kristall jetzt wieder auf Raumtemperatur abgekiihlt,
richten sich die Doménen nach der vorgegebenen Orientierung der durch die Kom-
pensationsladungen erzeugten Felder aus. Da I, abgesehen von der Uberlagerung
mit der Dielektrizitdtskonstanten, proportional zur ferroelektrischen Polarisati-
on ist, spiegelt der Verlauf von I'(T) im Wesentlichen den Verlauf von P3(T)
wider. Man erwartet also, dass im Fall holographischer Messungen der Ausgangs-
wert von I' bei Raumtemperatur wieder erreicht wird. Das ist offensichtlich nicht
der Fall. Eine Erklarung hierfiir ist die Tatsache, dass der Kristall im Fall holo-
graphischer Messungen im Gegensatz zu den elektrischen Messungen beleuchtet
wird. In diesem Fall konnte fiir Messungen der ferroelektrischen Hysterese un-
ter Beleuchtung gezeigt werden, dass der Pinning-Effekt durch die Beleuchtung
aufgehoben werden kann [122]. Wihrend der holographischen Messung wird der
Kristall permanent durch die beiden Schreibstrahlen beleuchtet. Im Kristall liegen
also bewegliche Ladungen vor. Durch den Diffusionsstrom, der den lichtinduzier-
ten Ladungstransport bewirkt, kénnen diese Ladungen lokal bewegt werden, und
der Pinning-Effekt wird teilweise aufgehoben. Im Fall der Hysteresemessungen
unter Beleuchtung geschieht dies durch das extern angelegte elektrische Feld.
Temperaturabhéngige Messungen von I fiir eine Reihe von Ce- und Cr-dotierten
Kristallen gestatteten die Bestimmung von Phaseniibergangstemperaturen T,
aus den Wendepunkten der Verldufe I'(T) (Abb. 5.22 und 5.23). Fiir beide Do-
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tierungen ergab sich eine Erniedrigung von T, mit Erhéhung der Dotierungs-
konzentration. Der Zusammenhang kann empirisch durch einen linearen Verlauf
beschrieben werden. Fiir zwei der Ce-dotierten Kristalle wurden die hologra-
phisch gemessenen Werte mit pyroelektrischen Messungen sehr gut bestitigt.
Die holographische Methode ist also nicht nur dazu geeignet, den relaxorarti-
gen Verlauf des Ordnungsparameters beim Phaseniibergang qualitativ zu repro-
duzieren, sondern gestattet auch die quantitative Bestimmung von Groflen, die
den Phaseniibergang charakterisieren. Im Fall der Cr-dotierten Kristalle wur-
de der Phaseniibergang wie bei den holographischen Messungen an einer Reihe
von unterschiedlich stark dotierten Kristallen durchgefiihrt. Die lineare Abnah-
me von T, mit Erh6hung der Dotierungskonzentration bestétigt sich auch hier.
Die Steigung der angepassten Geraden ist allerdings um 15% kleiner als bei
den holographischen Messungen. Fiir Cr-Konzentationen < 0.22 mol% hat man
einen horizontalen Verlauf. Das liegt moglicherweise an der grolen Leitfahigkeit,
die in den schwach dotierten Kristallen gefunden wurde, und die eine Messung
der Oberflichenladung beeintriachtigt. Die Achsenabschnitte stimmen fiir bei-
de Methoden gut iiberein, man erhélt hier als Extrapolation einen Mittelwert
von 87°C fiir undotierte Kristalle. Fiir den mit 2.07mol% Ce dotierten Kristall
liegt die Phaseniibergangstemperatur mit 26 °C im Bereich der Raumtempera-
tur. Dieser Wert wird im Fall der Cr-dotierten Kristalle fiir eine halb so starke
Dotierungkonzentration von 1.0 mol% erreicht. D.h. andererseits, dass fiir die-
selben Ce- bzw. Cr-Dotierungskonzentrationen die Phaseniibergangstemperatur
fiir die Cr-Dotierung niedriger liegt als fiir die Ce-Dotierung. Dieses Verhalten
kann erklirt werden, wenn man beriicksichtigt, dass Ce3" off-center auf einem
Sr?*-Platz und Cr*' auf einem Nb®'-Platz eingebaut wird (Kap. 2.1). Im Fall
der Ce-Dotierung muss also eine iiberschiissige positive Ladung, im Fall der Cr-
Dotierung miissen zwei iiberschiissige negative Ladungen ausgeglichen werden.
Letzteres kann z.B. durch eine O?~-Fehlstelle erfolgen. Der Einbau von Cr er-
zeugt also stirkere Stérungen im Kristall als der Einbau von Ce. In diesem Fall
wird die Korrelationsldnge zwischen den Doménen, also den Bereichen mit einer
einheitlichen Orientierung der ferroelektrischen Polarisation, reduziert. Dies hat
zur Folge, dass die makroskopische Polarisation bei niedrigeren Temperaturen
verschwindet als im Fall einer grofleren Korrelationslénge.

