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Abstract

The aim of the present work is an analytical and numerical investigation of non-
centrosymmetric matter in interaction with multichromatic photon fields. The
work is structured as follows: Chapter 1 recapitulates the methods and models
used in this work to describe higher harmonics in non-centrosymmetric matter,
which reflects the current state of research. In Chapter 2, the Hamiltonian
structure of non-centro-symmetrically bound electrons in the non-linear potential
is explored, the results of which are important for understanding the following,
especially for understanding the frequency-dependent amplitude. In chapters 3 to
6 different phenomena of the physics of condensed hard matter are analyzed.
Each of these chapters can be read independently of the others and each begins
with a detailed introduction to the respective problem. In Chapters 3 and 4, this
is the question of the exact classical mechanism for the nonlinear electron
response in the time and Fourier domain. New results for nonlinearly activated
and detuned systems are presented. Until now little was known apart from the
simplest model of this kind, in the linear approximation. In particular, the
changes with increasing non-linearity for arbitrary orders of the harmonics and
subharmonics are investigated. In the following chapter 5, new results for the
macroscopic optical response tensors are obtained with these findings, whereby
chapter 6 concludes the work with the consideration of the collective behavior of
non-centrosymmetrically bound electrons in the "Simplified bond-
hyperpolarizability model" (SBHM).



DISCUSSION AND RESULTS FOR CHAPTER 2

In this section, the behavior of unilluminated non-centrosymmetrically bound
electrons in dissipative and non-dissipative environments has been analyzed in
detail. For this purpose, the non-linear potential of non-centrosymmetrically
bound electrons was first analyzed. The temporal Floquet states of the atom are
developed into a stationary system by an autonomous Hamiltonian system, so
that the energies of the atom in a non-dissipative environment become constant
and thus the potential also becomes constant. It was found that the track of the

trajectories in phase space moves on the surface of £ ( t ) and is constant in a

non-dissipative environment & (t) =& . In dissipative systems this constancy
loses. The Lyapunov stability analysis provides the only state of equilibrium at
the fixed point X 0 = 0 as globally asymptotically stable for positive
nonlinearities. c‘/; (t) satisfies the Lyapunov stability criterion and is a

Lyapunov function. Three specific points of the potential of non-
centrosymmetric matter have been identified through analysis of the developed
Jacobian matrices. The corresponding stable eigenvalues p could be classified

with the generated analytic expression
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0, there was an unstable equilibrium for real p and linear stability for imaginary
p. The Hamiltonian structure of the system creates stability due to the linear
stability. A detailed analysis of the surroundings of the obtained fixed points
showed that the central fixed point can be stabilized depending on the parameters

W, and Y .For (Cq) +y ) =0 the central fixed point becomes unstable and
. 2 . .
there is a repellor. For d < S~ one obtains a stable center in the form of an

attractor. As a further result, an asymptotically stable equilibrium position for
highly damped systems can be specified for 0 < @, < > € R" and the fixed

point is a stable node. The central fixed point becomes unstable for weakly
damped systems wé > }/2 e R" and it is of the stable vortex type. A saddle

results for negative resonant frequencies wé < 0. The second fixed point with
the trajectory coordinates X, = q, = (c], é) = (— (a)j /a ), 0) is an unstable
fixed point for imaginary £/ and for a stable fixed point for real £ for the
parameter relation ( 4 2 <) a)g <-y > €R", thus a stable equilibrium position.

For the real values of the Si crystal, one obtains the fixed points with saddle
points 44, =—0.01313.039. The 3rd fixed point is obtained for the trajectory

coordinates )}2 =q,= (q,q) = (+ (a)o2 /a),O). This fixed point is again
unstable for weakly damped systems a)g > 7/2 € R" and is of the stable vortex

type. A saddle results for negative resonant frequencies a)02 <0.



DISCUSSION AND RESULTS FOR CHAPTER 3

In this section the behavior of illuminated electrons in non-centro-symmetric
matter was analyzed. The time-dependent harmonic excitation of the electron by
the external optical field is the imprinted movement to be favoured, which can be
transferred most efficiently and generates the strongest optical response. In
addition, the system goes into a state with less entropy and is therefore easier to
analyze. The time evolution of the amplitude of the electron response was
calculated numerically. The interesting physics is obtained for nonlinearly
activated and detuned systems, i.e., H. a # 0 and A # 0. Using the numerical
calculation of the time evolution of the electron particle, it was shown that the
amplitude of the electron response, or correspondingly the emissivity, increases
rapidly to a maximum value and then relaxes towards an equilibrium value, with
smaller oscillations appearing for large times set to. The equilibrium value is
established within a few periods of the external field if the detuning A shows

with ﬁp , = @, + AA ahigher value and takes significantly longer for lower

detuning values. This can be understood by considering that the system can
better follow small upsets and affect them more sustainably. In multichromatic
laser experiments, the group velocity of the laser pulse was taken into account
because slow amplitude variations become interesting when studying optical
frequencies. If several frequencies are irradiated, almost the same intensity
emission is obtained if one of the frequencies is the fundamental. The detuning
between the two irradiation frequencies has an insignificant effect on the
intensity development as long as the superimposition frequency is in the resonant
range. The simulated bichromatic laser example, taking into account the pure
field amplitude, showed a non-linear increase in the oscillation frequency as a
function of the degree of non-linearity and frequency conversion was observed.
This is exclusively a purely non-linear effect, which vanishes for a =0. For
negative non-linearities, the amplitude diverges. The effect of decreasing
amplitudes comes from the laser pulse, which only excites the system over the
pulse duration and then the system decays. The investigation of the temporal

development of the electron trajectory in the (¢ _,, (}a )-phase plane in the non-

linear regime showed that every non-trivial solution of the non-linear differential
equation has periodically oscillating solutions in the form of periodic attractors.
For small photon fields, phase trajectories in the form of circles and spiral paths
are obtained, as is characteristic of a harmonic oscillator. Successive increase of
the photon fields causes an asymmetry of the amplitude with respect to the time
axis. Non-linear phase trajectories are degenerated twice depending on the
external photon fields, causing an amplitude split which indicates a bifurcation
point. Above the unstable fixed point at -200 pm, the amplitude becomes
unstable and diverges. If one releases the electron, which is oscillating under the
influence of the non-centrosymmetric potential, in a sufficiently small
environment at (or below) the unstable fixed point deflection, then it always rolls
into the central minimum and carries along a photon-driven oscillation around

the central fixed point the frequency Q uFP -



DISCUSSION AND RESULTS FOR CHAPTER 4

The evaluation of the mathematical structure of non-centrosymmetric matter in
the underlying model yielded the following non-trivial results in Fourier space:
For monochromatic photon fields, in addition to the 1-photon resonance at the
system frequency, there is another characteristic resonance at half the natural
system frequency. For 1-photon resonance, before inversion of the Fourier
component order, a blue- and red-shifted edge deformation is obtained in
addition to a transparency window. The higher-frequency emission channel
transmits weaker information. This shows an asymmetrical amplitude
development in the non-linear regime, in which the amplitude information is
shifted to low-frequency ranges (negative skew). After inversion of the sum
frequency, frequency conversion is evident, with the 2-photon resonance at half
the system frequency disappearing and, remarkably, the red-shifted edge
deformation being eliminated. This means that two equivalent emission channels
are now available. The usual resonance behavior is now continuous at these
points. In the Fourier domain, exactly resonant electrons, ®0 = or, were
investigated in the nonlinear regime using the Rayleigh-Schrodinger perturbation
calculation, which is responsible for the generation of high harmonics and
subharmonics of even order. For the photon-free case, the exact course of the
singularity curve was determined analytically. The analytical examination of the
asymptotic electron response showed a new exotic effect. Due to the non-linear
interaction of the particle with sufficiently strong external optical fields, the
resonance contribution of the particle in Fourier space changes as a function of
frequency. For media that are not centrosymmetric, a frequency-dependent
amplitude with negative skewness occurs. This negative skewness effect was

. . 72
demonstrated using the non-linear skeleton curve @ “ (b) =) t& qu that

exists at the singularity. The skewness effect is not limited to non-
centrosymmetric matter alone. Centro- and non-centrosymmetric matter scales in
the non-linear regime with negative SKEWNESS and positively doped
centrosymmetric matter, as well as the transition surface / bulk with positive
SKEWNESS. The investigation of the skewness of higher harmonics showed a
skewness that changes depending on the order of the harmonic. It is noteworthy
here that the skewness for the high harmonics increases more and more, in
contrast to the subharmonics and ultra-subharmonics, whose skewness value
continues to decrease. In order to validate the correct functioning of the
developed solution structure and to classify the validity of the numerical
solution, the singularity solution was used and compared with the numerical
solution. The results obtained were excellently confirmed.

According to current knowledge, these "exotic" matter responses can be based on
the fact that surfaces can lower their energy by means of negative skewness for
stabilization and are thus able to withstand higher energies before their structure,
e.g. B. by melting destroyed. Positively doped bulk materials respond with
additional bulk excitation due to their reverse skewness. Thus, although the bulk
can be excited better, it would theoretically have a higher melting point without
this skewness reversal, as is the case for undoped or negatively doped bulk. In
the context of perturbation calculations, the singular solution improved the
previous theory by refining the previous model to such an extent that the solution
obtained here and the programs developed can also be used to precisely predict
and describe the skewness of the amplitude or intensity. This represents an
enormous improvement in the previous modeling, in which the non-linearity is
only taken into account as a proportionality factor and thus only influences the
size of the intensity, but does not take into account its frequency-dependent
amplitude variation.



DISCUSSION AND RESULTS FOR CHAPTER 5

In this section, a suitable set of new characteristic optical response functions,
which are no longer Lorentz-like taking into account the newly gained
knowledge, was motivated for non-centrosymmetric media and its importance
for the various nonlinear orbital response tensors was shown. With the
knowledge gained, it is now possible to represent nonlinear optics analytically
using an extremely compact set of nonlinear, macroscopic optical response
tensors (g)’ , REIN)' & (ﬁj)' ,and 1 (g)’ Nth of even order. The
considerations, as they were made in this work, can be applied analogously to
any linear and non-linear matter and in any combination of them.

DISCUSSION AND RESULTS FOR CHAPTER 6

I begin my conclusions of this section with what could not be done. No
experimental values were obtained to underpin the new findings and to what
extent these findings can be experimentally confirmed or measured at all (e.g.
hysteresis). Nevertheless, the graphs of the SBHM theory could be verified and
the underlying mathematical formalism determined. In addition, analytical
expressions for the hyperpolarizabilities and the emitted high harmonics of
tetrahedrally coordinated, optically excited, vicinal (111) silicon in the SBHM
model were determined. An analytical expression could be found with which it
was possible to predict the spectral SBHM curves for the different combinations
of polarizabilities, depending on the crystal geometry. The results obtained were
compared for the 2nd order (SHG) case for the ss and sp polarization
combinations with the experimental data from Liibke et al. verified for SHG
[LBD94], which agree with the published results. Hysteresis effects could not be
detected here because the light emitted from the surface was measured far away
from resonances as a function of the crystal coordinates.

Keywords: Nonlinear Optics, Nonlinear Photonics, Centrosymmetric Matter, Non- Centrosymmetric Matter,
Nonlinear Optical Interface, Surface SHG, Bulk THG, Higher Harmonics, Higher Subharmonics, (U)HHG,
(U)SubHHG, Nonlinear Fresnel Equation, SBHM, Group Theory, Kleinman Symmetry, Nonlinear Chaos
Theory.
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Zusammenfassung

Es gibt mehrere Grunde fur diese Arbeit. Anfanglich war das Ziel die héheren
Harmonischen, insbesondere die "Second Harmonic Generation" (SHG) und
das damit zusammenhangende "Simplified bond- hyperpolarizability model"
(SBHM) zu verstehen, um Versuche u. a. Uber SHG und DFG einfihren zu koén-
nen. Doch schnell wurde offensichtlich, dass das zugrundliegende aktuelle
nichtlineare Modell (siehe, z. B. [BRWO03]) sehr ungenau und nicht allgemeingul-
tig war. Speziell die frequenzabhangige Amplitude und die Entstehung von ho-
heren Photonenresonanzen in der Subharmonischen- bzw. héheren Harmoni-
schen Region sowie deren genaue zugrundeliegende physikalische Theorie
wurden dadurch nur sehr unbefriedigend wiedergegeben. Aus diesem Grund
wurde die Theorie allgemein betrachtet, welche diese Mankos behebt und die
Ergebnisse zu einer neuen, genaueren Modellbildung fuhrt. Speziell die Berlck-
sichtigung der frequenzabhangigen Amplitude ist interessant, weil es zusatzlich
den Weg flur eine nichtrelativistische bzw. relativistische atomare Interpretation
der nichtlinearen Optik von zentrosymmetrischer und nichtzentrosymmetrischer
Materie 6ffnet und auch auf biologische Materialien anwendbar ist. Zur Losung
dieses nichtlinearen optischen Problems wurden ein stérungstheoretischer so-
wie ein analytischer Ansatz gewahlt und numerisch Uberpruft. Die storungstheo-
retische LOsung liefert die naturlichen Resonanzen des Systems. Um sicherzu-
stellen, dass alle Eigenschaften des nichtlinearen Responses berucksichtigt
werden, wurde die Singularitat zentro- und nichtzentrosymmetrisch gebundener
Materieelektronen mathematisch exakt modelliert. Zunachst wurde gefunden,
dass eine einfache Berechnung mittels Stérungsrechnung, die Amplitude des
Elektronenpartikels im nichtlinearen Regime nur fur lorentzartige Materialien ty-
pische Verteilungen aufweist und sich proportional zum Nichtlinearitatsparame-
ter a verhalt. Die Numerische Ldsung lieferte aber einen "exotischen" Skew-

ness- Effekt, der nur in der Nichtlinearitat begrundet ist.



VI Zusammenfassung

Dieses Dilemma wurde schlieBlich analytisch geldst. In nichtdissipativer Umge-
bung, in der die Singularitatslinie nicht mehr senkrecht verlauft, wie fur Lorentz-
Materialien Ublich, sondern in Abhangigkeit der Materiesymmetrie eine signifi-
kante Kurve ergibt. Die ermittelten Skewnesskoeffizienten weisen eine quadrati-
sche Nichtlinearitatsabhangigkeit auf. Dieses Problem wurde schlie3lich mit den
storungstheoretischen Ergebnissen gelost. Die Antwort ist, dass sowohl die sto-
rungstheoretischen Terme, als auch die nichtlinearen Skewnesskoeffizienten
den Nichtlinearitatsparameter enthalten. Letztendlich verbleibt damit eine lineare
a -Abhangigkeit in der Frequenzfunktion im Nenner, dessen Ergebnis hervorra-
gend durch die Numerische Losung bestatigt wird. Aus diesen Erkenntnissen her-
aus konnte zugunsten kunftiger Forschungsvorhaben verbesserte Ausdrucke fur die
nichtlineare Amplitude, Suszeptibilitat, Brechungsindex und Polarisation entwickelt
werden. Diese mathematischen Konfigurationen zeigen ausdricklich in den einzel-
nen Frequenz- Beitragen eine lineare Abhangigkeit des Nichtlinearitatsparameters im
Nenner. Dadurch kann die Skewness berlcksichtigt werden. Im Prinzip sollte man
damit alle NLO- Phanomene beschreiben kdnnen. Als weitere Ergebnisse dieser Ar-
beit wurden auch andere Aspekte der nichtlinearen Optik herausgearbeitet. So erge-
ben sich die hdheren Harmonischen erst durch Invertierung der Summenfrequenzor-
dnung. Es ergibt sich fur die naturliche Fundamentale des Systems ein Transparenz-
fenster. In Anwesenheit der 2- Photonen Resonanz ergeben sich ein deformierter
rotverschobener Ubertragungskanal niedrigerer Ubertragungsleistung und ein blau-
verschobener leistungsstarkerer Ubertragungskanal, was bereits auf eine asymmetri-
sche Amplitudenentwicklung schlie3en lie. Diese asymmetrische Verteilung wird
durch Erzeugung héherer Harmonischer wieder behoben. Zuletzt wurden Ergebnisse
des "Simplified bond- hyperpolarizability models" (SBHM) prasentiert und als stan-
dardmalige Referenz die zugrundeliegende Funktion gezeigt, damit die SHG und

DFG Versuche verstanden werden konnen.
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Verzeichnis der verwendeten
Symbole und Abkurzungen

Abkiirzungen:

NZS
ODE

HHG
SubHG
SBHM
l. S.

r. S.

Bezeichnungen:

4
v

o

nichtzentrosymmetrisch

gewohnliche Differentialgleichung (engl.: ordinary diffe-
rential equation)

hohe Harmonische (engl.: high harmonic generation)
Subharmonische (engl. subharmonic generation)
Simplified bond- hyperpolarizability model

linke Seite der ODE oder des Ausdrucks

rechte Seite der ODE oder des Ausdrucks

Zeitvariable

Geschwindigkeitsvariable

Frequenzverhaltnis

Amplitude im Ortsraum in der Naherung O(ﬁ”)

Fourieramplitude in der Naherung (’)(/1”)

zeitlich variierende Frequenz des Lichtfeldes
Richtungsvektor

Ordnungen der SubHG

Ordnungen der HHG

nichtlineares Potential

elektrischen Flussdichte

magnetischen Feldstarke
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Verzeichnis der verwendeten Symbole und Abkiirzungen

NS ™D N W

magnetischen Flussdichte
Permeabilitat

Permittivitat
Ladungsdichte
Stromdichte

Polynomfunktion
Polarisation in der Zeitdomane

Polarisation im Fourierraum

nichtlineare Polarisation in der Fourierdoméane

nichtlineare Polarisation in der Zeitdoméane

exakte nichtlineare Polarisation NZS Materie.
nichtlineare Suszeptibilitat N- ter Ordnung

exakte nichtlineare Suszeptibilitat NZS Materie.

exakte nichtlineare dielektrische Funktion NZS Materie.
exakter nichtlinearer Index NZS Materie.

exakte nichtlineare Fourieramplitude NZS Materie
elektrische Feldstarke
Energie im Rahmen der zweiten Quantisierung (zeitab-

hangig)
Nichtlinearitatsparameter nichtzentrosymmetrischer
Materie

Nichtlinearitatsparameter zentrosymmetrischer Materie
lineare Resonanzfunktion der Fourierkomponente &
nichtlineare Resonanzfunktion der Fourierkomponente
& nichtzentrosymmetrischer Materie

nichtlineare Resonanzfunktion der Fourierkomponente
& zentrosymmetrischer Materie

externe optische Feldfrequenz

naturliche Resonanzfrequenz des Systems



Verzeichnis der verwendeten Symbole und Abkiirzungen XI

Ripplefrequenz

amplitudenabhangige Skelettkurve nichtzentrosymmet-
rischer und zentrosymmetrischer Materie

Skewness nichtzentrosymmetrischer und zentrosym-

metrischer Materie in der Naherung (’)(/1”)

Phasengeschwindigkeit

Gruppengeschwindigkeit

nichtlinearer Responsekoeffizient fur HHG und SubHG
nichtzentrosymmetrischer Materie
nichtlinearer Responsekoeffizient fur undotierte und

dotierte zentrosymmetrische Materie
Landau- Symbol: /(r)= O (u(z)) falls (h(2)/u(z)) im

Limes ¢ — a beschrankt bleibt.
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Einleitung

Die in den letzten Jahren verdffentlichten theoretischen und experimentellen wissen-
schaftlichen Aufsatze [PA0O4, AHPPWO03, PWAO2, HPAO3] haben uns veranlasst, das
Verhalten von nichtzentrosymmetrisch gebundenen Elektronen im nichtlinearen Re-
gime zu untersuchen. Diese sind in dieser Arbeit insbesondere die Generation hdhe-
rer Harmonischer an nichtzentrosymmetrischer Materie. Der Bulk von Festkorpern ist
zudem gut erforscht und in der Literatur dargestellt. Nichtzentrosymmetrische Medien
dagegen sind simulationstechnisch sehr viel schwerer zuganglich und nur wenig er-
forscht. Bislang gibt es keine analytische Losung der Bewegungsgleichung fur nicht-
zentrosymmetrisch gebundene Oberflachenelektronen in Wechselwirkung mit bich-
romatischen photonischen Feldern. Dabei spielt sich die interessante Physik an der
Oberflache von Festkorpern ab, weil dort die zentrosymmetrische Bedingung verletzt
ist, d. h. es findet keine Inversion aufgrund der Abwesenheit von Inversionssymmet-
rie statt.