Aus den Temperaturverldufen von I' und €33 kann der lineare elektrooptische Ko-
effizient rs3 in Abhéngigkeit von der Temperatur bestimmt werden. Dieser ist in
der Abbildung 6.2 dargestellt. Es ist klar zu erkennen, dass rs3 mit Erh6hung der
Temperatur bis auf einen Wert von etwa 1000 pm/V im Bereich des Phaseniiber-
gangs stark anwéchst. Dieser Wert ist um einen Faktor 3 grofler als derjenige bei
Raumtemperatur. Dieses Verhalten erklirt auch das Anwachsen der Werte von I’
bei Raumtemperatur fiir einen bestimmten Bragg-Winkel bei einer Erh6hung der
Dotierungskonzentration. Wie oben bereits erwihnt, fillt die Phaseniibergang-
stemperatur mit Erh6hung der Dotierung bis auf den Wert der Raumtemperatur
ab (Abb. 5.22 und 5.23). Das hat zur Folge, dass fiir stiarker dotierte Kristalle der
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Abbildung 6.2: Temperaturverlauf des linearen elektrooptischen Koeffizienten rss,
bestimmt aus ['(T) und e33(T) fiir den mit 0.66 mol% Ce dotierten Kristall.

lineare elektrooptische Koeffizient ebenfalls zunimmt und damit gem&fl den Glei-
chungen (3.8) und (3.15) auch der Wert von I'. Bei einer bestimmten Dotierung,
fiir SBN61:Ce z.B. fiir 2.07 mol% wird ein weiteres Anwachsen durch die Raumla-
dungsfeldbegrenzung verhindert, die immer gréfler werdende Dielektrizitatskon-
stante (e33 = 10000 fiir SBN61:Ce 2.07 mol%) beeinflusst die Bestimmung der
Anzahldichte der photorefraktiven Zentren (Kap. 6.4).

Die temperaturabhiingigen Messungen von I' sowohl fiir eine Lichtpolarisation
parallel zur kristallographischen c- als auch zur kristallographischen a-Achse
gestatteten die Bestimmung des Verhéltnisses (I'e/T,)(T), das die Verhéltnisse
r33/r13 bzw. g33/g13 widerspiegelt. Aus den entsprechenden Verldufen kann man
schlielen, dass das Verhéltnis der linearen bzw. quadratischen elektrooptischen
Koeffizienten in Abhéingigkeit von der Temperatur nahezu konstant bleibt, also
dem Wert von etwa 6 bei Raumtemperatur entspricht (Abb. 5.24). Da sich rs3
mit Erhéhung der Temperatur signifikant erhéht, muss dies fiir r;3 auch der Fall
sein.
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6.6 Abhingigkeit von I' und n von einem exter-
nen elektrischen Feld E,

Fiir die Abhéngigkeit des holographischen Verstirkungsfaktors I' von einem ex-
ternen elektrischen Feld kénnen unterschiedliche Erkldrungen gefunden werden.
Beispielsweise konnte das Anwachsen von I' in SBN61:Cr bei einem angelegtem
Feld auf eine Erhhung des Raumladungsfeldes zuriickgefiihrt werden [47]. Eine
simultane Elektronen- und Lécherleitung, die iiber den Ausdruck fiir das Raum-
ladungsfeld in die Gleichung (3.8) eingeht, erkléirt den Vorzeichenwechsel von T in
Abhéngigkeit von einem externen Feld bei bestimmten, festen Gitterkonstanten
in dem Material KTa;  Nb,O3 (KTN) [123].

Die in dieser Arbeit gefundene Abhéngigkeit von [' von einem externen elektri-
schen Feld (Abb. 5.25) zeigt klar die Gestalt einer fiir ferroelektrische Kristalle
charakteristischen Hysterese [33, 124, 125]. Die Ursache fiir den beobachteten
Vorzeichenwechsel von T' ist also das Umschalten der ferroelektrischen Polari-
sation, das mit Hilfe der Gleichungen (3.8), (3.15), (3.54) und (3.78) bis (3.80)
verstanden werden kann. Daraus kann man schlieen, dass die Spontanpolarisa-
tion Py und die Komponenten des Dielektrizitétstensors €; das Verhalten von
I' bei einem angelegten Feld bestimmen. Bei den hier vorgestellten Messungen
wurde der Bragg-Winkel fest gewihlt, bei dem der maximale Wert von I' vorliegt
(Abb. 5.15). Da bei diesem Winkel K = K gilt, trigt die Abhéngigkeit des Raum-
ladungsfeldes von der Dielektrizitidtskonstanten geméfl Gleichung (3.54) nicht zu
dem Verhalten von I bei. Die Hysteresekurve I'(Egw) spiegelt also den Verlauf der
ferroelektrischen Hysterese P(E) wider. Ein qualitativer Vergleich beider Kurven
zeigt folgende Gemeinsamkeiten [33]: die Abhingigkeit I'(Eqw) ist symmetrisch
bzgl. T' = 0, so wie P(E) bzgl. P = 0. Der durch das Umschalten der ferroelektri-
schen Polarisation bedingte Vorzeichenwechsel von I' geschieht also bei Werten
von Egw, die den Koerzitivfeldstarken entsprechen. Man erhilt demnach Koerzi-
tivfeldstérken von E; = —196 V/mm und E; = +101 V/mm fiir eine Dotierung
mit 1.13mol% Ce (Abb. 5.25) sowie E; = —199V/mm und E; = +76 V/mm
fiir eine Dotierung mit 0.69 mol% TmyO3 (Abb. 5.26). Man findet weiterhin eine
Verschiebung der Kurven bzgl. Eqw = 0. Diese kann durch die erstmalige Po-
lung (Kap. 4.1.1) der Kristalle erkléirt werden. Durch das withrend des erstmali-
gen Polungsvorgangs angelegte externe elektrische Feld resultiert im Kristall eine
Vorzugsrichtung der ferroelektrischen Doménen. Legt man das elektrische Feld
wihrend der Messung entgegengesetzt zu dieser Vorzugsrichtung an, so ist fiir
den Umpolungsprozess eine groflere Feldstirke notig als fiir den anschlieSenden
Riickpolungsprozess. Wegen der niedrigen Phaseniibergangstemperaturen, die fiir
die betrachteten Dotierungskonzentrationen gefunden wurden (Kap. 5.7), sind
die Werte fiir die Koerzitivfeldstirken vergleichsweise niedrig. Sie entsprechen
den Werten, die fiir undotierte Kristalle bei Temperaturen um 45°C gefunden
wurden [126]. Fiir schwache Ce-Dotierungen vergrofiern sich die Werte fiir die
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Koerzitivfeldstirken. Das konnte der Grund dafiir sein, dass Ma et al. einen hy-
stereseartigen Verlauf von I' ohne Umkehrung des Vorzeichens in einem teilweise
entpolten Kristall beobachteten [106], und Knyaz’kov et al. eine Nichtlinearitét
in der Abhéingigkeit von I' von einem externen elektrischen Feld ohne Hysterese
[105].

Eine Ausnahme bildet im Rahmen dieser Arbeit der mit 2.07 mol% am stérksten
dotierte Kristall. Hier wurde eine Nichtlinearitdt und ein qualitatives hysterese-
artiges Verhalten von I' in Abhéngigkeit von einem externen elektrischen Feld
beobachtet, jedoch ohne Vorzeichenumkehr. Dieses Verhalten kann im Rahmen
des Random-Field Ising-Modells fiir den relaxorartigen Phaseniibergang in SBN
interpretiert werden [34, 35]: Beim erstmaligen Polen des Kristalls richten sich
die Domé&nen wiahrend des Abkiihlens bei einem angelegten externen elektrischen
Feld gemifl der durch das Feld vorgegebenen Orientierung aus. Dabei lagern sich
Kompensationsladungen an die Domé&nenwéinde an. Diese Kompensationsladun-
gen sind bei Raumtemperatur unbeweglich und geben damit eine Vorzugsrichtung
fiir die Orientierung der Doménen vor. Auflerhalb des Phaseniibergangsbereiches
liegen entsprechend grofle Doménen im Bereich von [pm] vor, die relativ unbe-
weglich sind. Wird die Polarisation durch ein externes elektrisches Feld mit einer
Feldstirke oberhalb der Koerzitivieldstirke entgegengesetzt zur urspriinglichen
Polungsrichtung umgeklappt (Abb 5.25, Pfad A), so kénnen diese Doménen ei-
ne stabile Konfiguration einnehmen, auch wenn das externe Feld wieder auf den
Wert Ey = 0 zuriickgefahren wird (Abb. 5.25, Pfad B). Fiir den mit 2.07 mol%
Ce dotierten Kristall liegt die Phaseniibergangstemperatur bei Raumtemperatur.
Dementsprechend liegen schon bei Raumtemperatur kleine Doméinen im Bereich
von [nm| mit einer groffen Beweglichkeit vor. Bei den gegebenen Stérken der
Felder, die durch die Kompensationsladungen erzeugt werden und des externen
Feldes ist es jetzt moglich, dass diese beiden Felder miteinander konkurrieren.
Das externe Feld bewirkt ein Umklappen der Doménen engegengesetzt zur ur-
spriinglichen Polungsrichtung. Die Felder der Kompensationsladungen halten die
Doménen in Richtung der urspriinglichen Polung fest. Dies ist hier moglich, weil
die Doménen trotz der geringen Reichweite der Kompensationsladungen aufgrund
der relativ kleinen Gréfle der Doménenbereiche direkt beeinflusst werden kénnen.
Die Abhéngigkeit von I" von einem externen elektrischen Feld zeigt dann qualita-
tiv ein hystereseartiges Verhalten, es kommt allerdings nicht zu einer Umkehrung
des Vorzeichens, d.h. einem Umklappen der ferroelektrischen Polarisation. Die-
selbe Beobachtung wurde von Ma et al., wie oben erwihnt, in schwach mit Ce
dotiertem Material gefunden. Da die schwache Dotierung mit einer entsprechend
hohen Phaseniibergangstemperatur verbunden ist (Kap. 5.7), kann diese Beob-
achtung nicht im Rahmen des Modells erkliart werden. Der Grund hierfiir ist vor
allem die erh6hte Koerzitivfeldstirke der schwach dotierten gegeniiber den stark
dotierten Kristallen.