In dieser Masterarbeit soll erstmals der genaue Mechanismus dieser speziellen Licht-
Materie Wechselwirkung untersucht und eine exakte mathematische Modellbildung
gefunden werden, welche auch fur die Beschreibung organischer Systeme relevant
wird. Nichtzentrosymmetrische Medien kdnnen Schnittstellen zwischen unterschiedli-
chen Materialien, sowie Flussigkeiten oder Festkdrperoberflachen sein. Wo es nétig
war, wurden die Betrachtungen auf das Modell der kondensierten harten Materie kris-
talliner Festkorper konzentriert. Dabei beschaftigt sich die vorliegende Arbeit aus-
schliel3lich mit dem Elektronensystem, wobei die adiabatische Naherung von Born
und Oppenheimer (1927) zugrunde gelegt wurde, in der das Elektronensystem und
die Gitterdynamik der Atomkerne entkoppelt sind. In dieser Approximation ist die Be-
wegung der Atomkerne wegen ihrer 10* bis 105-fach groBeren Masse sehr viel trager
als die der Elektronen. Damit erscheinen fur das Elektronensystem die dazu ver-
gleichsweise langsamen Schwingungen der Atomkerne (Phononen) naherungsweise

eingefroren zu sein, d. h. dem Atomkern konnen fixierte Koordinaten zugeordnet
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werden. Im Modell kondensierter Materie sind die meisten dieser Elektronen als
Kern-Elektronen wegen der starken Coulomb-Anziehung fest an die Atomkerne ge-
bunden. Sie bilden mit den Atomkernen eine Einheit, ein lon. Zur Beschreibung der
Valenz-Elektronen sind insbesondere ihre Dynamik und ihr energetischer Zustand
wichtig. Ihre Beweglichkeit wird durch die kinetische Energie beschrieben. Sie bewe-
gen sich nicht frei, sondern erfahren ein durch die Kern- Elektronen abgeschirmtes
Coulomb-Potential der Atomkerne. Korrelationen zwischen den einzelnen Valen-
zelektronen werden vernachlassigt. Es verbleiben wenige bewegliche Valenz-
elektronen, die jedoch aufgrund ihrer Beweglichkeit die elektrischen, magnetischen
sowie einen Teil der thermodynamischen Eigenschaften der Festkorperoberflache
bestimmen. Zur Beschreibung dieser Systeme lassen sich storungstheoretische Ana-
lysen, wie die klassische Stérungsrechnung, mit asymptotischen Naherungsverfah-
ren sehr erfolgreich anwenden. In diesen Naherungen wird in den héheren Ordnun-
gen eine genauere Beschreibung der einzelnen Valenz- Elektronen in nichtzentro-

symmetrischer Materie erreicht.



Aufbau der Arbeit

Das Ziel der vorliegenden Arbeit ist eine analytische und numerische Untersuchung
von nichtzentrosymmetrischer Materie in Wechselwirkung mit multichromatischen
Photonenfeldern. Die Arbeit ist wie folgt gegliedert: Kapitel 1 rekapituliert die in dieser
Arbeit verwendeten Methoden und Modelle zur Beschreibung héherer Harmonischer
an nichtzentrosymmetrischer Materie, welches den derzeitigen Stand der Forschung
wiedergibt. In Kapitel 2 wird die Hamilton'sche Struktur nichtzentrosymmetrisch ge-
bundener Elektronen im nichtlinearen Potential erforscht, deren Ergebnisse zum Ver-
standnis der darauffolgenden, im speziellen zum Verstandnis der frequenzabhangi-
gen Amplitude, wichtig sind. In den Kapiteln 3 bis 6 werden verschiedene Phanome-
ne der Physik kondensierter harter Materie analysiert. Jedes dieser Kapitel kann un-
abhangig von den anderen gelesen werden und beginnt jeweils mit einer ausfuhrli-
chen Einfuhrung in die jeweilige Problemstellung. Das ist in den Kapiteln 3 und 4 die
Frage nach dem exakten klassischen Mechanismus flr den nichtlinearen Elektronen-
response in der Zeit- und Fourierdomane. Es werden neue Ergebnisse fur nichtlinear
aktivierte und verstimmte Systeme vorgestellt. Bislang war abseits des einfachsten
Modells dieser Art, in der linearen Approximation, wenig bekannt. Insbesondere wer-
den dabei die Veranderungen mit wachsender Nichtlinearitat fur beliebige Ordnun-
gen der Harmonischen und Subharmonischen erforscht. Im darauffolgenden Kapitel
5 werden mit diesen Erkenntnissen neue Ergebnisse fur die makroskopischen opti-
schen Response Tensoren erhalten, wobei Kapitel 6 mit der Betrachtungsweise des
kollektiven Verhaltens nichtzentrosymmetrisch gebundener Elektronen im "Simplified
bond- hyperpolarizability model" (SBHM), die Arbeit abschlief3t.






Kapitel 1
Methoden

1.1 Wellenaspekte nichtlinearer Optik

In diesem Abschnitt werden die Methoden und Modelle vorgestellt, wie sie in dieser
Arbeit benltzt wurden. Die Maxwell’schen Gleichungen, welche alle elektromagneti-
schen Phanomene beschreiben, sind etabliert und werden hier deshalb nicht explizit
angefuhrt. Stattdessen konzentrieren wir uns auf die Wechselwirkung von Licht mit
nicht- zentrosymmetrischer Materie. In isotropen, nichtmagnetischen (u = 1), nichtli-

nearen Medien ohne freie aullere  Strdome und Ladungen  mit

p=0=>divD=V-D=47zp >0, in dem ¢ réaumlich konstant ist, d. h.

V-D=V-(¢E)=¢V-E=0, kénnen ebene Wellen als Lésungen der Wellenglei-

chung angesetzt werden. Dabei ist V -E # 0 im nichtlinearen Regime immer klein

und fir ebene Wellen kann es immer vernachlassigt werden. Mit

Vx(VxE(r,t)) :_lg(VXH(r,t))=_L262D(2r’t)

erhalt man die Wellenglei-
c ot c ot

VA(VE(r,t))-VE(r.t)
V-D(r,t)=V-(E(r t))=£V-E(r t)=0

chung unter Ausblendung hoherer Multipolmomente in Form der elektrischen Dipol-
momentapproximation mit der Beziehung D = E + 47 P zwischen den Vektoren D,
P und E:
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{v x(vX)+L25_22}?:(r,f) -2 (e

c” ot

(1.1)

(1) A2
pue’ 07 | _ Ampu 07 50w
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wobei die Polarisation mit 47P = D" — E + 472 ™) zusatzlich in einen nichtlinea-
ren Teil aufspalten wurde. Mit dem Ansatz ebener Wellen in der Annahme dass meh-

rere WeIIenIt')sungen unterschiedlicher Frequenzen existieren, mit

r t):ZE”( " +ee., p" ZD e’ +c.c. und

=ZPn (l’) e +cc ergibt sich die Losung der Wellengleichung zu

2
VX (V) o B () =+ 2 (r) (1.2)

wobei die Frequenzkomponenten von D und E mit D" (r)= gl (@,)E, (r) tber

eine frequenzabhangige dielektrische Funktion £")(w) zusammenhangen, die im Fal-

le von Verlusten auch komplex sein kann. Als Ergebnis erhalt man eine Wellenglei-

chung, in welcher die Polarisation Y mit dem nichtlinearen Response assoziiert

wird, welches das elektrische Feld antreibt. Die nichtlineare Polarisation wirkt dabei
als treibender Term fur die elektromagnetische Welle der entsprechenden Frequenz.
In der Wellengleichung treten keine raumlichen Abhangigkeiten auf. Im Allgemeinen
ist die Polarisation eine Funktion der Zeit t und der rdumlichen Koordinaten r. Jedoch
im Modell der elektrischen Dipolnaherung ist das elektrische Feld gleichmallig tber

das gesamte Molekul verteilt und die raumliche Abhangigkeit der Polarisation geht

verloren, d. h. 2 (r,¢)= 2™ (¢).

n
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1.2 Approximierte Makroskopische
Response Tensoren

Das Problem besteht jetzt darin, die nichtlineare Polarisation ﬁM) zu berechnen. Im

linearen Fall ist die Polarisation verbunden mit dem externen optischen Feld durch

die lineare Suszeptibilitat in der Zeit- und Ortsdomane gemal:

P (r,t)= I 2 (e—v, e~ )E(v,¢)dr'dr (1.3)

Fouriertransformation der obigen Gleichung liefert, mithilfe des Faltungstheorems,

Ausdricke fur die Raum- Zeitintegrale, in Form eines Produkts der jeweils Fourier-

transformierten von y und E .

P(r,t)= P (k,o) (1.4)
bzw.
72 (k,0)= 7" (k,0) E(k,0)dr'd (1.5)
mit
7Y (k,w) = T 4 (r,t)e ™ drdt (1.6)
und

E(k,0)= [ E(r,t)e ™ drds (1.7)

—00
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Mit den Maxwell- Gleichungen konnen wir Z(l)(k,a)) in die lineare dielektrische

Funktion konvertieren. Wir erhalten einen Tensor 2. Ordnung:

e (k,0)=1+4z7" (k,0) (1.8)

FiUr den allgemeinen Fall ist es mdglich Gleichung (1.3) explizit in einen linearen Tell

und in nichtlineare Teile aufzuspalten [SYR84]:

P (r,t)= I dr'dt’ " (r—r,t—t)E(r’t)

+0
+ I dr/dt/dr,)'dt, y* (r —r/t—t";r-r,t- tz') -E (rl', tl')E (rz', tz')

(1.9)
+ j drl'dtl'drz'dtzldr;dt;;((3) (r v/ =t v —v) -t ;v -1, - t3')
x E(rl’,tl')E(rz',tz')E(r3',t3')+
Wie zuvor kann Gleichung (1.9) fouriertransformiert werden und man erhailt:
(7 (k) =2 (k,0)+ P (ko) +..+ 7Y (ko) (1.10)

wobei die nichtlineare Suszeptibilitat fir den allgemeinen Fall ein Tensor (N+1)- ter
Ordnung ist und von w und k abhangt. Die Frequenzabhangigkeit ist implizit fur den

Rest dieser Arbeit wichtig.

(v) . .
Xy, k,kl,kz,...,kN_l,kN,a)a,a)p,a)q,...,a)N_l,a)N

I= [ ar/dt/ --dry /dt, /dr dt,

g W (r it ety =ty —rN',t—tN') (1.11)

% e—ia)p(t—tl')ﬂkl (r—rl' )+. L—ioy (t—thl' )+ikN71 (r—erl' )—ia)N (t—tN' )+ikN (r—rN')

_ (v) . .
= Z Xty (k,kl,kz,...,kal,kN,a)a,a)p,a)q,...,a)Nfl,a)N)
QAp sy
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ety (k;kl,kz,...,kN_l,kN,a)a;a)p,a)q,...,a)N_l,a)N) als Tensorkomponenten der dis-

kreten Superposition der nichtlinearen elektrischen Suszeptibilitat N- ter Ordnung, mit
den Fourierkomponenten @,,®,,...,®, ,,®, , welche positiv, negativ oder 0 (resonan-
te Frequenzen) sein kénnen. Der Ubergang zur diskreten Betrachtungsweise ist im
Falle monochromatischer optischer Felder moglich. Die elektrische Suszeptibilitat N-
ter Ordnung ;((N) charakterisiert die optischen Eigenschaften eines Mediums, wel-
ches daruber Auskunft gibt, wie das optische Material aufgrund des Feldresponses

polarisiert wird. Die folgenden allgemeinen Beziehungen gelten fir alle elektrischen

Suszeptibilitaten:

2

poee

: — ) :
aN(a)a,a)p,a)q,...,wN_l,wN)— ity \ D5~y =Wy s =y, =Wy (1.12)

Dies ergibt sich aus der Konsequenz reeller Felder. Unter Berlcksichtigung des

Energieerhaltungssatzes lasst sich anschreiben:

(N)

AT (_a)o;wwwq’“"wzv—laa)zv):o (1.13)

sofern nicht die Summenfrequenzerzeugung (SFG) o, =, + o, +... + oy | + @y

gilt. Zudem ist die intrinsische Permutationssymmetrie gultig. Dabei kdnnen zwei In-
dizes permutiert werden, wenn gleichzeitig die dazugehdrigen Frequenzen permutiert

werden.

(V)
Z,uap yevalye s Ky Oy
(V)
HOLpy s Ko e Oy

(—a)c,;a)p,a)q,...,a),...,a),(,...,a)N_l,a)N)

4

(1.14)

(—a)a;a)p,a)q,...,a),(,...,a)l,...,a)N_l,a)N)

Mit der jetzt bekannten Suszeptibilitat ;((N) ist es moglich, den nichtlinearen Respon-

se N- ter Ordnung fur jede Frequenzkombination des eingestrahlten optischen Feldes
zu berechnen. In der lokalen Feldapproximation ist die Suszeptibilitat unabhangig

von r. Damit sind &) (k,®) und z") (k,®) unabhangig von k.
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1.3 Ewald-Oseen Extinktions Theorem

Festkorperoberflachen kann man sich als eine Ansammlung von vielen ortsfesten
polarisierbaren Atomen zusammengesetzt vorstellen. Das Ewald- Oseen- Extinkti-
ons- Theorem beschreibt die Reflexion von Licht an der Substratoberflache auf
atomarer Ebene durch diese strahlenden Dipole. Dabei erzeugt das optische
Feld an der Festkorperoberflache durch Polarisation der Atome ein ganzes En-
semble von Dipolen, deren emittierte Strahlung zum einen das optische Feld
ausloscht und eine Polarisationswelle erzeugt, welches dem Snell’'schen Gesetz
gehorcht. Letztendlich wird dieses Licht mit den neuen Eigenschaften von der
aulersten Dipolschicht vom Substrat emittiert. Dabei wird das abgestrahlte Licht
zum reflektierten Strahl, wie in Abb. (1.1) anschaulich gezeigt wird. Von den
beiden verbliebenen Beitragen propagiert der Erste mit der Vakuumlichtge-
schwindigkeit in den Raum und gehorcht der Wellengleichung fir das Vakuum,
wobei der einfallende Strahl vollstandig absorbiert wird. Diesen Sachverhalt
zeigte Ewald fur diskrete Dipole [EPP16, EPP12] und Oseen fur das Kontinuum
[OCW15]. Der zweite Beitrag transmittiert mit verminderter Geschwindigkeit c/n
durch das Medium und erfullt das Snell’'sche Gesetz. Weil die Intensitat der er-
zeugten und der emittierten Strahlung in der gleichen Grélenordnung liegen, mus-
sen neben den emittierten Feldern auch deren Quellen berucksichtigt werden, weil
sich diese zusatzlich auf die Antwort der Materie auswirken. Aufgrund der schwache-
ren Intensitaten der erzeugten héheren Harmonischen, welche zudem bei verschie-
denen Frequenzen erscheinen, kann in der nichtlinearen Optik dieses schwierige
Problem ausgeblendet werden. Dies stellt zur linearen Optik, entgegen der Intuition,
eine erhebliche Vereinfachung bei der Behandlung nichtlinearer Systeme dar. Des-
halb ist es moglich, die einzelnen Strahlungsbeitrage zu bestimmen und ihre
individuellen koharenten nichtlinearen optischen Beitrage durch Aufsummierung
inrer Felder im Fernfeld zu erhalten.
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Emittierter Strahl

E

»r

Polarisierter Strahl \
”
r o

Abbildung 1-1 zeigt schematisch das Ewald- Oseen Extinktions Theorem an nicht-

Annulierter Strahl

zentrosymmetrischer Materie. Die orientierten Oberfldchendiplole sind entlang der
Grenzlinie als blaue Doppelpfeile dargestellt.

Die typische Dimension dieser atomaren Dipol- Strahler liegen in der Gro3enordnung
des 1. Bohr'schen Radius a, = #°/e’m, = hic/e*he(m,c®) =5.3-10"'m = 53pm ~ L1p.
Ihre typischerweise emittierte Strahlung liegt somit im sichtbaren Bereich. Mit Wellen-
langen von 380nm/53pm =7170 AtomgroRen und 750nm/53pm = 14151 Atom-

grélRen erhalt man damit im Mittel Atomabmessungen, die in etwa um einen Faktor
10000 kleiner sind, als die Wellenlange des optischen Lichtfeldes, mit dem das Atom
wechselwirkt. Damit sind die elektrischen Dipolubergange in Atomen dominant und

viel intensiver gegenuber denen mit héheren Multipolfeldern.

1.4 Symmetriebetrachtungen in der
makroskopischen Formulierung

Die nichtlineare Optik ist aufgrund ihrer hoheren Ordnungssymmetrie von besonde-

rem Interesse, die es erlaubt Oberflachen- und Bulkmaterial selektiv zu untersuchen.
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Aus diesem Grund ist die nichtlineare Optik im Bereich der spezifischen Oberflachen-
Diagnostik sehr nutzlich. Es bietet sich hier an, die makroskopischen Symmetriere-
geln zu untersuchen, unter Berucksichtigung der Auswirkungen auf die Formulierung
der nichtlinearen Optik. Die elektrische Suszeptibilitat ist eine Eigenschaft des Mate-
rials und eine makroskopische Beschreibung ihrer elektronischen Struktur. In nicht-
zentrosymmetrischer Materie sind nur gerade Ordnungen des nichtlinearen Respon-
ses erlaubt, wohingegen ungerade Ordnungen verboten sind, was hier kurz gezeigt

werden soll. Zentrosymmetrische Systeme sind gegenulber einer Paritats- Transfor-
mation ihrer kartesischen Koordinaten gemaf (i,j,k) —>(—i,—j,—k) invariant, nicht-
zentrosymmetrische Systeme dagegen nicht. Wenn eine Paritatsoperation auf die

Vektoren P und E ausgeflihrt werden soll mit 7 —>—?§l,E# — —E | kénnen die

oo

elektrischen Felder in den Richtungen(f,ﬁ,---,f) und (—)AC,—)A/,---,—Q), indiziert mit

(jak:-“:l) angesetzt werden und man erhalt eine resultierende Polarisation in *w-

Richtung, wobei der Polarisations- Betrag fur beide Richtungen gleich bleibt.