Einen direkten Hinweis auf Kompensationsladungen, die im gesamten Kristall-
volumen vorliegen, erhilt man durch die Messung von mehrfach nacheinander
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durchlaufenen Hysteresekurven (Abb. 5.27, 5.28). Hier wurde eine signifikante Al-
terung beobachtet, die im Rahmen des Random-Field Ising-Modells durch einen
Pinning-Effekt erkldrt werden kann. Im Gegensatz zu dem zuvor beschriebenen
Phé&nomen, dass die unbeweglichen Kompensationsladungen eine Vorzugsrich-
tung fiir die Orientierung der Doménen vorgeben, muss der Pinning-Effekt als
lokaler Effekt angesehen werden. Das Umklappen einer Doméne geschieht durch
eine Bewegung der Doménenwand, die sich, ausgehend von einem Kernbereich an
einer Elektrode, durch den Kristall bewegt [127, 128]. Kommt die Domé#nenwand
dabei in die Reichweite einer Kompensationsladung, so wird sie dadurch gepinnt,
d.h. ihre weitere Fortbewegung teilweise verhindert. Die Reichweite konnte zu
~ 0.5 nm, die resultierende Feldstéirke zu ~ 10* V/mm abgeschétzt werden [122].
Auf diese Weise kann auch die Modulationsabhéingigkeit erkléirt werden. Wur-
de das Hologramm vor dem Durchfahren der Hysteresen mit einem Modulati-
onsgrad m = 1 geschrieben, ergab sich ein kleiner Pinning-Effekt (Abb. 5.27),
mit einem kleineren Modulationsgrad m = 0.089 war der Effekt signifikant. Eine
Moglichkeit der Erkldrung ist, dass das interne Raumladungsfeld die Pinning-
Ladungen abschirmt, da dessen Feldstirke vom Modulationsgrad abhéngt. Es
betrigt ~ 10 V/mm fiir m = 0.089 und = 100 V/mm fiir m = 1. Das maximal
mogliche Raumladungsfeld (m = 1) ist aber immer noch deutlich kleiner als das
Feld, das die Pinning-Ladungen erzeugen. Eine weitere Erkldrungsmoglichkeit
ist daher eine lokale Kompensation der Pinning-Ladungen. Da deren Reichwei-
te mit &~ 0.5nm sehr kurz ist, muss es einen Stromfluss geben. Dieser konnte
durch die beweglichen, freien Ladungen entstehen, die beim Schreiben des Ho-
logramm im Leitungsband vorliegen. Der Transport erfolgt durch die Diffusion:
jpit = kT e(dNe/dz). Dadurch kénnen die Pinning-Ladungen rédumlich kom-
pensiert werden. Ein grofles m entspricht dabei einem groflen Diffusionsstrom,
entsprechend findet eine starke Kompensation statt und der Pinning-Effekt ist
schwicher.

Bei der Hysterese mit Nachschreiben des Hologramms findet man diesen Effekt
offenbar nicht, nach dem Durchlauf eines Zyklus wird der Ausgangswert von I’
wieder erreicht. Das ist auf die intensive Bestrahlung mit Licht zuriickzufiihren,
die den Pinning-Effekt verhindert.