2N (k,0,) Z 20 (Ko, Joo(-E, (K,0,))(-E, (ko))
--(—E (k,@,))

1)“” Z 28 o (K0, )o(E, (k.0,))(E (k.@,)) (1.15)

( (k,wN))

)

()" 2" (k,m,)

]

FuUr gerades N erhalt man:

-AN (k,0,)=2" (k.0,) (1.16)

Der einzige Wert, welcher diese Gleichung erfullt, ist PH(N) =0. Dies beinhaltet, dass
keine Polarisationen gerader Ordnung in zentrosymmetrischen Materialien beobach-

tet werden kénnen. Deswegen ist 73 unter Einbeziehung von %, Dipol verboten in
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zentrosymmetrischen Materialien. Ungerade Ordnungen dagegen sind nach Glei-
chung (1.15) unter einer Paritats- Operation offensichtlich auch fur alle Polarisati-
onswerte ungleich Null erfullt. Daher sind Harmonische gerader Ordnung in zentro-
symmetrischer Materie Dipol verboten (zweite, vierte, ...), wohingegen die Generation

ungerader Harmonischer (dritte, fUnfte, ...) erlaubt sind.

1.5 Asymptotisches Naherungsverfah-
ren nichtlinearer Systeme

In dieser Arbeit wir das Konzept der asymptotischen Naherungsverfahren nach
[BM65] verwendet, welches hier auf das Problem nichtzentrosymmetrischer Materie
angewandt wird. Das Randwertproblem, welches es dabei zu approximieren gilt, ist

ein konservatives Schwingungssystem der Form:

2~ ~
c;x+w§i:/1f(i,@j (1.17)

Bei einem stationaren Zustand ist die Amplitude konstant und ihre Ableitung folglich
Null. Fur eine beliebig genaue m- te Naherung erhalt man fur die Amplitude unveran-

derliche stationare Werte b der Gestalt:

db

— o(b)=24,(b)+ 294, (b)+...+ 2" 4, (b)+2"4,(b)=0 (1.18)

Um hohere Naherungen eines stationaren Zustands zu erhalten wird die Lésung von

(1.17) in der Form 56:5(65“-(0) dargestellt, die eine periodische Funktion von
(@H—(D) mit der Periode 2 T ist. Die Amplitude X erfiillt diese Gleichung wenn

Z(@t+¢) der Gleichung
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2~ ~
52 =t +w§2=/1f(2,%j (1.19)
dy dt

geniigt. Die Lésung (1.17) Z=Z(¥) mit w =@t +¢ und @ erhalt man in Gestalt

der Reihenentwicklung

2y)=> 2"z, (v) (1.20)

n

7' => A", (1.21)

deren Koeffizienten, sich mit (1.20) und (1.21) substituiert in (1.19), aus den daraus

folgenden Gleichungen bestimmen lassen. Dabei sind die En(‘/’) 2 1 periodische

Funktionen von .

d*z N )
o — +@ % =0, (1.22)

d’z 5. 3 ’z (1.23)
& 22 tw,z, :f(Zl)_a2 dW_; )

A2, o - 'z d’z (1.24)
oy Tt@ = f (ZI)ZZ —05 dlﬂ; —&, y >

d’z . o - Wl s d’z d’z 2. (1.25)
oy ;‘+woz4:f(zl)z3+%f (ZI)ZZ —0y ;_ 3 > —a, >
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Mit den daraus bestimmten Funktionen Z,Z,,Z,,...Z,, und GroRen a,,a,,0,,...,a, las-

sen sich mit
> 1.26
=Y A"z (@t +9) (1.26)
n=1

die (N+1)- te Naherungslésung flr stationare Schwingungen von (1.17) bestimmen,

wobei qilt:

N
52 — l(n)an (127)






Kapitel 2

Hamilton 'sche- Struktur nicht-
zentrosymmetrischer Materie

2.1 Potential nichtzentrosymmetrisch
gebundener Elektronen

In diesem Abschnitt wird das unbeleuchtete System, d. h. E(z)=0, untersucht. Die

nichtlineare Ruckstellkraft der Oszillatoren entspricht einer harten Charakteristik.

F(X)=-m,;x—max’ (2.1)

Die Annahme, dass der Mediumresponse ohne Verzdgerung, d. h. sofort erfolgt, im-
pliziert durch die Kramers- Kronig- Beziehungen auch, dass das Medium zwin-

genderweise dampfungsfrei und dispersionslos sein muss. Wenn es keine Dampfung

gibt (7/20) kann die nichtlineare, elektronische Ruckstellkraft integriert werden zu:

)ﬁ(i)z—fﬁdi =sma,X° +{max’ (2.2)

A=X

Das sich daraus ergebende nichtlineare Potential setzt sich aus dem harmonischen
Potential und einem anharmonischen Korrekturterm zusammen. Es werden demnach
gerade und ungerade Krafte in ¥ zugelassen. Dieses Modell beschreibt die Physik
der Elektronenbewegung in realen Materialien, weil das aktuelle Potential, das die
Elektronen spuren, nicht perfekt parabolisch ist. In realen Kristallen zeigt sich das

Wechselwirkungspotential zwischen benachbarten Atomen unsymmetrisch um die
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Ruhelage und weil3t aufgrund des starken abstoRenden Potentials fur kleine Abstan-
de Asymmetrie auf, bei der der Schwerpunkt der Schwingungszustande wachst,
wahrend er bei einem ungestorten Parabelpotential unverandert bleibt und es keine

Wechselwirkung zwischen den Phononen gibt. In einem Kristall liegt nun eine Viel-
zahl von Eigenfrequenzen ¢, vor. Mit abnehmender Temperatur verbleibt eine im-

mer groRere Zahl dieser Oszillatoren im Grundzustand und deren Schwingungsfrei-

heitsgrade werden immer mehr ausgefroren.

harm
= & V>;’n.fr m Vv 0
x()’q()
60} .
v
N 50t
—
§ 40} & V>.:n'.lharm
)
X 30} ‘\\
Ry TR ¥
20}
<hO> N\
10}
ol
-200 -150 -100 -50 0 50 100 150

Xq

Abbildung 2-1 zeigt das anharmonische Potential nichtzentrosymmetrischer Medien
mit quadratischer Nichtlinearitédt, welches zum o. g. nichtlinearen Kraftgesetz gehért.
Das harmonische Potential (quadratische Approximation) ist zum Vergleich mit ein-

gezeichnet. Die quantisierten Energiezustédnde sind mit berticksichtigt.

Hier soll die Quantisierung des elektromagnetischen Feldes nur Uber die zweite
Quantisierung motiviert werden. Der Grundzustand des Systems, d. h. der Erwar-

tungswert des Vakuumzustands besitzt dabei die Energie:
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(0...0 7,

0...0)=(0...0|h, (a;a, +1)|0...0)
=> 1, (0...0 0...0)+4(0...0/0...0)

= ho,(0+1) =D 1o,

+
al’l an

(2.3)

mit « © als Erzeuger und q, als Vernichter im abstrakten Zustandsraum (Hilbertraum)

mit zeitunabhangigen Zustanden, welche in der Mode ‘---amna'-> ein zusatzliches

Photon erzeugt bzw. vernichtet und die Photonenzahl um 1 erhoht bzw. erniedrigt.
Dabei wird das atomare System durch den Erzeuger vom Grundzustand in einen an-

geregten Zustand mit einer um 7w erhohten Energie Uberfuhrt. Entsprechend regt
der Vernichter das atomare System ab auf einen neuen Zustand mit einer um %o

verminderten Energie:
#Ha'|n)=(g, +hw)a*|n) (2.4)

Ha|n) =g, —hw)a|n) (2.5)

Aufgrund des zeitabhangigen optischen Feldes stellen sich Floquet- Zustande ein

und es missen die zeitabhéngigen Energiezustdnde des Atoms & (¢) betrachtet

werden. Die zeitabhangigen Energien des Atoms konnen als Trajektorien im Phasen-

raum beschrieben werden.

(2.6)

In nicht- dissipativen Systemen bewegt sich somit die Spur von is(fc,fc) auf der

Oberflache von £(¢) und macht £ konstant. Das bedeutet, das Potential ist zeitlich

konstant und die zeitunabhangige Schrodingergleichung liefert uns die stationaren

Zustande y, und die dazugehorigen Energien &, . Mithilfe der kanonischen Quanti-

sierung ¥ > ¢, m,¥x > p = %’ — p’>/m, lasst sich in Abhangigkeit der her-
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miteschen Operatoren ¢ und p Energie in der kanonischen Quantisierung schrei-

ben:

72,(p.q) =L+ m@d’ )+ imad
2.7)
= nha)(afa +%) = const.

Dabei entspricht die Besetzungszahl der Zahl der Photonen in der Mode des Feldes.

Somit ist nichtzentrosymmetrische Materie ein Hamilton’sches System. Die Form von
&1) fur positive Nichtlinearitdtten o bei kleinen Energien ist ein einfaches Parabel-

Potential, welches mit zunehmendem Energieinhalt zunehmend asymmetrisch be-
zlglich der Potentialachse verlauft. Fiir negative Nichtlinearitaten & < 0 und ¥ >0

besitzt das Potential eine an der Potentialachse vertikal gespiegelte Form. Das Po-
tential wurde in nicht- dissipativen Systemen mit zunehmendem Energieinhalt diver-

gieren und Singularitaten bilden. In realen Systemen ist dies ausgeschlossen.

2.2 NZS gebundene Elektronen in dissi-
pativer Umgebung

In realer Materie bewegen sich die Elektronen der Schnittstellenatome in dissipativer

Umgebung. Deshalb werden bei unseren weiteren Potentialbetrachtungen dissipative

Effekte durch Einfihrung der Dampfung mit (y#0) beriicksichtigt. Die ungestdrte

Schnittstellen- Differentialgleichung fur dissipative Systeme, d. h. flr E(t):o kann ge-

schrieben werden mit:

. d éj g ] -
q=—|.|= . I s A (1 (2.8)
dt [q (—Mq—w(fq—aqz (@)

Diese Form der Schnittstellengleichung wird fur die weiteren Betrachtungen, bei der

Untersuchung nichtzentrosymmetrischer Materie, als fundamentale Ausgangsglei-



2.3 Lyapunov- Stabilitétstheorem 21

chung herangezogen. Fir einen Dampfungsterm » >0 ist das System dissipativ,

denn es resultiert in einer negativen Divergenz des Geschwindigkeitsfeldes.

N
A:V'HH(Q)Za +56]
S (2.9)
:—;-|-— —2 ;—ZD'2~—C¥~2 :—2 <0
» ay( yi-@,G-ag’)=-2y

In dissipativer Umgebung mit » > 0 bewegt sich die Trajektorie von x auf der Ober-

flache von é’(t), deren zeitliche Anderung von der Dampfung abhéngt und proportio-

nal zu —2y ist. Sie genligt der Beziehung:

3722 (1)=-2yx*<0
dt (2.10)

2.3 Lyapunov- Stabilitatstheorem

In dissipativen Systemen ergibt sich die Situation, dass sich die Trajektorie von
iz(ic,fc) zwar auf der Oberflache von &(f) bewegt, aber dieses nicht mehr konstant
ist. Demnach verliert X _in Abhangigkeit der GroRe der Dissipation, mit der Zeit an
Energie, sodass £(¢) abnimmt, solange bis X zum Gleichgewichtszustand konver-
giert wo, ¥=0 ist. Fir & > 0 und y >0 ist der einzige Gleichgewichtszustand beim

Fixpunkt %, = 0, und & () erfullt mit
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£(1)=0 fir x=Xx=0
£(1)>0
) . (2.11)
A fir Xx#Xx
£(1)<0

das Lyapunov- Stabilitats- Kriterium. Das heilt &, (¢) ist global positiv definit und die
Ableitung von &, () ist global negativ definit. Somit ist in diesem Fall £(z) eine Ly-

apunov Funktion und X, global asymptotisch stabil. Auf der anderen Seite gibt es

einen weiteren (labilen) Fixpunkt auf dem negativen Peak. In diesem Fall werden die
meisten Randbedingungen zum Gleichgewichtszustand im Grundzustand konvergie-
ren, in dissipativer Umgebung wohlgemerkt. Ausgenommen sind die Randbedingun-
gen, die der stabilen Mannigfaltigkeit des Gleichgewichtszustands auf dem Peak ent-
sprechen, d.h. die diesen instabilen Fixpunkt stabilisieren.

Abbildung 2-2: Schematische Darstellung des Energieverlaufs nichtzentrosymmetri-

scher Systeme in Abhédngigkeit der Nichtlinearitat a mit eingezeichneter nichtdissipa-
tiver Trajektorie im Phasenraum 5(5()?, 56) Die Nichtlinearitat durchléauft in der Dar-

stellung ein vollstdndiges Vorzeichen, wobei die Nichtlinearitdt von positiven (a>0,
links) durch Achsenspiegelung zu negativen Werten wechselt ((a<0, rechts). Positive

Anfangsauslenkung bewirkt die angegebene Schwingungsrichtung.
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K K

Abbildung 2-3 zeigt den Energieverlauf nichtzentrosymmetrischer Systeme in Ab-

héngigkeit der Nichtlinearitat a mit eingezeichneter dissipativer Trajektorie (y>0) im

Phasenraum X E(fc, Sc)

2.4 Fixpunkte und deren Stabilitat

Die obige Form der dissipativen, storungsfreien Schnittstellengleichung, wird fur die
weiteren Betrachtungen bei der Untersuchung nichtzentrosymmetrischer Materie als

fundamentale Ausgangsgleichung herangezogen. Das Gleichgewicht des Oszillators

erhalten wir daraus durch Substitution von ¥=0=j

r=0=4 (2.12)
c}(a)(f+a~):O '
und somit gilt:
q~:0v(a)§+acj):0 (2.13)

Deshalb ist der Punkt g=0 immer ein Gleichgewichtspunkt. Zudem erscheint ein

weiterer labiler Fixpunkt bei g, = —(w; /a)<0 fur positive Nichtlinearitaten o und

positiver natirlicher Resonanz (a)j,a)>0 oder deren jeweiligen Negation (wj,a)<0.
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Fir den Si- Kristall erhalt man mit a=0.046165, ¢, =3.0386, » =0.013 eine labile Gleich-

gewichtslage im negativen Bereich

g, =—(3.0386/0.046165) = ~200.0019 < 0 (2.14)

Wir untersuchen jetzt das Systemverhalten fur kleine Amplitudenvariationen in der
Umgebung dieser Fixpunkte. Die Stabilitdt der gefundenen Fixpunkte kann mittels
der Untersuchung der Eigenwerte der Jakobi- Matrix verstanden werden. Die Jakobi
Matrix wird aus der rechten Seite der oben formulierten Schnittstellen- Differential-

gleichung fur dissipative Systeme berechnet und lautet hierfir:

076G 07, /oG ( 0 1 ]
= R R L= ) - (2.15)
o7, [0 o, [oq) \—@s—aq -2y

Daraus ergeben sich die Eigenwerte fur den Gleichgewichtspunkt bei g =0 durch

1 =2su+d=0 (2.16)

mit
s=3( S +Tp) =300 T (2.17)

und
d=7,75 TS, =det s (2.18)

Fir den zentralen Fixpunkt iz(fc,fc)E(i,j})zﬁz(é,c})z(O,O) lauten die zugehdri-

gen Eigenwerte:

iy =~y TinJog —y?
=_7ii\/(a)o -7 )(0)0 T )

(2.19)

Daraus ergibt sich fur py # 0 ein instabiles Gleichgewicht fur reelles p und lineare Sta-

bilitdt fur imaginares y. Die Hamilton'sche Struktur des Systems erzeugt Stabilitat
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aufgrund der linearen Stabilitat. Dabei ist (a)0 -y )7&0 fur E#0. Wenn aber
(cq) +y ):0 wird, fallen die beiden Wurzeln in (2.18) zusammen und der Fixpunkt wird

instabil, d. h. ein Repellor liegt hier vor. Firr s > 011! und d>s"!!!, d. h. o, >y’ eR"

erhalten wir einen labilen Fixpunkt fur die Imaginaritat z . Fur d<s!!! d. h.
o, <y® eR" erhalt man einen stabilen Fixpunkt fir reelles 4 , d. h. die beiden Ei-

genwerte p12 fallen zusammen, sodass dieser Punkt immer ein stabiles Zentrum, d.
h. ein Attraktor sein muss. Als Ergebnis Iasst sich eine asymptotische stabile Gleich-

gewichtslage fir hochgedampfte Systeme fir 0 < w; <> € R" angeben und der Fix-

punkt ist ein stabiler Knoten. Der Fixpunkt wird instabil fur schwach gedampfte Sys-

teme @; >y’ € R" und ist vom Typ stabiler Strudel. Fiir negative Resonanzfrequen-
zen @, <0 ergibt sich ein Sattel. Fir einen realen nichtzentrosymmetrischen Si- Kris-
tall erhalt man die komplexen Eigenwerte x, =-0.013+73.0386 . Fir den Si- Kristall

erhalt man instabile Fixpunkte. Der 2. Fixpunkt besitzt die Trajektoriekoordinaten
%,=4d,=(4.4)= (—(a)g/a),o) mit den zugehérigen Eigenwerten p, =—y ti\J-a) -7 .
Es ergibt sich daraus fir s>0!!! und d>s!!, d. h. (7/2 <)zv§<—7/2 eR" ein
instabiler Fixpunkt fiir imaginéres  und fiir d<s°!!!, d. h. @2 >-»*> <R" ein stabiler

Fixpunkt fur reelles u, somit eine stabile Gleichgewichtslage. Fur die Fixpunkte

H, =—0.013+3.039 erhalt man Sattelpunkte. Den 3. Fixpunkt erhalt man fur die

Trajektoriekoordinaten %,=4,=(3.9)= (+‘”702,0) mit  den Eigenwerten

w, =—y tiJa, —y* =-0.013+i3.0386. Dieser Fixpunkt ist wieder instabil fiir schwach
gedampfte Systeme @] > y* e R" und der Fixpunkt ist vom Typ stabiler Strudel. Fir
negative Resonanzfrequenzen =] <0 ergibt sich ein Sattel. Die Frequenz der klei-

nen Amplitude in der Umgebung des stabilen Fixpunkts ergibt sich zu

Q#sz\/(a)o—}/ )(a)0+7/ )
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2.5 Diskussion und Zusammenfassung:

In diesem Abschnitt wurde detailliert das Verhalten unbeleuchteter nichtzentrosym-
metrisch gebundener Elektronen in dissipativer und nicht- dissipativer Umgebung
analysiert. Dazu wurde zunachst das nichtlineare Potential nichtzentrosymmetrisch
gebundener Elektronen analysiert. Die zeitlichen Floquet- Zustande des Atoms wer-
den durch ein autonomes Hamilton- System in ein stationares System entwickelt,
sodass die Energien des Atoms in nichtdissipativer Umgebung konstant werden und

somit auch das Potential konstant wird. Dabei wurde festgestellt, dass sich die Spur
der Trajektorien im Phasenraum auf der Oberflache von £(f) bewegt und in nicht
dissipativer Umgebung &£ (1)=& konstant ist. In dissipativen Systemen verliert £(¢)
diese Konstanz. Die Lyapunov Stabilitatsuntersuchung liefert fur positive Nichtlineari-
taten den einzigen Gleichgewichtszustand beim Fixpunkt x, = 0 als global asympto-
tisch stabil. Fir £ (¢) gilt das Lyapunov- Stabilitats- Kriterium und sie ist eine Lya-

punov Funktion. Es wurden drei spezielle Punkte des Potentials nichtzentrosymmet-
rischer Materie durch die Analyse der entwickelten Jacobi- Matrizen identifiziert. Die

dazugehdrigen stabilen Eigenwerte u konnten klassifiziert werden mit dem erzeugten
analytischen Ausdruck i, = 4irn7 +(3ir7 Lir7 —det.7)" =~y ti(@? —7*)" . Fir p #
0 ergab sich ein instabiles Gleichgewicht fur reelles p und lineare Stabilitat fur imagi-

nares J. Die Hamilton’sche Struktur des Systems erzeugt Stabilitat aufgrund der Ii-

nearen Stabilitat. Eine detaillierte Analyse der Umgebung der erhaltenen Fixpunkte

ergab, dass der zentrale Fixpunkt in Abhangigkeit von den Parametern @, und )
stabilisiert werden kann. Fur (cq) +y )=O wird der zentrale Fixpunkt instabil, und es

liegt ein Repellor vor. Fir d < s” erhalt man ein stabiles Zentrum in Form eines At-
traktors. Als weiteres Ergebnis lasst sich eine asymptotische stabile Gleichgewichts-

lage fur hochgedampfte Systeme fiir 0 < @, <> € R" angeben und der Fixpunkt ist

ein stabiler Knoten. Der zentrale Fixpunkt wird instabil fur schwach gedampfte Sys-

teme @] >y’ eR" und er ist vom Typ stabiler Strudel. Fir negative Resonanzfre-

quenzen @ <0 ergibt sich ein Sattel. Der 2. Fixpunkt mit den Trajektoriekoordinaten

%,=4d,=(4.4)= (—(a)g/a),o) ist fiir die Parameterrelation (y*<)a; <—y* eR" ein
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instabiler Fixpunkt fur imaginares x und fur o, > -y?> e R" ein stabiler Fixpunkt fir
reelles u , somit eine stabile Gleichgewichtslage. Fur die Realwerte des Si- Kristalls
erhalt man fur die Fixpunkte mit 2, =—-0.013£3.039 Sattelpunkte. Den 3. Fixpunkt erhalt
man fiir die Trajektoriekoordinaten x, =4, =(3.4)= (+(a)02/a),o). Dieser Fixpunkt ist
wieder instabil fur schwach gedampfte Systeme o; > > e R" und ist vom Typ stabi-

ler Strudel. FUr negative Resonanzfrequenzen o, < 0 ergibt sich ein Sattel.






Kapitel 3

Nichtlinearer Elektronenresponse
NZS- Materie in der Zeitdomane

3.1 Einfuhrung

Ein Ziel dieser Arbeit ist es, das Verhalten der Elektronen beleuchteter Oberflachen-
molekule in der Zeitdomane und Fourierdomane zu verstehen. Die dabei interessie-
renden Fragen beziehen sich dabei vorrangig auf die Konstruktion der nichtlinearen
Polarisationswelle, aufgrund der Licht Materie Wechselwirkung, auf der die abge-
strahlte Responsewelle basiert und wie die dazugehérenden Responsetensoren, die
nichtlineare Suszeptibilitat und der nichtlineare Brechungsindex aussehen. Dabei
beziehen sich die weiteren Fragen auf den grofdten realisierbaren Intensitatsrespon-
se an der kondensierten Materie, in Abhangigkeit der Verstimmung der multichroma-
tischen Photonenfelder und welche neuen Frequenzen damit erzeugt werden kon-
nen. Die Beantwortung dieser Fragen sind die Hauptaufgaben in dieser Arbeit. Zu-
nachst wird in diesem Abschnitt die zeitliche Dynamik der beleuchteten Grenzfla-
chenelektronen untersucht. Das dynamische Profil x(t) eines dieser Elektronen im
asymmetrischen Potential der Oberflachenmolekile kann beschrieben werden durch

eine Differentialgleichung 2. Ordnung mit quadratischer Nichtlinearitat.

9

Y+m;i=P(ot,F -
P(x ) eE(t)/me '
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mit @, als natlrliche Resonanzfrequenz des j- ten Elektrons des Systems und

P (a)tif) als einer periodischen Polynomfunktion der Periodizitat 21 fir @? , die
. N . .
man in der Form P(a)t,fc,i): Z e"”“”B,()E,Sc) ansetzen kann. Dabei wird vorausge-

n=—N

setzt, dass die Koeffizienten P, (mii) in dieser endlichen Summe bestimmte Po-

lynome in ¥ und X sind. Die Lésung der Bewegungsgleichung wird unendlich fur
exakt resonante Elektronen mit wr = wo. In der Praxis treten aber nie unendlich
scharfe Linien auf, sondern es liegt vielmehr immer eine endliche Linienbreite auf-
grund von Verunreinigungen oder der natlrlichen Relaxation der Niveaus vor. Diese

Effekte kdnnen phanomenologisch in unsere Analyse einbezogen werden, in dem
man in (3.1) einen Zerfallsterm eﬁizﬂ, einfuhrt mit der Dampfungskonstanten y, dem

eine Zerfallszeit des Amplitudenquadrats, also der Intensitat der GroRe 1/y ent-
spricht. In den Ausdricken (3.1) fuhrt das zu einem zusatzlichen Term von i2y den
man zur Resonanzfrequenz addieren muss. Dies fuhrt zur Beseitigung der Singularitat
in n bzw € und einem ausschmieren der Dispersionsfunktion iber den Frequenzbereich der
Breite 2y,. In Anwesenheit von elektronischen Nichtlinearitaten wird die Konstanz
der Strahlungsdichte zerstort. Dies verursacht eine Verstimmung, die von der

Amplitude linear abhangig ist. Dies wird durch die quadratische Nichtlinearitat in x

bericksichtigt. Lasst man diese Eigenschaften mit einflieRen, liefert das Polynome in

X und X, welche die oszillierenden Elektronen verschiedener Starken j in dissipati-

ver Umgebung von nichtzentrosymmetrischer Materie beschreiben.

P(%,%)=-2yi-ai’ (3.2)

Dabei ist y, die Oszillatorstarke des j- ten Elektrons und a die Starke der Nichtlineari-

tat. Der Dampfungsterm bertcksichtigt die dissipative Umgebung der Elektronen.
Das sind die kinetischen Energieverluste durch Reibung der schwingenden Elektro-
nenorbitale und deren Umsetzung in thermische Energie. Damit erhalt man das reale
Verhalten eines dieser autonomen Elektronen im nichtlinearen Potential der Molekule

nichtzentrosymmetrischer Materie im bichromatischem Photonenfeld.
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dZ)'E d)“é 5 - - Y ron _—inot
{W+275+a)§x+ax2 —ﬂx3} =—— > E'e (3.3)
)E(l):bcos(nat+9)

wobei die homogene Form mit {dzfc/dtz+27/d7c/dz‘+a§5c+m~c2}:0 die reale Eigendy-
namik des autonomen Elektrons, aufgrund der vorhandenen Materieenergie, be-
schreibt. Photonische Feldripple erzeugen eine zusatzliche Kraft im Atom, die eine
Polarisation bewirkt. Dabei handelt es sich um eine zeitabhangige Kraft, die zu jeder

Zeit auf das Partikel wirkt, welches durch den Dipol geht. Zur Vereinfachung nehmen

wir an, dass es photonische- Ripple nur in einem Dipol mit definierter Phase P gibt.
Ein Dipoldurchgang besitzt die Periodizitat 21 rad fur o¢. Die Bewegungsgleichung

in Anwesenheit von photonischen Ripple ist:

’X +o0
{fl—f+a)§)~c+2y§+aiz—ﬂi3} =E(1) ) 6(¢-9p,—-m27)
! ! i(l)=bcos(na)t+9) m=-o00

(3.4)

N +00

> %e{E”e"”‘”’t} > 5(p—p,—m2x)

e
me n=—N m=—

wobei “ die Ripple- Frequenz ist. Die Elektronenfrequenz @ro = @0 wird fur den de-

finierten Deltawert ¥ = %o getroffen. Das heildt, x(t) ist proportional zu einer Delta-
Funktion und damit ist die Reaktion des Festkorpers auf die aullere Storung lokal.
Wir kdnnen die periodische 6- Distribution mithilfe des Dirichlet- Kerns zur folgenden

Funktionenfolge entwickeln:

+00

Y S(p—p,—-m2r)=+£D,(p-p,)

m=—o0

1 ) (3.5)
o 1 +2Zcosq(go— goo)}

g=1

mit ¢ als Nullphasenwinkel. Fur kleine Nichtlinearitaten hangt die Phase ¢ linear

von der Zeit ab. Es gilt:

¢ = a)O,st (3.6)
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Dies substituiert in die Bewegungsgleichung ergibt:

Froitaiead - pr=— ‘
m,
N N ©
x{ Z E"cos[n%”go]+ Z Z{E"cos[(n%()—q)(o+q(oo} (3.7)
n=—N n=—N g=1

+ E"cos [(n";—"+ q)(p —qgoo}}

mit w, , = w, als der Elektronenfrequenz, d. h. die natirliche Eigenfrequenz des Sys-

tems und @ als Frequenz des Ripple- Lichtfeldes. Von allen Frequenzen, welche auf

der rechten Seite im Feldterm dargestellt sind, wahlen wir diese Frequenzen aus,
welche in der Nahe der durchgestimmten, d. h. exakten Elektronenfrequenz wo lie-
gen. Die Vernachlassigung aller anderen Terme vereinfacht die Bewegungsglei-
chung des Partikels der Periodizitat 2 1 im asymmetrischen Potential zu:

X+2yX+wii+axk’ - px =
27rm

><icos[m%gp+(n%f—q)(o+(n%f+q)(0—(kox)iQ(ﬂo} (3.8)

27zm ZCOSI: nv, +q k x)+u0g00]

mit ¢ = w, ¢+ als zeitlich variierende Frequenz des Lichtfeldes und v, als Frequenz-

verhaltnis. Zur weiteren Untersuchung der zeitlichen Entwicklung des nichtlinearen,

optischen Oberflachenpartikelresponse fur kleine Variationen der Lichtfrequenz oA,

wird ein kleiner Storparameter A eingefuhrt.

"cos| (na,, +AA) g—(kx) + g, | (3.9)

X+27X+@fF+ak’ - pi’ = -
27m, ,

mit v, = 2+=1 entsprechend o, = w,, mit der Nichtlinearitat 0 < a<< 1 und A als Ver-

stimmungsfaktor. Die zeitliche Abhangigkeit erhalt man mit der Naherung Ao A = 1A :
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X+2pX+ afi+a¥’ - X = cos[(na) +2A)1 (kox)+u0(00] (3.10)

2mm, ,

Dies ist die dissipative Bewegungsgleichung. Fir den Fall, dass es signifikante Ripp-

k=1,...N-1,N

le in N Dipolen gibt sind diese in den Phasen Pis lokalisiert. Damit

kann die obige Gleichung verallgemeinert werden zu:

X275+ fF + aX’ - pY = cos[(na) +/1A)¢—(kkx)+uk(pk]

272m
(3.11)
nooonoooooooooonooonoon - = gy cos[ v+ AA) = (kx) +u,, |
und
X+2y5+ @} +a¥ - f7 = 27rm cos [(na) +AA) 1 - (k,x)+ ck(pk]
(3.12)
noonooooooooooooooooooD - = gy cos[ nv, + AA) 1 = (k,x)+c,o, |

mit v, als Frequenzverhaltnis. Dem Elektron wird durch das &ufiere optische Feld

eine Bewegung aufgepragt. Dies zeigt anschaulich, dass das Elektron exakt an der
Resonanzfrequenz und deren kleinen Umgebung zu Schwingungen angeregt werden
kann, was die Antwort des Festkorpers auf ein aul3eres Lichtfeld darstellt. Die Anre-
gung hierfur muss nicht notwendigerweise harmonisch sein, welches aber am effizi-
entesten flr den optischen Response ist. Das System wird von der hohen Unordnung
mittels Einstrahlung von Harmonischen zu einem geordneten System Uberfuhrt. Soll
Licht durch den Kristall gehen oder tiefer eindringen, so muss man weit weg gehen
von der Resonanzfrequenz um Kristalltransparenz zu erzeugen. Bei multichromati-
schen Laserexperimenten generiert durch mehrere Pulsquellen mussen Interferenz-
effekte berucksichtigt werden. Unter Berucksichtigung bichromatischer Fourierkom-
ponenten muss folgende Differentialgleichung gelost werden:



34 3 Nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie in der Zeitdomdne

d;f + @l +ai’ - 3 =2Ecos [mﬁph - l;phx + (pph}cos [nwg, —k,x+ (pgr] (3.13)
00OO0ONOONONONN0ND = £ (x,¢)cos[ n,, — K x + 0, ]
mit
E(x,t) = 2Ecos[n5ph — bk, x+ (pph] (3.14)
wobei gilt:
5ph:(a)p+a)q)/2, wg,:<a)p—a)q)/2 (3.15)

Dies beschreibt eine wandernde Welle mit einer niederfrequenten zeit- und ortsab-

Elx,t
hangigen Amplitude ( ’ ) und hochfrequentem Schwingungsterm

7 —k X+
cos(mvph pi* %”). Die Amplitude dieser propagierenden Welle ist moduliert mit

Ze und ké’r. Fur die weiteren Betrachtungen wird Phasenanpassung k, =k, voraus-

gesetzt. Bei multichromatischen Laserexperimenten wird die Gruppengeschwindig-
keit berucksichtigt, da aufgrund der hochfrequenten Lichtoszillationen nur die lang-

samen, zeitgemittelten Variationen wichtig werden.

3.2 Numerische Losung: Computer-
Physik Details

Fir die hier berichtete numerische Simulation wird der RKF Integrator 4. Ordnung
[PFTV92] mit doppelter Prazession genutzt. Das simulierte System besteht aus ei-
nem nichtzentrosymmetrisch gebundenen 1- Elektronen- System welches mit ein,
zwei und mehr optischen Feldern beliebiger Frequenz beliebiger Kombination be-

leuchtet wird. Die Resonanzfrequenz des Systems fur Silizium Grenzflachen skaliert
in den atomaren Einheiten mit @, =2eV’/=3.0386x10"s" =3.0386( /)" unter Voraus-

setzung der Bindungsenergie des Elektrons im Silizium von 2 eV. Weitere Parameter
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sind rotes HeNe- Laserlicht o, = 2eV/h =2,978678 fs', der nichtlineare Koeffizient

a mit a=af/x, =(3,0386( ﬁ)1)2 /200pm=0,046165( £) " (pm)", wobei ein typischer

Atomabstand der Si - Si - Einfachbindung in Festkorpern 2,5 A betragt und die maxi-
male Elektronenauslenkung mit 2 A abgeschatzt wurde. Die spezifische Ladung des
Elektrons skaliert in der Grofkenordnung 2,9205x10* C / u, wobei das E- Feld in V/m

berlicksichtigt wird. Das Beschleunigungsfeld —eE(¢)/m, skaliert in der GréRenord-

nung 1016pm(ﬁ)72.

3.3 Numerische Ergebnisse und Diskus-
sion:

Aufgrund der Wechselwirkung des Teilchens mit dem externen optischen Feld andert
sich der Anfangsbeitrag des Partikels im Phasenraum mit der Zeit. In diesem Ab-
schnitt wird diese Zeitentwicklung verfolgt und die Anderung des Response- Beitrags
bestimmt. Zu diesem Zweck wird das dynamische Profil nichtzentrosymmetrisch ge-
bundener Elektronen anhand der Differentialgleichungen (3.16) numerisch integriert.
Dazu wird die nichtlineare inhomogene ODE zweiter Ordnung (3.3) umgeschrieben,

in einen Satz von zwei gekoppelten ODEs erster Ordnung, mit einer Genauigkeit von

(’)(/12):

d . .
—X=0
dr
(3.16)
i 5 :—2;/13—(03)?—05)?2 —£E00s7+(9(12)
dT me

wobei r =z, und @, = w,+AA mit ¥(z)=X, gilt. Wie bereits in Kapitel 2 erwahnt

sind die interessierenden Effekte die VerteilungsgroRe im Phasenraum, wenn man
die Parameter der eingestrahlten zeitabhangigen optischen Felder, d. h. die Feld-
amplitude E und die Frequenz wi, variiert. Im Folgenden wird der Fall evaluiert, wo
die externe Frequenz naherungsweise der linearisierten Frequenz des Partikels ent-

spricht und wir fihren einen Verstimmungsparameter AA ein mit:
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@, = w, + AA (3.17)

Im Folgenden wird die Zeitentwicklung der nichtlinearen Amplitude des Elektronen-
responses numerisch approximiert. Dazu werden hier durch reprasentative Beispiele,
die sich daraus ergebenden speziellen Effekte gezeigt, die mit der numerischen In-
tegration gefunden wurden. Die interessante Physik erhalt man fur nichtlineare ver-
stimmte Systeme d. h. A # 0 und a # 0. Die Simulation mittels einer mittleren Ein-
strahlungsfrequenz (bei zwei und mehr Einstrahlungsfrequenzen) wird hierfur durch-

geflhrt. Die Verstimmung ist dann definiert mit 7, = w, + 2o mit Ak = 0, d. h. das

System ist phasenangepasst. Wir betrachten zunachst schwach gedampfte Systeme.
Die Abbildungen (3.1) und (3.2) zeigen die zeitliche Entwicklung fur die gleiche Erre-
geramplitude des optischen Erregerfeldes (E = 41.8) aber unterschiedlicher Ver-
stimmung. Abbildung (3.3) zeigt die zeitliche Entwicklung fur eine kleinere Erreger-

amplitude des optischen Feldes (E = 1.0) und der gleichen Verstimmung. Alle 3 Ab-

bildungen zeigen dass b schnell zu einem Héchstwert ansteigt und sich dann Uber

einen Relaxationswert fur grol3e Zeiten kleinere Oszillationen einstellen.
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Abbildung 3-1 zeigt die zeitliche Entwicklung der Dipolschwingung nichtzentro-
symmetrisch gebundener Elektronen fiir 55 Perioden; A = 0.1, a = 0.046165, y =
0.063, A =-0.1, (wext = 0.99; wo = 1.0), E = 41.803. Der Ausschnitt zeigt die Zeit-

entwicklung tber 16 Perioden.
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Abbildung 3-2 zeigt die Entwicklung mit den gleichen Parametern wie zuvor, aber

mit einen anderen Verstimmungsparameter A = +2.25 (wext = 1.0225; wo=1.0)
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Abbildung 3-3 zeigt die Entwicklung mit den gleichen Parametern wie zuvor in Ab-
bildung 6-1, aber mit einem kleineren optischen Feld E= 1.0; A = 0.1, a = 0.046165,