6.6.1 Rockingkurven

Die Messung der Rockingkurven bestétigt klar die auf theoretischen Betrachtun-
gen basierende Erwartung (Kap. 3.10): Ein ohne ein angelegtes externes elek-
trisches Feld und unter symmetrischem Einfall der Schreibstrahlen geschriebe-
nes Hologramm wird beim Auslesen mit einem externen Feld nicht signifikant
beeinflusst. Dies ist fiir eine Polaritidt des externen elektrischen Feldes sowohl
in Richtung als auch entgegengesetzt zur Richtung der urspriinglichen Polung
der Fall. Die beobachtete Verschiebung des Maximums von 7 liegt im Rahmen
des Messfehlers. Aus den Hologrammdicken L. wurde mittels der Kriterien von
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Gaylord und Manoharan abgeschitzt, dass es sich bei den eingeschriebenen Ho-
logrammen um Volumenphasenhologramme handelt. Hiermit wird experimentell
bestétigt, dass die im Kapitel 5.8 verwendete Messmethode geeignet ist, um die
ferroelektrischen Eigenschaften, insbesondere die ferroelektrische Hysterese im
gesamten Kristallvolumen zu untersuchen. Der Verzogerungskoeffizient o, be-
schreibt eine exponentielle Abnahme des Hologramms mit der Kristalltiefe und ist
von der optischen Absorption des Materials zu unterscheiden. Er liegt im Mittel
bei 7.7 cm ! (Polaritét des externen elektrischen Feldes in Richtung zur urspriing-
lichen Polung) bzw. 7.1cm ™! (Polaritéit des externen elektrischen Feldes entge-
gengesetzt zur Richtung der urspriinglichen Polung, Eo;, < |E;|) und damit in
der GroéBenordnung des optischen Absorptionskoeffizienten von o, = 6 cm™. Eine
Abnahme der Brechungsindexmodulation mit der Tiefe etwa durch lichtinduzierte
Absorptionsénderungen oder holographische Streuung ist damit ausgeschlossen.
Im Koerzitivbereich steigt o, allerdings stark an auf 28 cm™" und betréigt danach
im Mittel 15.5 cm~!. Diese Werte sind um einen Faktor 4.7 bzw. 2.6 grofler als der
optische Absorptionskoeffizient. D.h. es findet ein Abnahme der Brechungsindex-
modulation statt, die nicht auf die optische Absorption allein zuriickzufiihren ist.
Es ist naheliegend, dass hierfiir die Wanderung von Domé#nenwénden durch den
Kristall, durch die der Umklapp der Doménen vollzogen wird, verantwortlich ist.
Aus den gemessenen Halbwertsbreiten geht hervor, dass in SBN61:Ce 1.13 mol%
etwa alle 0.2° Hologramme ohne ein Ubersprechen zwischen den einzelnen Holo-
grammen eingeschrieben werden konnen.
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Anhang A

Abhingigkeit von [' vom
Bragg-Winkel 6

A.1 Der lineare elektrooptische Koeffizient

Der effektive lineare elektrooptische Koeffizient kann folgendermafien berechnet
werden [129]:
1

4
K'neff

-

reg =& -é- (F-K)-é-&-

(A.1)

mit den folgenden Groéflen: Fiir die Punktsymmetriegruppe 4mm haben der li-
neare elektrooptische und der dielektrische Tensor folgende Gestalt:

0 0 13
0 0 T'993
N 0 0 I'333
I = 0 Tuy 0 (A.2)
I3y 0 0
0 0 0
€11 0 0
E = 0 €11 0 . (A3)
0 0 €33

Fiir eine gegebene Geometrie des holographischen Aufbaus (Abb. 3.11) erhilt
man fiir die Transformation des holographischen Gittervektors und der Vekto-
ren, die die Lichtpolarisation festlegen, vom kartesischen System (x,y,z) in das
Kristallsystem (a,b,c)

0
K = ( —K - sin(f) ) (A.4)
K - cos(p)

125
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0

& = —cos(aq) | =€ (A.5)

sin(a)
0

&° = —cos(ag) | = —&"° (A.6)

sin(aw)

im Fall einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c-Achse und

1

& = | o | =8 (A7)
0
1

& = |0 | =" (A.8)
0

im Fall einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse. Dabei ist
[ der interne Winkel zwischen dem holographischen Gittervektor und der c-Achse
des Kristalls, und «;, as sind die internen Winkel zwischen dem Signalstrahl
und der positiven c-Achse bzw. zwischen dem Referenzstrahl und der positiven
c-Achse. Die Indizes t und r beziehen sich dabei auf die Transmissions- bzw.
Reflexionsgeometrie.

Wertet man die Gleichung (A.1) fiir reg mit 8 = 7/2 — (@1 + a2)/2 und r113 = ro93
= T3, 131 = I'311] = T'ggg = T399 = Ty9 Und Tr333 = I3 aus, so erhilt man im Fall einer
Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c-Achse die Gleichung (3.76)
und analog im Fall einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-
Achse die Gleichung (3.77).