V= 0.063.
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Ein Vergleich der Abbildungen (3.1) und (3.2) zeigt, dass das System mit einem nied-
rigeren Verstimmungswert langer braucht bis sich ein Gleichgewichtszustand ein-
stellt, bei konstanter optischer Feldamplitude; A = -1.0 und A = +2.0. Exakt an der
Resonanzfrequenz des Systems erhalt man die hoéchste Anregungsamplitude und
somit die hochste Intensitatsemission. Bei der Einstrahlung mehrerer Frequenzen
erhalt man nahezu die gleiche Intensitatsemission wenn eine der Frequenzen die
Fundamentale (Resonanzanregungsfrequenz des Systems) ist. Geht man von der
Resonanzfrequenz weg beobachtet man einen sehr starken Intensitatseinbruch. Die
Verstimmung zwischen den beiden Einstrahlungsfrequenzen beeinflusst die Intensi-
tatsentwicklung unbedeutend, solange die Interferenzfrequenz im resonanten Be-
reich liegt. Aus den Abbildungen (3.1) und (3.3) sowie Abbildung (3.4) lasst sich be-
obachten, dass mit einem konstanten Verstimmungswert beide Gleichgewichtswerte
und die Frequenz der Oszillationen nichtlinear zunehmen, wobei die optische Feld-
amplitude nichtlinear abnimmt. Abbildung (3.4) zeigt die Wechselwirkung von nicht-

zentrosymmetrischer Materie mit bichromatischem Laserpuls

E(t)=Ee ™ +E,e™™ +cc. in der Zeitdomane. Unter Beriicksichtigung der reinen

Feldamplitude von multichromatischen Laserpulsen ist eine nichtlineare Zunahme
der Oszillationsfrequenz (Mitte und oben) in Abhangigkeit vom Nichtlinearitatsgrad zu
beobachten und erzeugt Frequenzkonversion. Dabei handelt es sich ausschliellich
um einen reinen nichtlinearen Effekt, welcher fur a =0 verschwindet. Fir negative
Nichtlinearitaten divergiert die Amplitude. Der Effekt abnehmender Amplituden ruhrt
vom Laserpuls her, welcher das System nur Uber die Pulsdauer und nicht permanent
anregt. Die Pulsdauer wurde dabei mit t = 1 genormt. Aufgrund des zeitlich begrenz-
ten Pulses geben die gezeigten Effekte nur das Kurzzeitverhalten des nichtzentro-
symmetrisch gebundenen Elektrons wieder, wobei hiermit Uber das Langzeitverhal-

ten keine weiteren Aussagen getroffen werden konnen.
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Abbildung 3-4 zeigt die zeitliche Entwicklung der Wechselwirkung von NZS- Materie
mit bichromatischem Laserpuls. Die Nichtlinearitét variiert dabei von a =0 (unten) bis
a = 0.046165 (oben). Abhdngig vom Nichtlinearitdtsgrad zeigt sich Frequenzkonver-
sion. Zu beachten ist, dass aufgrund der zeitlich begrenzten Pulsanregung die ge-
zeigten Effekte nur das Kurzzeitverhalten des Elektrons darstellen und nicht das Ver-

halten fiir lange Zeiten.

3.4 Zeitliche Entwicklung der Elektro-
nen- Trajektorie im Phasenraum

Um die spezielle Periodizitatsabhangigkeit zu zeigen, wird die zeitliche Dynamik des
Grenzflachenpartikels  mit % +2y %+ oy % + Aa%’ = AEcos(@,t+¢,, ) umge-

schrieben in ein weiteres System gekoppelter Differentialgleichungen 1. Ordnung der

Form:

(3.18)

~ <2
d 5= ;C_2;/y_i[ax +(e/me)Ecoer+0(12)
a)O

2
dr @, @,
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mit einer Genauigkeit von O(4’) und den Definitionen r =7, und &, =@, + 1A mit

%(z,) =%, wobei %=(%i)=(%7) der Phasenraum ist. Damit kénnen Bilder ebener

Phasentrajektorien konstruiert werden. Zunachst werden nur kleine optische Felder
zugelassen. Die Forderung kleiner Felder schliel3t chaotisches Verhalten im Phasen-
raum aus und gewahrleistet eine Untersuchung im nicht chaotischen Regime. Wie

zuvor gesehen wurde, existieren fur nichtzentrosymmetrische Materie zwei wesentli-

che Fixpunkte, ein stabiler zentraler Fixpunkt (q,é;):(o,o) am Minimum und ein aul3e-
rer labiler Fixpunkt (q,§)=(—(a)j/a),O)z(—a"l,O)z(—m,O)z(—21.661,0) am lo-

kalen Maximum des Potentials. Dieser auRerste Fixpunkt wird in der Phasentrajekto-
rie nicht mehr erreicht, weil sich dieser in der Umgebung der Singularitat destabili-
siert. Jede nichttriviale Losung der Differentialgleichung (3.18) besitzt periodische
oszillierende Lésungen in Form periodischer Attraktoren. Die Grenzwertattraktoren
kdénnen durch Variation der optischen Parameter erhalten werden. Hierzu wird das
nichtzentrosymmetrisch gebundene Elektron zunachst am zentralen, stabilen Fix-

punkt iz(i,i)zdz(é,q)z(o,o) gestartet und numerisch tber 232 Perioden bzw. fir

die Grenzwertattraktoren Uber 185 Perioden numerisch integriert. Die erhaltenen
nichtanalytischen Losungen sind in den Abbildungen (3-5) bis (3-7) fur einen repra-

sentativen Satz von Parameterwerten der (g, ,, 7, )- Phasenebene dargestellt. Es ist

zunachst ein nichtlineares Hochschrauben aus dem zentralen Fixpunkt heraus zu
beobachten, welches deutlich von Kreis und Spiralbahnen abweicht. Dieser Effekt
wird umso drastischer, je hoher das nichtlineare Potential ist, indem sich das Elektron
befindet, d. h. a bzw. E. Selbst fur zunehmende Nichtlinearitaten a oder hdéhere pho-
tonische Felder erlangt das nichtzentrosymmetrische System fur grof3e Zeiten einen
stabilen Zustand und geht in einen immer starker deformierteren Grenzzyklus uber
(rot).
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Abbildung 3-5 zeigt die Trajektorie nichtzentrosymmetrisch gebundener Elektronen

im Phasenraum, (x, v)- Ebene (oben, rote Kurve) und in der Zeitdoméne, (x, t)- Ebe-

ne (unten, rote Kurve), die der Randbedingung (fc,fc)z(o,o) geniigt; E=46.0;

a=0.046165 linear, dissipativ Y=0.013, wres = 3.0386, wext = 2.7386. Dabei weicht in

Abhéngigkeit des Nichtlinearitdtsparameters a oder der photonischen Felder E die
Phasentrajektorie deutlich von Spiral- und Kreisbahnen ab, bzw. verlduft unsymmet-
risch bezliglich der Zeitachse. Das harmonische Potential zeigt innerhalb davon eine
Phasentrajektorie in Form von Kreis und Spiralbahnen (oben, blaue Kurve) bzw. ver-

hélt sich achsensymmetrisch bezliglich der t- Achse (unten, blaue Kurve).
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Wird das nichtzentrosymmetrisch gebundene Elektron hingegen am auf3eren instabi-
len Fixpunkt i:(—200, 0) gestartet, zeigt sich zu Beginn ein chaotisches System-

verhalten und die Bewegung des Elektrons ist flr die Anfangszeitperiode nicht vor-
hersagbar (innerste Trajektorieradien, rot ). Trotzdem werden selbst gro3e negative
Anfangsamplituden vom zentralen, stabilen Fixpunkt angezogen und konvergieren

wieder in einen stabilen Grenzzyklus um diesen Fixpunkt herum, Abb. (3.6).

300

(dx/dt)
=

-100

-200

=300 —
-200 150N -100 -50 0 50 100
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Abbildung 3-6 zeigt die verhéltnisméalig stabilen Phasentrajektorien in der (x, v)-

und (x, t)- Ebene ausgehend vom linken instabilen Fixpunkt ()E,)?) ~(-200,0) in er-

héhter dissipativer Umgebung; y=0.043, E=6.0, a=0.046165 nichtlinear, wres =

3.0386, wext = 2.9786. Das Systemverhalten zeigt sich anfangs instabil und ein typi-
scher weises chaotisches Bild wird erhalten. Selbst fiir die Wahl grol3er negativer
Anfangsamplituden in den Randbedingungen besitzt das System einen stabilen At-

traktor. Um den zentralen Fixpunkt vollfiihrt das Elektron eine photonengetriebene

Oszillation mit der Frequenz 3, = \/(a)o —7 N, +7 )-
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Abbildung 3-7 zeigt die Bilder der Phasentrajektorien in der (x, v)- und (x, t)- Ebene
nichtzentrosymmetrisch gebundener Materieelektronen im linearen (blau) und nichtli-
nearen Regime (rot), sowie deren heraus préparierte nichtlineare Phasentrajektorie
und deren zeitliche Entwicklung (griin). Es zeigt sich deutlich eine Periodenverdoppe-
lungskaskade, welche ein Charakteristikum nichtlinearer Schwingungen, hier insbe-
sondere der 2- Photonen Resonanz darstellt. Ab dem Degenerationspunkt Dy, der

auf einen Bifurkationspunkt hindeutet, entwickelt sich die 2. Amplitude; E=46.0;

a=0.046165, dissipativ y=0.013, wres = 3.0386, wext = 2.7386.
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3.5 Diskussion und Zusammenfassung:

In diesem Abschnitt wurde das Verhalten beleuchteter Elektronen in nichtzentro-
symmetrischer Materie analysiert. Dabei ist die zeitabhangige harmonische Anre-
gung des Elektrons durch das auldere optische Feld die zu favorisierende aufgeprag-
te Bewegung, welche am effizientesten Ubertragbar ist und den starksten optischen
Response generiert. Zudem geht das System in einen entropiearmeren Zustand Uber
und ist somit leichter zu analysieren. Es wurde die Zeitentwicklung der Amplitude des
Elektronenresponses numerisch berechnet. Die interessante Physik erhalt man fur
nichtlinear aktivierte und verstimmte Systeme, d. h. a # 0 und A # 0. Mit der numeri-
schen Berechnung der Zeitentwicklung des Elektronenpartikels wurde gezeigt, dass
die Amplitude des Elektronenresponses, oder entsprechend das Emissionsvermogen
rasch auf einen Hochstwert ansteigt und dann gegen einen Gleichgewichtswert re-
laxiert, wobei sich fur grol3e Zeiten kleinere Oszillationen einstellen. Der Gleichge-
wichtswert stellt sich dabei binnen weniger Perioden des externen Feldes ein, wenn

die Verstimmung A mit 7, = w, + 1A einen hoheren Wert aufweist und braucht deut-

lich langer fur niedrigere Verstimmungswerte. Dies kann verstanden werden indem
man berUcksichtigt, dass das System kleinen Verstimmungen besser folgen kann
und diese nachhaltiger beeinflussen. Bei multichromatischen Laserexperimenten
wurde die Gruppengeschwindigkeit des Laserpulses berucksichtigt, weil langsame
Amplitudenvariationen bei der Untersuchung mit optischen Frequenzen interessant
werden. Bei Einstrahlung mehrerer Frequenzen erhalt man nahezu die gleiche Inten-
sitatsemission wenn eine der Frequenzen die Fundamentale ist. Die Verstimmung
zwischen den beiden Einstrahlungsfrequenzen beeinflusst die Intensitatsentwicklung
unbedeutend, solange die Uberlagerungsfrequenz im resonanten Bereich liegt. Das
simulierte bichromatische Laserbeispiel zeigte, unter Berlcksichtigung der reinen
Feldamplitude, eine nichtlineare Zunahme der Oszillationsfrequenz in Abhangigkeit
vom Nichtlinearitatsgrad und es wurde Frequenzkonversion beobachtet. Dabei han-
delt es sich ausschliel3lich um einen reinen nichtlinearen Effekt, welcher fir a =0 ver-
schwindet. Fur negative Nichtlinearitaten divergiert die Amplitude. Dabei ruhrt der
Effekt abnehmender Amplituden vom Laserpuls her, welcher das System nur Uber
die Pulsdauer anregt und danach das System ausschwingt. Die Untersuchung der

zeitlichen Entwicklung der Elektronen- Trajektorie in der (g,., 4., )- Phasenebene im
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nichtlinearen Regime zeigte, dass jede nichttriviale Losung der nichtlinearen Differen-
tialgleichung periodisch oszillierende Losungen in Form periodischer Attraktoren be-
sitzt. Fur kleine Photonenfelder erhalt man Phasentrajektorien in Form von Kreis und
Spiralbahnen, wie es kennzeichnend fur einen harmonischen Oszillator ist. Sukzessi-
ve Erhdhung der Photonenfelder bewirkt eine Asymmetrie der Amplitude bezuglich
der Zeitachse. Nichtlineare Phasentrajektorien werden dabei in Abhangigkeit der ex-
ternen Photonenfelder zweifach degeneriert, wobei dies eine Amplitudenaufteilung
bewirkt was auf einen Bifurkationspunkt hindeutet. Oberhalb des instabilen Fixpunkts
bei -200 pm wird die Amplitude instabil und divergiert. Lasst man das, unter dem Ein-
fluss des nichtzentrosymmetrischen Potentials, schwingende Elektron, in einer hin-
reichend kleinen Umgebung am (oder unterhalb) der instabilen Fixpunktauslenkung
los, so rollt es immer in das zentrale Minimum und fuhrt dort um den zentralen Fix-

punkt eine photonengetriebene Oszillation mit der Frequenz  ,,, aus.






Kapitel 4

nichtlinearer Elektronenresponse
NZS- Materie im Fourierraum

4.1 EinfUhrung

In diesem Abschnitt werden nichtzentrosymmetrisch gebundene, exakt resonante
Elektronen wo in multichromatischen photonischen Feldern untersucht. Dazu wird der
allgemeine mathematische Formalismus zur Berechnung der 2- Photonen Resonanz,
basierend auf der Rayleigh- Schrodinger Stérungsrechnung gezeigt und die Ergeb-
nisse diskutiert. Zusatzlich wird der photonenfreie Fall betrachtet. Fur genugend
schwache optische Felder kann die tatsachliche ricktreibende Kraft, die ein Oberfla-
chenelektron fur genugend kleine Oszillationen um den Gleichgewichtszustand er-
fahrt, durch ein harmonisches Potential approximiert werden. Wird die Intensitat des
eingestrahlten optischen Feldes grol3, werden die hdheren Terme der Ruickstellkraft
wichtig und die Bewegung des Elektrons ist nicht langer direkt proportional zum Feld.
In dieser Einschrankung kann das Langzeitverhalten des nichtzentrosymmetrisch
gebundenen Partikels storungstheoretisch approximiert werden. Dazu wird zur weite-

ren Untersuchung ein beliebig kleiner Storparameter A eingefihrt gemat [BRWO03]:

X+2y% + @i+ aX’ T X = —Aek(t)/m, (4.1)

mit A« von elektrischen Multipolen abhangiger nichtlinearer Korrekturkoeffizient als
beliebig kleiner Skalar 0 <A «1 und —leE(t)/me als Treiberterm. Gibt es nur

Quadrupol- und Dipolbeitrage, dann hangt ia von der Quadrupolstarke erster Ord-

nung und von der Dipolstarke zweiter Ordnung ab. Die Nichtlinearitat ¢ kann fur
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atomare Stoérungen d von etwa einer AtomgroRRe aus der nichtlinearen Ruckstellcha-
rakteristik mit m, wl%, = m,az}, d. h. a = 02 /%, bzw. mit m,o;%, =m,pf%,, d. h.
p = o] /%! abgeschatzt werden. Mit 7@, = 2eV’ und Stérungen von X, ~200pm er-

halt man fur die Nichtlinearitat, in nichtzentrosymmetrischen Kristallen, die konstante

" 2 2
Grofe von o =(3.0386722)° 200 pm = 0.046 24 =

Das dynamische Profil des Elektrons x(t) kann durch stérungstheoretische Berech-
nungen bestimmt werden. Dazu wird fur die L6sung von ODE (4.1) eine Reihe suk-

zessiver Naherungen in A angesetzt:

=280+ 228D 4 2350 £ 445® 4 (4.2)

wobei i proportional zum Kleinen Treiberparameter £(r)/m, ist, ” entsprechend

(3)

quadratisch, X 4

kubisch und X7 quartdr vom kleinen Treiberparameter abhangt.

Dabei wird erwartet, dass die Terme, proportional zum jeweiligen Stérungsparameter
A, A%, A ..., A" jede fir sich die Bewegungsgleichung erfiillen. Zweimalige Diffe-

rentiation von (4.2) ergeben die Zeitableitungen der Form:

= 28042250 4 2350 4 (4.3)
= A8+ 22504 2230 4 (4.4)

mit
Xt =iox'? (@) e —iox'?(w,)e "™ —iox (o) e ™ +...+cc. (4.5)

;(q)(t):_afx(q)(a{)e—iwlt_mfx(q)( ) 0)52 (q)( ) ey tcc (4.6)

Substitution von Gleichung (4.3) und (4.4) in die Bewegungsgleichung (4.1) ergibt

folgenden Ausdruck:
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—eAB(0)/m, =(AXV + ZEP + P50+ )42y (50 + 225D + 2050 + )
+a, (A5 + 250+ 5V + )+ a {/12 (R0) #2277 + 4.7)

FA(FO) +250F01 4225507 + 20 (39) + }

Jetzt ist es méglich, die entsprechenden Naherungs- Koeffizienten von 4, 1%, 17,
..., A" zu vergleichen um die dazugehorigen Gleichungen zu erhalten. Fiir jeden

Wert von A ergibt der obige Ansatz eine Lésung, wobei die X" nicht von A abhangig

sind. Damit ist jeder Term mit gleicher Potenz in A eine Losung. Wenn A grof} ist, tra-

gen nur hohe ¥ bei und umgekehrt. Sortieren nach Ordnungen von A fiihrt zu:

(1) A 04250+ g7V = —eE(t)/m, (4.8)

/4 2 B0 50 i = o7V (4.9)
1

(117) A @04 240+ g7 = —20507? (4.10)

(IV) At X9+ 27/)?(4)-1— a)ozfc“) = —a((i(z))2+)€“)i(3)) 4.11)

2
Abhangig von der Struktur des Treiberterms entstehen hohere Harmonische ()?(”))

=(n)

und Subharmonische ¥ . Alle Betrachtungen und Vorhersagen betreffen die 2.

Naherung in 0(/12). Die erste Gleichung (4.8) entspricht dabei dem linearen Lor-

entz- Modell und ist das Standardmodell fur den Brechungsindex. Wie zuvor erwahnt,
besteht das externe Feld aus N- Fourierkomponenten, wobei aufgrund der Linearitat
der Gleichungen sich die Gesamtlésung aus einer Summe von N- Lésungskompo-
nenten zusammensetzt. Die stationare Losung kann durch folgenden Fourieransatz

beschrieben werden:
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[°e]

2 zw,\

= (4.12)
i(l)(t) =% ])(a)) +x()(a) Je +)E(l)(a)3)e’i“’3’ +...+cCoC

~

mit X, = 56;, fur reelle Amplituden. Substitution der beiden Zeitableitungen (4.5)

und (4.6) in (4.7) kann insgesamt angeschrieben werden mit:

e . . .
——(Ele W4 Ee ' + Ee ™ +...+c.c.)

me

( ol 3V (@) e™ — ;3" (w,) e a)zx(l)(a)3)e_i“’3’+...+c.c.) (4.13)
+27/(—ia)1 D(@)e ™ —iw,x ()( w,)e” ™ —iax" ( 3)e_"“’3’+...+c.c.)
+@] ()7:(1) (o)™ +3V (@) e + 3V () e™™ +...+ c.c.)

Vergleich der Fourierkomponenten (a)l,...,a)gg) der |. S. und der r. S. von Gleichung

(4.13), ergibt Ausdriicke fur die jeweilige Fourieramplitude X' )(0)1..;) welche 6sbar

ist mit

(—a) +2iyw, + @] ) “)(ia)l._f)e_"’”“'gt :—i(Ele_i““t+c.c.)+0(23)
(4.14)

—ioy_ 1t

x“)(ia)l_”é) —i{—El”'ge +c.c.]+0(/13)

D(“)l--.é)

mit der komplexen resonanten Frequenzfunktion p(éqf)za)f)—a)i +2i7/03€, wobei w,

im Resonanznenner, aufgrund der Einbeziehung ihrer c. c. Felder, sowohl positiv als
auch negativ sein kann. Fur nichtzentrosymmetrische Materie ergeben sich Elektro-
nenresponses gerader Ordnung. Im Fall von zwei Fourierkomponenten des Photo-
nenfeldes gibt es letztendlich Frequenzresponses gemafll der Summenfrequenz- und
Differenzfrequenzgeneration und einen Gleichanteil. Der SHG Response fur mono-

chromatische photonische Felder kann unter Berlcksichtigung der bestimmten zeitli-

chen Entwicklung des Treiberterms x“)(t)—m“)(a)l_é) durch Transformation in den

Fourierraum geldst werden. Substitution von (4.12) in (4.9) ergibt:
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= X ~ ~ 2
P+ 2pxP + fx? = —a(x“))

L ;TeEle—ia)lt %Eze—iwzt JZ (415)
=—a < < +C.C.

2 2 2 + 2 2 2
a)o _a)l + la)lj/ a)o —ZUz + l(()27

Dazu muss in dieser Gleichung der quadratische Treiberterm (ic“))2 betrachtet wer-

den. Die Losung liefert dann die entsprechenden neuen "exotischen" Frequenzterme.
Im Falle von 2 Fourierkomponenten und deren komplex konjugierten des externen

Photonenfeldes kann man folgende zu berlcksichtigenden quadratischen Kompo-
nenten hinschreiben:

—ia —i 2
(i(l))zm_jz Ee ol . Ee oyt t o
e’ D(w) D(w,)

Ele—i(ull Eze—i(u_yt 2 El* (e_i’ﬂll) Eze—ia)zt
+ * t (4.16)
D(w) D(w,) D(e,) D(w,) ’

2

2 o a2
pe BV ] (B Be)
D(w)  D(w,) D(a)’ D(w,)"

Elementare mathematische Umformungen ergeben folgende Einzelkomponenten mit
Exponentialtermen der Form {em“"’}, {ei"z“’l’}, {e""‘" xe‘[“’z’}, {e”“" xe"""z’}
{e—icqt Xeﬂ‘a)zt} ’ {eﬂ‘cqt Xeﬂ‘a)zt}:

2

( ~(1) )2 m, EIZe—izrolt 2Ele—iaatE2e—imzt Ezze_,ga,zt
X Pl 2 + +—
D (a)l) D(a)l)D(a)z) D (a)z)

e

) X * . % .
E* ( —121011) 2E* ( *lwﬂ) E o' 2 -2t
e e ,€ Eje

Dz(a)l)* D(a)l)*D(wz) Dz(wz)
Elze_ﬂﬂv N 2Ele—iwllE;(efi(uzl )* . E;Z (e—ZZzuzt )* (417)
D* (@) D(w,)D(w,)’ D*(w,)"

%2

E1 (e—izfult)* 2E1* (e—iwlt )* Ez* (e—iwzt)* E2*2 (e—iZwZI )*
D@y | D@Dy D ay)
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Zusammenfassung und Vereinfachung liefern Exponentialterme der Form {em“"’}

{emwzt} {ei(awoz)} {ei(aa—wz)}

(2 )z m_22 _ (Efze"z“” .\ 2E E,e ) s Ejze*"z’”z’ s E;‘;e“z“*’ . 2E'E, e )
e D (w) D(w)D(w,) D(w,) D(-») D(-a)D(w,)
.\ Ele .\ Ele  QE Ele )
D*(w) D*(w) D(w)D(-w,)
N E et N E e N 2E Elet e N E;ze”z‘”th
D*(-w,) D(-®) D(-®)D(-w,) D'(-w,)

(4.18)

Sortieren der einzelnen Fourierkomponenten und Klassifizierung der einzelnen Ter-
me fuhrt neben den neuen Responses, bei der doppelten Frequenz £2w1, +2w2 auch
noch zu Summen- und Differenzenfrequenzen *(w1+wz2), *(w1—w2) und einem
Gleichanteil DC. Die Fourier Amplitude x(@ setzt sich also aus der Summe all dieser

Komponenten zusammen.

. «2 . . %2 . _;
" ) mez [Elze 2yt El e+12(o]t E22€ 2t E2 e+12(o2t 2E1E2€ (o +o, )t
(V) === + +

e’ D*(®,) DZ(—a)l)+D2(a)2) D*(~w,)  D(w)D(w,)

. 2E!Ejet e .\ 2EE,e" ) . 2E,Ee )
D(_wl)D(_a)z) D(_a)l)D(a)z) D(wl)D(_a)z)

2 _—i2ayt *2 +i2aqt 2 _—i2wyt 2 +i2m5t
Ele +Ele +E2e JrE2e

(4.19)

Dz(wl) Dz(_a)l) Dz(a)z) Dz(_wz)

Damit konnen die neuen Treiberterme mit einer Genauigkeit bis zu kleinen GroRen
zweiter Ordnung 0(/12) in Abhangigkeit der generierten Frequenzen angegeben

werden:

Doppelte Frequenz (SHG) +(20), *(2w,):

()2 - =i E12e—i2¢ult E1*2€+i2wlt /13
(x ) (2) mj(D2(a)l) " Dz(_wl) +O( ) (4.20)
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2 2 —i2amt %2 4i2ant
~(1) 2 ) _ e Eze +E2 e
(5) (s2) mi(mwz) D'(-a) @20

Summenfrequenzerzeugung (SFG) (@ +®,): :

2 —i(ay+, )t * v ti( @y +ay )t
(F) (#( + m)] =e_2(2E1Eze s 2hbe ] (4.22)
m;\ D(w)D(w,)  D(-o)D(-w,)
Differenzfrequenzerzeugung (DFG) +(qg —a,): :
(56(1))2 {+(a) Cw )} _ e2 2E1E;e—i(wl—cu2)t . 2E1*E2e+i(w|—wz)t 4 23
A= Dle)Da,) | D—a)D(@,) (4.23)
Gleichanteil (DC):
2 2 -2yt 2 —i2ant 2 t1i2eyt #2 4idant
P(O)m_;z(Elze +Ezf +Elze +E22e (4.24)
e D(w) D(w) D (-®) D (-w)
2 2 _—i2ayt 2 _—i2amnt
W) (poy =L bl BT
(3) {PO)] mj[zf(a)l) Di(ay T (4.25)

Zur Bestimmung des Summenresponse in 0(/12) mit den Frequenzen {i(a)1 +a)2)}

erhalt man durch Berlcksichtigung der entsprechenden Frequenz- Treiberterme.

A iP4 2y 4 plx?

2
e

ae® 2EE e—i(wﬁwz)f (4.26)
- +c.c.+C’7(/13)

m, D(@)D(®,)

Dabei entspricht der fiir die positive Frequenzkomponente @=+(q +a)l) zu be-

& 2EEe ")

rlicksichtigende Treiberfeldterm (x“))zz " D(a)D(®))
m, , @,

, der komplex konjugierte
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> & 2E B

den negativen Fourierkomponenten &), =—(cq +a§) )
mj D(-w)D(-w,)

Term (i“’*)

Die stationare Losung fur die Summenfrequenzerzeugung und deren zeitlichen Ablei-

tungen fur c. c. Felder sind von der Form

i(z)(t) = x® (o + wz)eﬂ(wwl)t,

2752 (1) = +2yi(@, + @) x® (@ + @, )e "), (4.27)

) =~ + @) x (e +@)e "
Substitution von (4.27) in (4.26) ergibt fur komplex konjugierte optische Felder:

@y +(UZ )t

2 .
* ok i@+ )t )
- (i) S =—(o, + wz)Zx(Z)(wl + ®, )* eH(

m, D(_a)1)D(_a)2)
+27i(w, + 0,)x (@, + @,) ") (4.28)
+ 2 x? (@, + w,) e )

Elementare mathematische Umformungen liefern einen Ausdruck, welcher fur alle

Zeiten t erfullt sein muss.

+i( @ +o, )t

2 :
2E*E* +l(a)l+a)2)t .
~a (LJ 172€ =x?(w +w) e

m, D(_wl)D(_a)z)
* 4-29
X {—(a)1 +@,)" =2iy(w + )+ xP (o, + a)z)} (@:29)

— )(‘.(2)(60l n a)z)*e+i(w1+wz)t XD(COI + o, )*
Dies ist nur der Fall, wenn der Klammerausdruck in (4.29), welcher der komplexen

Frequenzfunktion fur Summenfrequenzerzeugung (SFG) entspricht, sich aufhebt.

Damit ergibt sich die Fourieramplitude fur SFG zu:
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2 .o
(0 +w,) =-a (ij 2B, E, (4.30)
D(a)1 + (02) D(_a)1)D(_(02)

fur identische Frequenzen o, = w, kann sofort auf die negative Fourierkomponente

der zweiten Harmonischen geschlossen werden.

Q) = _2055‘3/’"@)2 E'E, _ —205(‘3/*”%)2 El*z*
D(2w,) D(_a)l)D(_a)l) D(2Ct)1) Dz(wl)

(4.31)

Analog zur mathematischen Modellierung von SFG erhalt man die Ausdrucke fur die

Fourieramplitude fir DFG x*(w, —w,)" flr den negativen Differenzfrequenzbereich

—(o, — w,) zu:

2a(e/m,) E,E|
D(@y) D(@,)D(w,~@,)

3 (- m) = (4.32)

Werden wiederum identische Frequenzen betrachtet so ergibt sich daraus der

Gleichanteil c. c. zu:

~2a(e/m,)’ E[E, ~ 2a(e/m,)’ E,E,
D(0) D() D(@)  D(0) D(e,) D(,)

x?(0) =x2(0)= (4.33)

Insgesamt erhalt man hiermit zwei Satze von "exotischen" Ausdricken zur Beschrei-
bung der Wechselwirkung von bichromatischem Licht mit zentrosymmetrischer Mate-
rie, welche Singularitaten bzw. in dissipativer Umgebung behobene Singularitaten bei
den Frequenzen +2w1, 2wz, +(w1+w2), £(w1—w2) generieren. Fur die negativen Fre-

quenzkomponenten IaRt sich folgender Satz von Gleichungen anschreiben
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a(em ) (E) |

xPQ2w) =— .

D Qw)D (@)
) £ _a(e/me)z Ej 3
¥ 2w = D' Q2w,)D (+a,) ()

“2a(e/m,) ESE,
D(@,) D(@,)' D(w, + ®,)

XN +w,) =

+0(/13)

* _ —20!(e/me)2 EZEI*
D(a)1)*D(a)2)D(a)1 - (02)

. +C’7(/13)

—206(6/”18)2 El*El _ 2a(e/me)2 E;Ez +0(ﬁ3)

x?(0)" = ; ; - :
D(0) D(w,) D(w,) D(0) D(@,) D(w,)

(4.34)

bzw. ihrer c. c. komplex konjugierten photonischen Felder flur den positiven Fre-

quenzbereich:

@2, = —a(e/m,) B/ +0(/13)
DQ2a)D(+)

¥ Qw,) = —a(e/m,) E; +0(/13)
DQ2w,)D(+o,)

“2a(e/m,) E,E,
D(a)l)D(+a)2)D(a)1 + 0)2)

+0(ﬂ,3)

XN+ w,) =

—2a (e/me )2 EIE;

D0 N —
) = o D) D (0 - )

+0(/13)

“2a(e/m,) EE  2a(e/m,) E,E, o(x)
D(O)D(a)l)D(_a)l) D(O)D(a)z)D(_a)z)

x@(0) =

(4.35)
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Die Fourieramplitude Amplitude x'? setzt sich wiederum aus der Summe all dieser

Komponenten zusammen.

4.2 Asymptotischer Aufbau des Elektro-
nenresponse

Bei vollstandigem Fehlen externer optischer Felder liegt eine regellose freie thermi-

sche Bewegung des Elektronenpartikels vor. Exakt resonante Partikel @o = Bres gjng
entropiearm und deren Verhalten ist zeitlich vorhersagbar. Diese bestimmen das
Langzeitverhalten der Materieelektronen. Zur weiteren Untersuchung des Langzeit-
verhaltens wird ein beliebig kleiner, positiver Storparameter A eingefuhrt. Die statio-
nare Amplitude der Oberflachenelektronen in zweiter Naherung, d. h. mit einer Ge-

nauigkeit bis zu kleinen GréRen der Ordnung A3 wird bestimmt mit:

2~

(4.36)

o7 +w X+ Aax’ =0

Mit (1.18) bis (1.27) im Kapitel 1 Methoden konnen die Funktionen Z,,zZ,,Z,,...Z,, und

die GroRen a,,a,,0,,...,a, mit folgenden Gleichungssystem bestimmt werden.

d*z N )
o —+ Wz, =0, (4.37)
d*z N N N d*z )
o6, ——+ W}z, = azl - Bz —a, ; (4.38)
d?z - - d*z d*z )
a, ; + a)(fz3 =-2azz,—a, y 21 —-a, y 5 (4.39)
w v

aus (4.37) findet man mithilfe der Modifikation fur hohe Harmonische

bcosy = bcos(nat +¢) mit n als Integer
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Z, = +all;cos(c7)t+go) (4.40)

und a, =1 insgesamt:

Z(y)=bcosy mit y=nadt+e (4.41)

Damit erhalt man aus (4.38) den Ausdruck:

d’z - ~ ~ -
a, d—; + @y Z, = ab’ cos’ y +a,b@’ cos(at + @) (4.42)

wobei keine Additionstheoreme maglich ist und sich cosy aufhebt fir a, = 0. Damit
gibt es keinen Elektronen- Skew in der linearen Naherung nichtzentrosymmetrischer
Materie. Bemerkenswert ist in diesem Zusammenhang, dass fur zentrosymmetrische
Medien bereits in erster Naherung kleiner GrofRen mit

2~
d’z,
2

+ %, = *ab® cos’ y +a,b cosy = —(53/4) cos 3y + (a215 + (3/4)1;3)0051/ ein Skew

o

mit o, = ¥(3/4)b” nachgewiesen werden kann. Wir setzen a, = 0 und erhalten:

2~
d Zz+ 2 a2
>+ )z, = az,

dy (4.43)

=ab’ cos’

Aus der asymptotischen Naherung stationarer Losungen erhalten wir Uber die Bezie-
hungen d°%/dy* =—ybcosy und oz /dy =—ybsing mit der Phasenanderung
W= und y=o die lineare Ldsung Z, =5cosy/ fur a, =1. Dies entspricht einer
allgemeinen Lésung mit den Randbedingungen xo = bo und x(0)=0, d. h zur Zeit t =

0 liegt nur die maximale Auslenkung b vor. Damit diese Losung, die anharmonische
Bewegungsgleichung (4.1) in dissipativer Umgebung streng erflllt, muss diese um-

geschrieben werden in die Form:
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2
w, =

2
XX+ Ll - w—g) X+2yX + %+ aX’ ¥ B = —eE(t)/m, (4.44)
w w

wobei die Identitat (@; /@ )X+ (1- @; /@’ )= benutzt wurde. Mithilfe der Er-

gebnisse der asymptotischen Methode kdnnen wir die Frequenzabweichung vom

linearen Verhalten bestimmen. In zweiter Naherung kleiner GroRRen erhalten wir:

2 2
P a P 2 ~ ~ ~
—x+(l——gjx+2}/x+a)§x+ax2 ¥ Bx

@ (4.45)

= —eE(t)/m, + ab® cos’ y +a,bd” cosy

Die Berlcksichtigung freier Partikel in der sukzessiven Naherung x = W+ 5% und

w:a)OHU(l) liefert Gber —(l—a)oz/a)z)fc'=[+2a)ow(l)+(w(1))2}l;cos(a)t+(p) und mit

der trigonometrischen ldentitat c052§:1/2(1+cos2§) fir die 2. Naherung kleiner
Grolden den zu integrierenden Ausdruck:

. . h2 h2 27 ~
O 425 4 25 = —a% — a%cos 20t + [Za)ow(l) + (w(l)) }b cos(wt + ) (4.46)

Die inhomogene, lineare Gleichung wird fur freie Partikel unter der Bedingung fur das
Fehlen eines Resonanzgliedes auf der rechten Seite integriert. Damit konnen wir

1)

@'’ Null setzen und die Integration liefert mit X=%=0 fir das konstante Glied

Clw; = -ab’/2w; . Wenn die Lésung erster Ordnung ein sinnvoller Startpunkt ist,

dann fUhrt unsere allgemeine Argumentation von vornherein in den allgemeinen An-
satz x,(¢) = b, cosamt + b, sinawt fir b,=0 und b =b zu setzen. Mit der obigen
Argumentation wird der durch die Integration entstehende sin- Term komplex und

bericksichtigt die Dampfung bzw. Absorption Z;Z =0 und der cos- Term ist real und

beschreibt die Amplitude. Mit diesen Annahmen erhalten wir als Losung zweiter Na-
herung kleiner GroRen:
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3 ab’ ab’ .
7@ = _ ST T T 57 C0s 20t fiir o * o, (4.47)
@, W — 20,

_(2) ab® ab’
=" + .
a)o 0)0

cos2mt fiir o= o, (4.48)

Die Beriucksichtigung der nachsthéheren Ordnung liefert mit der Lésung zweiter Na-
herung kleiner GréRen die Frequenzkorrektur zur natlrlichen Frequenz des Systems.