A.2 Symmetrischer Einfall in Transmissionsgeo-
metrie

Der Zusammenhang zwischen dem Verstiarkungsfaktor und der Amplitude der
Brechungsindexmodulation wird hier wie in der Referenz [130] ausgedriickt:
a7
'=———-An. A9
5 An (A.9)
Der fehlende Ausdruck cos(6;) im Nenner der Gleichung (3.15) wird durch eine
effektive Dicke dy,/ cos(6Y) bei der Berechnung von I' aus den gemessenen Inten-
sititen beriicksichtigt (Gl. (3.21)). Auf diese Weise erhélt man

COS(QF) ICl IRt
r— -ln(—-—). A10
dp Is;  Ico ( )
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Dabei ist dy, die Dicke entlang der b-Achse (Abb. 2.2). Die Winkel 6f, a; und as
héngen folgendermafien zusammen (Abb. 3.11 a)):

o= o) - (A.11)

und im Fall von symmetrisch auf den Kristall einfallenden Schreibstrahlen

al =TT — 042. (A12)

Die Wellenlidnge des holographischen Gitters ist

A
Ab = | Al
2 - e - sin (01 (A.13)

Auflerdem muss die Winkelabhingigkeit des Brechungsindex beachtet werden:

neﬂ(ef) =

Ile * Ig

\/ng -sin?(6}) + n2 - cosQ(Hit).

(A.14)

Die wirksame Komponente des Dielektrizitéitstensors hingt dabei allein vom Git-
tervektor K des Hologramms ab. In allen Fillen, in denen die Schreibstrahlen sym-
metrisch auf den Kristall treffen, d.h. der Gittervektor des Hologramms und die
kristallographische c-Achse kollinear zueinander verlaufen, ist stets €33 wirksam.
Setzt man die entsprechenden Groflen in die Gleichung (A.9) ein, so erhilt man
fiir den holographischen Verstiarkungsfaktor die Gleichung (3.100i) fiir eine Licht-
polarisation parallel zur kristallographischen c-Achse und die Gleichung (3.100ii)
fiir eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse mit den Kon-
stanten A;, A3 und B gem#fl den Gleichungen (3.103), (3.105) und (3.106).

A.3 Symmetrischer Einfall in Reflexionsgeome-
trie

In Analogie zur Transmissionsgeometrie berechnet sich I' fiir die Reflexionsgeo-
metrie (Abb. 3.11 b)) gemés8
cos(ag) (101 IRt>
Fr=— In{—-—), A15
de Isy  Ico (A.15)
wobei d. die Kristalldicke entlang der c-Achse ist (Abb. 2.2). Die Winkel 6, oy
und as geniigen folgender Beziehung:
™ o1 — Q9 ™
0 =— — =——f A.16
1 2 2 2 1) ( )

und im Fall von symmetrisch einfallenden Schreibstrahlen hat man entsprechend

] =T — Qo, d.h. le = Q. (A17)
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Die Wellenlidnge des holographischen Gitters ist

A
A= . A.18
2 - neg - cos(6) ( )

Fiir den effektiven Brechungsindex erhilt man
Ne - 1o

Nesr (1) = .
’ \/ng - c082(ap) + 12 - sin? ()

(A.19)

Der holographische Verstarkungsfaktor kann im Fall einer Lichtpolarisation par-
allel zur kristallographischen c-Achse als

cos(aw) - cos(2az)

[1 + <%ﬂl)2 02 (a) - 633]

(A.20)
geschrieben werden. Verwendet man die Gleichungen (A.16) und (A.17), so kann
man ay durch 6 ersetzen und findet, dass der symmetrische Einfall der Schreib-
strahlen sowohl fiir die Transmissions- als auch fiir die Reflexionsgeometrie fiir
eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c-Achse durch dieselbe
Gleichung beschrieben wird. Diese hiingt nur vom internen Bragg-Winkel 6} ab.

TH™¢ () = —[—Ay - cos?(ap) + Az - sin®(ay)] -

A.4 Asymmetrischer Einfall in Reflexionsgeo-
metrie

Die einfallenden Strahlen kénnen asymmetrisch variiert werden (Abb. 3.11 c)).
In diesem Fall hat man o

oy =7, d.h. F = 72 (A.21)
Im Gegensatz zu den Fillen mit symmetrischem Einfall der Schreibstrahlen ist

hier eine effektive Dielektrizitadtskonstante wirksam:

e(an) = — 3" cu1 . (A.22)
\/6%3 -sin®(ag) + €% - cos?(ag)

Fiir den holographischen Verstirkungsfaktor resultiert damit die Gleichung
(3.100iii) mit Ay, Ay und B geméf den Gleichungen (3.103), (3.104) und (3.106).

A.5 Drehung des Kristalls in Reflexionsgeome-
trie
In einem speziellen Fall der Reflexionsgeometrie, in dem die Strahlen kollinear,

aber antiparallel zueinander verlaufen, kann man eine weitere experimentelle An-
ordnung wihlen, bei der der Kristall gedreht wird (Abb. 3.11 d)). In diesem Fall
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hat man
o =T+ g, d.h. 67 =0 (A.23)

und daher die Gleichung (3.100v) mit Ay, Ay, A3 und B gemif den Gleichungen
(3.103), (3.104), (3.105) und (3.106).