(2)

Mit der sukzessiven Naherung =" +3® +#® und @=a@,+@" finden wir fir

die dritte Naherung kleiner GrofRen % die analytische Ldsung fur nichtresonante

Erregerfrequenzen

2773 273
§(3) +27f(3) +a)§)~c(3) = @ ZZ Ccos a)z—%lcos wt
@, 8w -2, 2
1 &%
cos 3wt

_58(02—2@(?
+ b cos’ ot + 2w, b cos a)t}
(4.49)
72 272 272
B PONCTE s s
4 w, 8w —2w,

73 2713
+ bﬂ— f{b > cos 3wt
4 8w -2w,

:|[; cos wt

und fUr resonante Erregerfrequenzen:
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- -
Z6) 27/55(3) n a)gfc(3) ={2a| - ab2 bcos wt + ab2 (l(cos Wt + oS 3a)t)j
2w, 6w, \ 2

+b° cos’ ot + 2w, b cos a)t}

4.50
(2) 3[;2ﬂ 0!252 0!2[;2 ~ ( )
=| 20,0 + +———— |bcoswrt
4 @ 6w,
73 273
+ b,b’_ab2 cos 3wt
4 6w,

Die Korrektur zur Fundamentalen erhalten wir aus den Koeffizienten des Resonanz-
terms welcher das nichtlineare Verhalten an der Oberflache - Bulk - Schnittstelle wie-
dergibt.

(2)(5): _3ﬁ+a2(3a)§—80)§) 7

ur o+ o 4.51
8w, l6w,w’ —4w; 4 ’ *351)

Daraus lasst sich leicht erkennen, dass zentrosymmetrische und nichtzentrosymmet-
rische Materie einen negativen Skew aufweisen. Betrachtet man nun positiv dotierte
Bulkfestkorper (-m, - m,), so genugt diese der modifizierten Differentialgleichung
zweiter Ordnung §+2‘7/‘f+a)§)~c+ﬂ(3~o~c)fc:eﬁ(t)/me_ Dabei wurde beriicksichtigt,
dass der Bulk mit Schnittstelle nicht invariant ist unter der Transformation

(. B) > (a,—B) . Somit ergibt sich dieselbe Lésungsstruktur wie fiir den undotierten

Bulk, wobei nur noch die Inversion des NichtIinearitétsparameters(,B—>—,B) bzw. der
Frequenz berlcksichtigt werden muss. Damit erhalt man zwei konkurrierende Skews

des elektronischen Response @ “/ (5) =, + wfﬂ) (5) beziiglich O(4) mit

. 38 o (3¢ —8a)] _
w“ﬂ(b):a}0+/1 +8a€0+16(a)§ajj—4a)§) b2+(’)(/12) fiir w#w@, (4.52)
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FUr nichtzentrosymmetrische Medien ist die amplitudenabhangige Frequenzkorrektur

dem Quadrat der Schwingungsamplitude proportional und £=0. Analog erhalt man
in (’)(/1) fur zentrosymmetrische Medien (Bulk) mit o = 0 eine Frequenzkorrektur

positiver Skewness, bzw. fur dotiertes Volumenmaterial negative Skewness, welche

jeweils dem Quadrat der Schwingungsamplitude proportional sind.

4.3 Singularitaten NZS Materie

In diesem Abschnitt werden die moglichen nichtlinearen Resonanzfalle NZS- Materie
betrachtet. Nach Voraussetzung liegen die 1- bzw. 2- Photonenresonanz, d. h. all-

gemein die hdheren Harmonischen und Subharmonischen hinreichend nahe bei der

natirlichen Resonanzfrequenz. Im Limes st a)gzlizg(p/q)wo+8z(p/q)a%,

@, z(p/q) @ . Nach Setzen der Variablentransformation

-&"b =-a) (b) = (3] -8} )b’ 160} 4 und =’ =) (b)=3p/8),, las-

a

sen sich allgemeingultige Ausdricke fur die nichtlinearen Koeffizienten zentro- und
nichtzentrosymmetrischer Materie Uber deren Schnittstelle, in der Naherung kleiner

Grolien bis 2. Ordnung formulieren gemal:
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3 @’ (3(p/q)’ @ -3)
8pay - 4(4c? (plg)’ @i ~(p/q) of)

V{n 6N|(pa,qa) =2n /\(pﬁ,qﬂ) :2n+1}

allgemein

R0
P(p)a #4(p)a

3 —8(02)

Fundamentale \Y = =]
T8y 16a) — 4y ] oo
a)é.ia)o

& % = { (4.53)

( (l/q) o} —8w )
4(42 (1/q) @ - (1) @)

V{n 6N|(pa,qa) =2n /\(pﬁ,qﬂ) :2n+1}

P
HHG, g >

W70y

P(p)a 4(p)a

o’ (3p’w; — 8!
SubHG, p — F b + (2p3 3 582
Spw, 4(4(0 p'@,—p a)o)

(340

V{n eN|(pa,qa) :2n/\(pﬁ,qﬂ) :2n+1}

P(p)a *9(p)a

mit den Skewnesskoeffizienten der Anharmonizitat, ae ¥, welche mit (4 —) undotier-
ten und mit (,6’ +) positiv dotierten Festkorperbulk berticksichtigt. Dabei ist zu beach-

ten, dass fiir die Anharmonizitdtspaare im nichtlinearen Regime, (@, ) #0, nicht-

zentrosymmetrische Materie an Singularitatsstellen gerader Ordnung und undotierte
bzw. negativ dotierte zentrosymmetrische Materie an Singularitatsstellen ungerader
Ordnung jeweils mit negativer Skewness skaliert. Fur positiv dotierte zentrosymmet-
rische Materialien sowie deren Schnittstelle Oberflache / Bulk ist zu berlcksichtigen,
dass die Nichtlinearitat ein vollstandiges Vorzeichen durchlauft und sich demzufolge
eine Skewnessumkehr ergibt. Damit lasst sich die exakte Losungsstruktur fur die
nichtlineare Amplitude, Suszeptibilitat bzw. Brechungsindex, sowie der nichtlinearen

Polarisation in den jeweiligen Naherungen finden. Dabei ist zu bertcksichtigen, dass
& mit einer Genauigkeit von 0(1//12) in die Berechnungen mit eingeht. Somit kann

man flur die jeweilige Materiegeometrie, in der Naherung kleiner Gréf3en bis 2. Ord-
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nung, gultig fur Frequenzintervalle 0(1//12), den exakten Verlauf des nichtlinearen

optischen Response fur beliebig hohe Harmonische und Subharmonische vorhersa-

gen. Die betrachtete 1- Photonen und 2- Photonen Resonanz nichtzentrosymmetri-

scher- Materie im Fourierraum lasst sich fir =0 mit der nichtlinearen Skelettkurve

w“(Z;) =, +ae;‘q52 exakt angeben, wobei sich die nichtlinearen Responsekoeffizien-

ten ergeben zu:

o’ (30)5 —8(082)

2 3 5
low.wy; — 4w,

1- Photonen Resonanz p=¢=1 fir o+ o,

2- Photonen Resonanz
&’ = 10> (4.54)

" 11. SubHG, p =1,¢4=2 - fiir o = o,
RION
5a°
SHG, g=1, p=2 -— fiir o=
P 96w, ’

Bemerkenswert ist hierbei, dass fur die hohen Harmonischen die Skewness immer
mehr zunimmt, ganz im Gegensatz zu den Subharmonischen deren Skewness- Be-
trag immer weiter abnimmt. Diese Modellbildung stellt eine enorme Verbesserung
des bisherigen nichtlinearen Modells dar (siehe z. B. [BRWO03, Kapitel 1]), in der die
Nichtlinearitat nicht nur approximiert wurde, sondern in ihrem innersten Wesen exakt

mathematisch berucksichtigt wurde. Dabei wird die Transformation der nichtlinearen

Resonanzfunktion D(cq()—)ﬂ” (@) vorgeschlagen, wobei zusatzlich bericksich-

tigt werden muss, dass ze;‘q :a’lae;‘q bzw. w(z)(g) :a_lwff)(l;) wird. Dies ergibt sich,

o

wenn die exakt auftretenden Singularitaten in den storungstheoretischen Berechnun-
gen berlcksichtigt werden. Fur die nichtlineare Amplitude lasst sich damit folgender

modifizierter Satz von Gleichungen flr nichtzentrosymmetrische Materie angeben.
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2 (R2w) = —(¢/m.) Er +c.c.+0(/13)
a DRw) P (+w,)
2 (R2w,) = —(¢/m.) £, +C.C# 0(/13)
i D*(w,) P (+w,)
(2) " _2(e/me)2 E\E, 3
xaﬂ (i(a)l + a)2)) - pa(wl)pa(_i_a)z)ﬁa (a)l —+ (()2) e +0<l ) (455)
) ' _ _2(e/me)2 EE, 3
” (i(a)l 2)) = D" @) D (-t D" (wl —602) +c.c.+0(/1 )
(2)( )’ _ —Z(e/me)z EIEI* _ 2(e/me)2 EzE; +0.C +0</13)
w T DN 0D (@)D () DO DN @)D ()

mit der exakten komplexen, nichtlinearen Resonanzfunktion:

linear w; — @, +2iyo,
=0 fir =0
(D“(a)k))= w; — @y - zz;’qb~2 +2iym, (4.56)
nichtlinear fir a#0
o — - w”) (5) +2iym,

Bemerkenswert bei diesen Gleichungen ist, dass die Nichtlinearitat in die Frequenz-
funktion im Nenner eingeht und nicht, wie in der aktuellen Literatur (siehe z. B.
[BRWO3, Kapitel 1]), lediglich als Proportionalitatsfaktor, der die Amplitude nur lor-

entzformig beeinflusst. Zusatzlich muss fir den Nichtlinearitatsparameter mit
(a,,é’)—)(‘a

nicht invariant ist unter der Transformation («, /) — (a,—f) . Dies impliziert die Tat-

,—,6’) bertcksichtigt werden, dass nichtzentrosymmetrische Materie

sache, dass die Orientierung des nichtlinearen Skewness- Effekts aufgrund der
quadratischen Amplitudenabhangigkeit fur nichtzentrosymmetrische Materie rein fre-
quenzabhangig ist. Zur weiteren Erforschung nichtzentrosymmetrischer Materie wird

die mathematische Struktur in der zugrundeliegenden Modellbildung mit den Glei-



68 4 nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie im Fourierraum

chungen (4.53) bis (4.56) betrachtet und deren berechnete Konfiguration in den Ab-
bildungen (4-1) bis (4-10) dargestellt, wobei eine vertiefte Untersuchung zentrosym-
metrischer Materie gefuhrt wird, in Punkten, wo sich diese Materiearten charakteris-

tisch unterscheiden. Das nichtzentrosymmetrische System, welches dabei zunachst

zwei unabhangigen photonischen Feldern, mit den Fourierkomponenten @, und @,

ausgesetzt war, wird im Folgenden flr monochromatische Fourierkomponenten be-
trachtet. Zur Einordnung dieser Losungen wird das nichtzentrosymmetrische und
zentrosymmetrische System zusatzlich mittels computerphysikalischen Methoden
numerisch modelliert. Die Abbildungen (4-1(a), (b)) zeigen die charakteristischen Ei-
genschaften, Variationen der storungstheoretisch ermittelten komplexen nichtlinearen
Amplitude parallel und antiparallel zur Nichtlinearitat a, (a > 0 bzw. a < 0) in Abhan-
gigkeit ihrer photonischen Fourierkomponenten. Es werden zunachst nur kleine opti-
sche Felder zugelassen um chaotisches Systemverhalten im Fourierraum auszu-
schliel3en, sodass eine Untersuchung des Systems im nicht chaotischen Regime si-

chergestellt werden kann. Flr das so konfigurierte System erhalt man zunachst fir

monochromatische Photonenfelder «* (@, +, = 2w,) , neben der 1- Photonen Re-

sonanz an der Systemfrequenz eine weitere charakteristische Resonanz an der hal-
ben natlrlichen Systemfrequenz, welche durch zwei resonante Photonen hervorgeru-
fen werden (schwarzer Kurvenverlauf, gestrichelt). Die 1- Photonen Resonanz zeich-
net sich durch eine Nullstelle, d. h. einen unendlich schmalen Amplitudeneinbruch
zwischen den beiden Emissionskanalen aus. Zudem zeigt sich an der Fundamenta-
len eine rotverschobene Flankenabsenkung. Dies zeigt anschaulich, dass der nichtli-
neare Elektronenresponse ein schmales transparentes Frequenzfenster besitzt und
letztendlich niederfrequentere Strahlung emittiert. Dieses durch Phasenfokussierung
erzeugte transparente Fenster ist eine charakteristische Signatur fur bosonische Sys-

teme. In der zugrundegelegten Modellbildung, entspricht das dem, 1s - 2s- Uber-

gang.
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Abbildung 4-1: Charakteristischer Verlauf der parallelen, a > 0 (oben), bzw. antipa-
rallelen (a < 0) (unten) komplexen nichtlinearen Amplitude (blau) und deren nichtline-
arer Betrag (orange). Der qualitative Verlauf ist oben zuséatzlich mit eingezeichnet
(rote Kurve). Fiir 1- Photonen Resonanz, vor Reziprozierung der Fourierkoeffizienten
erhéalt man neben einem Transparenzfenster eine blau- und rotverschobene Flan-
kendeformation. Dabei (ibertrégt der hbherfrequente Emissionskanal die Information
schwécher. Dies deutet auf eine asymmetrische Amplitudenentwicklung hin, in der
die Amplitudeninformation zu niederfrequenten Bereichen verschoben wird (negativer

Skew). Die blaue Kurve (gestrichelt) zeigt jeweils das U(bliche Resonanzverhalten,
welche sich auszeichnet fiir reziproke Fourierkoeffizienten; y=0.13494, |a|=0.046165,

wo=3.0386 , E=1.0.
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Zur Veranschaulichung der gebildeten Strukturen werden diese zusatzlich in der 2
dimensionalen Fourierebene und im Raum dargestellt. Die zugrundeliegenden Be-
rechnungen wurden dazu in hoherer dissipativer Umgebung (y = 0.23) durchgefuhrt,
um die markanten Effekte besser zeigen zu kdnnen. Beachtenswert ist die zusatzliche
2- Photonen Resonanz bei w = wo/2 auf der rotverschobenen Seite des Spektrums,
welche zunehmend ausbleicht bzw. die blauverschobene 2- Photonen Resonanz flr
optische c. c.- Felder, die sich zunehmend farbt und das jeweils verstarkt fur hohe
Ordnungen. Die nachfolgenden Abbildungen zeigen dies zusatzlich in Perspektivi-

scher Darstellung.
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Abbildung 4-2: Intensitéatsdichteverteilung der behobenen Singularitatsstellen als

Kontur- Plot fiir die 1- Photonen und 2- Photonen Resonanz; Der zugrundeliegende

qualitative Verlauf der komplexen Amplitude mit Nullstelle (oben) und deren Betrag

mit Transparenzfenster (unten) sind zusétzlich jeweils mit ihren c. c.- Feldern abge-

bildet. Die punktsymmetrische Amplitudenumkehr fiir die c. c. Felder sind (jeweils

links) dargestellt. Es zeigt sich ein fiir 1- Photonen Resonanz ein verstérkter, rotver-

schobener, bleichender Ubertragungskanal bzw. respektive fiir c. c. Felder blauver-

schobener, férbender Kanal; hochdissipativ y=0.23494, wo = 3.0386, E=

a=0.046165.

1,
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Abbildung 4-3: Perspektivische Darstellung des nichtlinearen Betrags der spatialen
komplexen Amplitude zusétzlich mit c. c.- Feldern (oben) und deren Separation (Mitte
und unten) als Funktion der photonischen Erregerfrequenzen. Die Aufteilung der
Fundamentalen 1- Photonen Transparenzfenster in die verkleinerten blauverschobe-
nen bzw. die starker ausgepréagten rotverschobenen Flanken (fiir c. c. umgekehrt)
sind deutlich erkennbar. Die 2- Photonen Resonanz zeigt diese Besonderheit nicht.

Mit zunehmender Ordnung féarbt sich die 2- Photonen Resonanz, bzw. bleicht aus fiir

optische c. c.- Felder; y=0.23494, a = 0.046165, wo=3.0386, E=1.
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Bemerkenswert ist, dass sich im Falle der Anwesenheit von 2- Photonen- Resonanz
eine verkleinerte blauverschobene Flanke zeigt (fur c. c.- Felder rotverschoben). Die-
ser Effekt verstarkt sich weiter, wenn die 2- Photonen Resonanz unterdrickt wird,

durch Erhéhung des Gleichanteils gemaR D(w,) D(w,) D (o, + o, ) — D*(w,) D(0)
bzw. D(a)p)D(a)p)D(2a}p) = D(a)p)D(a)p)D(O)* und noch ausgepragter durch deren
vollstandige Eliminierung gemaR D(w,) D(w,) D(w, +a)p)*—>D(a)p)*D(a)p)* bzw.

D(a)p)D(a)p)D(Za)p) — Dz(a)p). Nach Reziprozierung der Summenfrequenz zeigt

sich Frequenzkonversion, wobei die 2- Photonen Resonanz an der halben System-
frequenz verschwindet. Bemerkenswert ist in diesem Fall, dass die rotverschobene
Flankendeformation und somit die niederfrequente Informationsverschiebung voll-
standig behoben wird und ein Transparenzfenster zeigt, wie in Abbildung (4-4) er-

sichtlich ist.

0.004
0.003
0.002
0.001
0.000

Abbildung 4-4: zeigt die spezielle Behebung der charakteristischen rotverschobenen
Flankendeformation an der komplexen 1- Photonen Resonanzstelle mit Transparenz-
fenster nach Reziprozierung der Fourierkoeffizienten der Summenfrequenz. Die 2-
Photonen Resonanz wurde aus Darstellungsgriinden ausgeblendet, weil deren kom-

plexe Amplitude nach Reziprozierung im Vergleich zur Fundamentalen zu schwach

ausgeprégt ist; y=0.23494, a = 0.046165, wo=3.0386, E=1.0.
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Zu beachten sind die gleichmallig ausgepragten Flanken der Fundamentalen, sowie
der 2. Harmonischen. Sowohl die blauverschobene als auch die rotverschobene
Flanke weisen dieselbe Auspragung auf. Damit stehen nun zwei gleichwertige Emis-
sionskanale zur Verfligung. Durch die Behebung der doppelten Singularitat ver-
schwindet das Transparenzfenster. Die sich ergebenden Kurven verlaufen an diesen
Stellen nun stetig und weisen gewohnliches Resonanzverhalten auf. Ein weiteres
Ziel dieser Arbeit ist es, das exakte (nicht angenahert, wie bei [BRWO03, Kapitel 1])
nichtlineare Verhalten des beleuchteten Grenzflachenelektrons an der Resonanzstel-
le und deren Umgebung im Fourierraum zu verstehen. Aufgrund der nichtlinearen
Wechselwirkung des Teilchens mit hinreichend starken externen optischen Feldern
andert sich der Resonanzbeitrag des Partikels im Fourierraum, in Abhangigkeit zur
Frequenz. Im Folgenden wird diese Frequenzentwicklung verfolgt und die Anderung
des Response- Beitrags bestimmt. Zu diesem Zweck werden hier, durch ein repra-
sentatives Beispiel, die sich daraus ergebenden speziellen Effekte aufgezeigt, die
analytisch und mithilfe der numerischen Integration gefunden wurden und verglei-
chen diese mit den Lésungen, wie sie in der aktuellen Literatur (siehe hierzu z. B.
[BRWO3, Kapitel 1]) publiziert sind. Zunachst wird die numerisch berechnete Reso-
nanzentwicklung nichtzentrosymmetrischer Medien mit quadratischer Nichtlinearitat

in Wechselwirkung mit bichromatischem HeNe- Laserlicht, E(f) = Ee ™ + E,e ™ +c.c.