A.6 Reflexionsgeometrie, Lichtpolarisation par-
allel zur kristallographischen a-Achse

Im Fall einer Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse erhilt
man einen dhnlichen Satz von Gleichungen wie mit einer Lichtpolarisation parallel
zur kristallographischen c-Achse:

cos(a)
[1 + (%M)Q ‘g 633]

Fr’sym’a(ag) = A1 . (A24)

fiir den symmetrischen Einfall sowie die Gleichungen (3.100iv) fiir den asymme-
trischen Einfall und (3.100vi) fiir das Drehen des Kristalls mit A; und B gemi8
den Gleichungen (3.103) und (3.106). In Analogie zum symmetrischen Einfall fiir
eine Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen c-Achse sieht man, wenn
man wieder ap durch 6! ersetzt, dass der symmetrische Einfall im Fall einer
Lichtpolarisation parallel zur kristallographischen a-Achse durch eine Gleichung
beschrieben werden kann, die nur vom internen Bragg-Winkel 6! abhiingt.
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Zusammenfassung

Holographische Messungen sind hervorragend geeignet, um die physikalischen
Eigenschaften elektrooptischer Kristalle zu untersuchen. Das mit Elementen der
Seltenen Erden (z.B. Ce) oder Ubergangsmetallen (z.B. Cr) dotierte Relaxor-
Ferroelektrikum Strontium-Barium-Niobat (SBN) ist wegen seiner guten opti-
schen Qualitdt, der groflen holographischen Verstdrkung, der hohen Schreibge-
schwindigkeit, der niedrigen Phaseniibergangstemperatur und der niedrigen Koer-
zitivfeldstirke ein ausgezeichnetes Material sowohl fiir die Grundlagenforschung
als auch fiir Anwendungen.

Die vorliegende Arbeit gibt einen systematischen Uberblick iiber Messungen der
Zweistrahlkopplung und des Beugungswirkungsgrades an einer Serie mit Ce und
Cr dotierter SBN-Kristalle und an einzelnen, mit Rh, Tm oder Co dotierten
Kristallen. Die Messungen werden im sichtbaren und nahen infraroten Spektral-
bereich durchgefiihrt.

Zunichst erfolgt die Bestimmung der Materialparameter Dichte, piezoelektrischer
Koeffizient, Dielektrizitdtskonstante, Brechungsindex und optischer Absorptions-
koeffizient.

Die Grofle der Zweistrahlkopplung wird durch Messungen von Sittigungswerten
des holographischen Verstirkungsfaktors I' quantifiziert. Dynamische Messungen
geben einen Hinweis auf das vorliegende Ladungstransportmodell (Ein-Zentren,
Zwei-Zentren, Drei-Valenzen Modell). Die Abhéingigkeit von I" von der Bestrah-
lung Q, dem Produkt aus einfallender Lichtintensitdt und Zeit, kann durch eine
modifizierte gestreckte Exponentialfunktion A - (1 — exp(—(Q/Qo)?)) beschrie-
ben werden. Der monoexponentielle Fall, der fiir § = 1 vorliegt, ist ein guter Hin-
weis auf ein Ein-Zentren Modell. In diesem Fall kénnen Zeitkonstanten 7 = Qg /I
fiir das Schreiben holographischer Gitter bestimmt werden. Der Fall 8 < 1 weist
auf eine Beschreibung des Ladungstransports mit einem Mehr-Zentren oder Mehr-
Valenzen Modell oder einen Hopping-Transport, jeweils mit einer Uberlagerung
mehrerer Zeitkonstanten, hin. Im Fall des monoexponentiellen Verhaltens kann
die Photoleitfdhigkeit durch eine intensitédtsabhingige Messung der photorefrakti-
ven Response-Zeit beim Léschen von Hologrammen holographisch bestimmt wer-
den. Ein Ein-Zentren Modell liegt im Fall eines linearen Verhaltens von o(I) vor,
andernfalls ist das Verhalten sublinear: o o< I*¥ mit x < 1. Fiir die Ce-dotierten
Proben werden hohe Werte von I' von bis zu 140 cm™~! erreicht. Die Cr-dotierten

147



148

Proben zeigen halb so grofle Werte bei einer um eine Groflenordnung héher-
en Schreibgeschwindigkeit. Fiir die untersuchten Ce-dotierten Kristalle wird ein
Zwei-Zentren oder Drei-Valenzen Modell bestétigt. Fiir das Cr-dotierte Materi-
al findet man, dass ein Ein-Zentren Modell eine gute Beschreibung fiir stérkere
Konzentrationen als 0.6 mol% Cr liefert. Fiir schwiichere Konzentrationen kann
man ein Mehr-Zentren oder Mehr-Valenzen Modell annehmen. Diese Resultate
werden durch konventionelle Messungen der Photoleitfdhigkeit bestéatigt.
Winkelabhéngige Messungen von I' gestatten die Bestimmung des Absolutwertes
und des Vorzeichens aller nicht-verschwindender elektrooptischer Koeffizienten
13, rs3 und ry sowie der effektiven Anzahldichte der photorefraktiven Zentren
Neg. Man erhiilt hohe Werte von Neg von bis zu 2.2 - 10'” cm™2. Die Grofen ris
und rs3, die beide proportional zu dem Produkt e33 - P3 sind, steigen bei Raum-
temperatur mit wachsender Ce-Konzentration an. Dies kann durch das Verhalten
von €33(T) wihrend des Relaxor-Phaseniibergangs und das Absinken der Pha-
seniibergangstemperatur bei einer steigenden Ce-Konzentration erkliart werden.
Es wird gezeigt, dass der Relaxor-Phaseniibergang mittels temperaturabhéngiger
holographischer Messungen untersucht werden kann. Die so bestimmten Pha-
seniibergangstemperaturen fallen sowohl bei einer steigenden Ce- als auch bei
einer steigenden Cr-Konzentration linear ab. Diese Ergebnisse werden mit den
Ergebnissen pyroelektrischer Messungen verglichen. Aus einer Uberlagerung von
['(T) und e33(T) erhilt man die Temperaturabhéngigkeit von rss.

Es wird gezeigt, dass holographische Messungen in Abhéngigkeit von einem exter-
nen elektrischen Feld die holographische Detektion ferroelektrischer Eigenschaf-
ten gestattet. Bei Hysteresemessungen wird ein starker Pinning-Effekt beobach-
tet, der eine Erkldrung des Relaxor-Verhaltens durch ein Random-Field Ising-
Modell unterstiitzt.



Abstract

Holographic measurements are an ideal way to determine physical properties of
electrooptic crystals. The relaxor ferroelectric Strontium-Barium-Niobate (SBN)
doped with rare earth elements (e.g. Ce) or transition metals (e.g. Cr) is an
excellent material for both basic research and applications because of its good
optical quality, large two beam coupling gain, high speed for the formation of
holographic gratings, low phase transition temperature and low coercive field.

This work gives a systematic overview of two beam coupling measurements and
measurements of the diffraction efficiency on a series of Strontium-Barium-Niobate
crystals doped with Ce and Cr as well as on individual crystals doped with Rh,
Tm or Co. The measurements are carried out in the visible and near infrared
spectral range.

First of all, material parameters as the density, the piecoelectric coefficient, the
dielectric constant, the refractive indices and the optical absorption coefficient
are determined.

The magnitude of the two beam coupling effect is quantified by measuring satu-
ration values of the two beam coupling gain I". Dynamic measurements provide
evidence about the applicable charge transport model (one-center model, two-
center model, three valence model). The dependence of I' on the illumination
Q, i.e. the product of incident light intensity I and time, can be described by a
modified stretched exponential function: A - (1 — exp(—(Q/Qg)?)). The monoex-
ponential case, which is given for § = 1, is a good hint at a one-center model. In
this case, time constants 7 = Qg/I for the grating formation can be determined.
The case 8 < 1 indicates a description of the charge transport with more than
one center or valence state or a hopping transport, each with a superposition of
several time constants. In the case of a monoexponential behavior, the photo-
conductivity can be determined holographically by measurements of the photore-
fractive response time in dependence on the intensity during grating erasure. The
presence of a one-center model requires a linear behavior of o(I), otherwise the
behavior is sublinear: o oc I* with x < 1. For the Ce-doped samples, high values
of ' up to 140cm™! are reached. The Cr-doped samples show values which are
halve as large, whereas the speed for the grating formation is higher by an order
of magnitude. For the examined Ce-doped crystals, the existence of a two-center
or a three-valence model is confirmed. For the Cr-doped material it is found that
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a one-center model offers a correct description for Cr-concentrations higher than
about 0.6 mol%. For lower Cr-concentrations, a description by a model with more
than one center or valence state can be applied. This result is in good agreement
with conventional measurements of the photoconductivity.

By angle dependent measurements of I' the absolute value and the sign of all
non-vanishing linear electrooptic coefficients ri3, r33 and ryy as well as the effec-
tive density of photorefractive centers Neg are determined. High values of Neg
up to 2.2-10' cm 2 are obtained. At room temperature, the quantities r;5 and
r33, which are both proportional to the product €33 - P3 increase with increasing
Ce-concentration. This is attributed to the behavior of e33(T) during the rela-
xor phase transition and the lowering of the phase transition temperature with
increasing dopant concentration.

It is shown that the relaxor phase transition can be studied by temperature-
dependent holographic measurements. The phase transition temperature, which
is determined by these measurements, shows a linear decrease with both increa-
sing Ce- and Cr-concentration. The results are compared with pyroelectric measu-
rements. From the superposition of I'(T) and e33(T) the temperature dependence
of rz3 is obtained.

It is shown that holographic measurements in dependence on an external electric
field allow the holographic detection of ferroelectric properties. A strong pinning
effect of ferroelectric domains is observed in hysteresis measurements, supporting
the random-field Ising-model as an explanation of the relaxor behavior.
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