, an der Singularitat betrachtet und in den Abbildungen (4-5) bis (4-10) gezeigt. Im
Vergleich dazu wird die stérungstheoretisch gefundene analytische Losung im Fou-
rierraum fur dieselbe Erregeramplitude des bichromatischen optischen Erregerfeldes
gezeigt. Die Literatur- Losung entspricht dabei dem Fall a = 0. Die interessante Phy-
sik erhalt man fur nichtlinear aktivierte Systeme d. h. a # 0. Offensichtlich kippt die
Resonanzkurve bei hohen Anregungsamplituden und man erkennt einen Sprung in
der Kurve. Dazwischen zeigt sich eine Unscharfe im Hystereseverhalten in der Um-
gebung der Singularitatsstelle mit verandertem Linienverlauf und veranderter Linien-

breite.
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Abbildung 4-5 zeigt den charakteristischen Verlauf des nichtlinearen Amplitudenbe-
trags nichtzentrosymmetrischer Materie (griin) in der bisherigen aktuellen nichtlinea-
ren Modellbildung (siehe z. B. [BRWO03]) im Vergleich zur numerischen, linearen
(blau) und nichtlinearen Lésung (rot). Es ist deutlich die Aufteilung in eine schwécher

ausgepréagte rotverschobene Flanke (rechts) und einen blauverschobene Emissions-
kanal zu erkennen; Y=0.013494, E = 7.5, a = 0.046165, wex=2.9786, wo=3.0386. Fiir
den Fall vollsténdig fehlender Nichtlinearitéat, a = 0, zeigt die Response Funktion im
Fourierraum gewdhnliche Resonanz bei W= @), wie sie charakteristisch fiir Lorentz-

Materialien sind. Unter Beriicksichtigung quadratischer Nichtlinearitét, « # 0, zeigt
sich ein neues dispersives Resonanzverhalten. Fir nichtzentrosymmetrische Materie
mit o >0 erhalt man mit zunehmender Amplitude eine harte Potentialcharakteristik

und die Kurve zeigt negative Skewness.
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Die im Fourierraum numerisch untersuchte (5((0) )- Kurve NZS- Systeme weist in

Abhangigkeit der optischen Erregerfrequenzen Schwingungen mit Hysteresecharak-
ter auf. Variiert man w von kleinen Werten beginnend nach héheren Erregerfrequen-
zen, so wachst die Amplitude der erregten Schwingung entlang des "unteren Astes"
FED bis sie im Punkt D, in der Umgebung der Singularitatsstelle tber einen geringen
Unscharfebereich ausschmiert. Bei weiterer Erhohung der Erregerfrequenzen springt
die Amplitude im Punkt D auf den Wert von Punkt B, d. h. es existiert nur noch eine
Lésung auf dem ,oberen Ast“ mit negativer Tangente. Das System muss unstetig auf
diesen ubergehen. Bei weiterer Erhohung der Frequenz verringert sich die Amplitude
stetig entlang des "oberen Astes" BA. Verringert man jetzt wieder die Frequenz so
wachst die Amplitude entlang des oberen Astes AB bis man zu C (bmax) kommt. Im
Punkt C reil3t die Amplitude ab und sie fallt sprunghaft auf den Wert von E und ver-
lauft mit abnehmenden Frequenzen entlang des unteren Astes EF der Resonanzkur-
ve. Es gibt also unstetige Ubergdnge mit negativer Steigung (gestrichelte Linie) und
eine Hysterese. Der obere und untere Ast werden durch die Punkte DC mit senkrech-

ter Tangente (dg/dw) =0 abgegrenzt.

Der abgearbeitete Algorithmus ist dabei invariant gegenuber einer Inversion bezug-
lich des Nichtlinearitatskoeffizienten a — - a flr gerade Potenzen des nichtlinearen
Terms in x. In Abbildung (4-6) ist die spezielle Anderung der komplexen nichtlinearen
Amplitude nichtzentrosymmetrisch gebundener Elektronen beim Ubergang vom line-
aren ins nichtlineare Regime in der Fourierdomane gezeigt. Die Berechnungen wur-

den am Beispiel von Si in Wechselwirkung mit bichromatischem HeNe- Laserlicht
E(t)=Ee™ +E,e"™ +c.c. durchgefiihrt. Dabei bleiben die zuvor diskutierten Eigen-

schaften erhalten, wobei diese aber nun in einer kleinen Umgebung um ihre Singula-
ritat mit der Frequenz stark variieren. Fur diese Untersuchung wurde zum einen von
kleinen Frequenzen kommend und zum anderen von hohen Frequenzen kommend,
links- und rechtsseitig an die Singularitatsstelle angenahert numerisch Gber 237 Peri-

oden integriert.
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Abbildung 4-6: Intensitétsdichteverteilung der 1- Photonen und 2- Photonen Reso-
nanz und deren reziprozierten Ordnung der Fourierkomponenten zur Generation der
héheren Harmonischen (SHG) im Vergleich zum harmonischen Response fiir a = 0.
Abhéngig von der Materiesymmetrie zeigt sich Frequenzkonversion nur flir geradzah-
lige Harmonische (rechts). Der Harmonische Response ist als Konturlinien- Plot
(oben rechts) mit berticksichtigt. Dabei dienen die Konturlinien der 2- Photonen Re-
sonanz nur zur Veranschaulichung des Skewness- Effekts. Flr den harmonischen
Response bleibt dieser aus und es ergibt sich nur die 1- Photonen Resonanz (links).
Die Abweichung vom harmonischen Response zeigt den Skew, der nur im nichtlinea-
ren Fall auftritt. Im Gegensatz zur Literatur- L6sung [BRWO3], in der die Nichtlineari-
tat als Proportionalitatsfaktor beriicksichtigt wird und somit nur auf die Grol3e der In-
tensitat Einfluss nimmt, kann mit der hier erhaltenen Lésung und dem entwickelten
Algorithmus auch exakt die Skewness der Amplitude bzw. Intensitdt vorhergesagt
und beschrieben werden. Die spezielle Anderung der Imaginérteile der nichtlinearen
Amplitude x; beim Ubergang vom linearen (griine Kurve) ins nichtlineare Medium in
der Fourierdoméne (rot und blau gekennzeichnet) wird darunter gezeigt (Mitte). Da-
bei ergeben sich flir die linkseitige und rechtsseitige Néherung an die Singularitét
identische Kurven. ROT: von kleinen Frequenzen kommend; BLAU: von hohen Fre-
quenzen kommend (aus Darstellungsgriinden leicht versetzt eingezeichnet). Es zeigt
sich zusétzlich zur 1- Photonen- Resonanz, eine 2 Photonen Resonanz bei wo/2. Der

harmonische Response zeigt sich dabei besser abgestimmt als die nichtlinearen



80 4 nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie im Fourierraum

Responses, welche gréBere Frequenzverteilungen aufweisen. (unten) Vergrée-

rungs- Ausschnitt der erhaltenen 2- Photonen Resonanz fiir die Integration Uiber 474
Perioden des Photonenfeldes; y=0.013494, E = 7.5, a = 0.046165, wex=2.9786,
wo=3.0386.

Die genaue Untersuchung der 2- Photonen Resonanz lasst flir schwach gedampfte
Systeme, wie im Fall des Si- Kristalls, eine Nullstelle vermuten, was ebenfalls ein
Transparenzfenster bedeuten wurde. Die nachfolgenden Abbildungen (4-7) bis (4-10)
zeigen die charakteristischen Anderungen des komplexen Elektronenresponses beim
Ubergang vom nichtlinearen nichtzentrosymmetrischen Medium (Oberflache) ins
nichtlineare zentrosymmetrische Medium (Bulk, positiv dotiert und undotiert), im Fou-
rierraum. Dabei kann abhangig von der Materiesymmetrie eine spezielle Anderung
der nichtlinearen Amplitude xi in Abhangigkeit der Frequenz beobachtet werden, wo-
bei die zuvor diskutierten Eigenschaften erhalten bleiben, diese nun aber in einer
kleinen Umgebung um ihre Singularitatsstellen bzw. mit der Frequenz charakteris-
tisch variieren. Zunachst bleibt beim Ubergang von der Oberflache in den negativ
dotierten oder undotierten Bulk die negative Skewness erhalten. Dabei weist der
undotierte bzw. negativ dotierte Bulk aber einen deutlich schwacheren Skewnessef-

fekt auf. Beim Photonen- Ubergang undotierter Oberflachen in positiv dotierte zentro-
symmetrische Materie, gemaR ODE X+2[y|X— %+ B(3%)X=eE(t)/m,, hingegen
stellt sich ein positiver Skew ein. Dabei durchlauft die Skewness ein vollstandiges
Vorzeichen. Es zeigt sich zusatzlich zur 1- Photonen- Resonanz, eine 2 Photonen

Resonanz bei wo/2 und eine 3- Photonen Resonanz bei w0/3. Die Berechnung wurde

am Beispiel des Si- Kristalls in Wechselwirkung mit bichromatischem und trichroma-

tischem HeNe- Laserlicht E(t)=Ee™ +Ee ™ +cec. und

E(t)=Ee™ +E,e™ +E¢ " +cc. fur monochromatische Photonenfeldern durchge-

fuhrt.
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Abbildung 4-7: Nichtlinearer skewnessbehafteter komplexer Elektronenresponse im
extrem nichtlinearen Regime; a=1.46165, y=0.13, E=1.0x10°% w,=3.0386, b=80.
Ganz oben sind die Amplitudendichten als Funktion der Frequenz fiir zentro- bzw.
nichtzentrosymmetrische Materie (unten) im extrem nichtlinearen Regime gezeigt.
Die Amplituden werden fiir hbhere Harmonische extrem klein. Deshalb wurde die
Amplitudenverteilung um die 2. und 3. Harmonischen aus Darstellungsgriinden héher
gewichtet. Die lineare Intensitatsverteilung ist entsprechend als Konturlinie bertick-
sichtigt, wobei die Konturen fiir SHG und THG zur Darstellung der Skewness mit ein-

gezeichnet wurden (Mitte).
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Abbildung 4-8: Qualitativer Verlauf der komplexen nichtlinearen Amplitude fiir ver-
schiedene Materiesymmetrien in Wechselwirkung mit bi- und trichromatischen c. c.-
Feldern, welche unterschiedliches nichtlineares Verhalten zeigen. Dies zeigt sich
insbesondere in Bezug auf ihre Skewnessorientierung und Generation der héheren
Photonenresonanzen. Die speziell skewnessbehaftete komplexe nichtlineare

Amplitude nichtzentrosymmetrischer (blaue Kurve) und undotierter bzw. negativ do-
tierter zentrosymmetrischer Materie (griine Kurve, —,B[)E(t)]3 ) zeigt negative Skew-
ness. Dabei ist bemerkenswert, dass fir positiv  dotierten  Bulk,
X+2Jy|x¥— i+ B(3x) i =€E(t)/m,, (rote Kurve, +ﬂ[£(t)]3 ), die Skewnessorientie-

rung nicht erhalten bleibt. Die Nichtlinearitat durchléuft dabei ein vollstandiges Vor-
zeichen und macht deren Einfluss deutlich sichtbar. Zudem ergibt sich Frequenzkon-
version. Abhdngig von der Materiesymmetrie werden nur hhere geradzahlige bzw.
ungeradzahlige Photonenresonanzen generiert (links unten und rechts oben). Die 3-
Photonenresonanz macht sich erst flir erhbhte Nichtlinearitdtsparameter B um 2

GrbéBenordnungen, Faktor 100, bemerkbar; y=0.0135, E=7.5, a=0.046165,
Wext=2.979, wo=3.0386.
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Um die korrekte Funktionsweise der entwickelten Losungsstruktur zu validieren und
die Gultigkeit der numerischen Losung einzuordnen, wird die Singularitatsliosung, wie
in Abschnitt 4.2 beschrieben, herangezogen und mit den numerischen Ergebnissen
verglichen. Die Ergebnisse sind in den Abbildungen (4-9 und 4-10) dargestellt. Es
ergeben sich Singularitatskurven, welche ganz speziell von der Ordnung der Sub-

harmonischen, wie auch hohen Harmonischen abhangen. Dabei ergibt sich fur die
Grundresonanz eine Skelettkurve der Form zv“(l;)ch)— (50:/12(03), welche sich in
ihrer Skewness ganz signifikant von der Skelettkurve fur 2- Photonen Resonanz der
Form w“(l;)za)o—(Sa/96a)§)52 unterscheidet. Die Ergebnisse werden in hervorra-

gender Weise durch die numerische Integrationslosung bestatigt. Bedenkt man dass
eine Frequenz einer Energie entspricht, so lasst sich die von den Symmetrieeigen-
schaften abhangige, frequenzabhangige Amplitude des Materieresponses energe-
tisch deuten. Nach der hier, in dieser Arbeit durchgefuhrten nichtlinearen Modellbil-
dung besitzt nichtzentrosymmetrische Materie einen negativen Response, welcher
einer Frequenzabnahme und somit auch einer Energieabnahme in der Umgebung
der Singularitatsstelle entspricht. Danach antworten Oberflachen auf ihre Anregung
mit negativer Skewness und senken somit ihre Energie. Damit kdnnen sich Oberfla-
chen besser stabilisieren und héhere Energien aushalten, bevor ihre Struktur, z. B.
durch Schmelzen, zerstort wird. Die negative Skewness verleiht demnach nicht-
zentrosymmetrischer Materie erhohte Stabilitat um sie z. B. zur Katalyse, Oberfla-
chenreaktionen und planare mikrooptische Bauteile besser nutzbar machen zu kon-
nen. Im Umkehrschluss bedeutet dies, dass der Ubergang von undotiertem oder ne-
gativ dotiertem Festkorperbulk mit negativem Skew zu positiv dotiertem Bulk, mit der
zugrundeliegenden Skewnessumkehr zu positiver Skewness, mit zusatzlicher Bulk-
anregung antwortet. Somit kann dotierte zentrosymmetrische Materie besser ange-
regt werden, hatte aber ohne diese zugrundeliegende Skewnessumkehr theoretisch
einen hoheren Schmelzpunkt. Hohere Harmonische, z.B. die zweite Harmonische,
haben in dem untersuchten Modell aufgrund deren Erzeugung im Resonanzgebiet
nur eine geringe Eindringtiefe. Dies zeigt anschaulich, dass das erhaltene emittierte

Signal zum grof3en Teil an der Oberflache erzeugt wird.
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Abbildung 4-9 zeigt den Skew nichtzentrosymmetrischer Materie zusammen mit den
Singularitétslinien. Die rote Singularitéatslinie spiegelt die Skewness der 1. Subhar-
monischen wieder, dazu die blaue Singularitatslinie zum Vergleich ist gemal3 der
Skewness der Fundamentalen stérker geneigt. Dies macht deutlich, dass der Skew-
ness- Effekt abhédngig von der Art und Ordnung (SubHG und HHG) der Singularitéts-
stelle, bzw. deren behobene Singularitat, unterschiedlich ausgepragt ist. Als Ergebnis
erhélt man fiir a — a? eine sehr gute Bestétigung der auftretenden Skewness. Damit

wird die entwickelte analytische Ldsung hervorragend bestétigt; y=0.013494,
E=162.5, a = 0.046165, wext=2.979, wo=3.0386.
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Abbildung 4-10: Spatiale Darstellung der skewnessbehafteten, nichtlinearen 1- Pho-
ton- Elektron Wechselwirkung nichtzentrosymmetrischer Materie, welche die richtige
Orientierung des Responses bertlicksichtigt (oben). Die durch die 2- Photonen Reso-
nanz nach Reziprozierung der Ordnung ihrer Fourierkomponenten hervorgerufene 2.
Harmonische (SHG) wurde zusétzlich unter Berticksichtigung optischer c. c.- Felder
berechnet (Mitte links). Zusétzlich dargestellt ist die skewnessbehaftete 3- Photonen
Resonanz undotierter zentrosymmetrischer Materie bei (1/3) wo (Mitte, rechts). Die 1-
Photon- Elektron- Resonanz flir den harmonischen und nichtlinearen Response und-
otierter nichtzentrosymmetrischer und positiv dotierter zentrosymmetrischer Materie

in Perspektive, zeigt anschaulich die Skewnessumkehr (unten). Zusétzlich ist das
"tibliche” harmonische Resonanzverhalten beriicksichtigt;, Hochdissipativ 7=0.43,
0=0.046165, wo=3.0386.




88 4 nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie im Fourierraum

4.4 Diskussion und Zusammenfassung:

Die Auswertung der mathematischen Struktur nichtzentrosymmetrischer Materie in
der zugrundeliegenden Modellbildung ergab im Fourierraum folgende nichttriviale
Ergebnisse: Fur monochromatische Photonenfelder erhalt man neben der 1- Photo-
nen Resonanz an der Systemfrequenz eine weitere charakteristische Resonanz an
der halben natirlichen Systemfrequenz. Fur 1- Photonen Resonanz erhalt man vor
Invertierung der Fourierkomponentenordnung neben einem Transparenzfenster eine
blau- und rotverschobene Flankendeformation. Dabei Ubertragt der hoherfrequente
Emissionskanal schwachere Informationen. Dies zeigt eine asymmetrische Amplitu-
denentwicklung im nichtlinearen Regime, in der die Amplitudeninformation zu nieder-
frequenten Bereichen verschoben wird (negativer Skew). Nach Invertierung der
Summenfrequenz zeigt sich Frequenzkonversion, wobei die 2- Photonen Resonanz
an der halben Systemfrequenz verschwindet und bemerkenswerterweise die rotver-
schobene Flankendeformation behoben wird. Damit stehen nun zwei gleichwertige
Emissionskanale zur Verfligung. Das gewohnliche Resonanzverhalten verlauft an
diesen Stellen nun stetig. In der Fourierdomane wurden anhand der Rayleigh-
Schrodinger Stérungsrechnung exakt resonante Elektronen, wo = wr, im nichtlinearen
Regime untersucht, welche fur die Generation hoher Harmonischer und Subharmoni-
scher gerader Ordnung verantwortlich ist. FUr den photonenfreien Fall wurde der
exakte Verlauf der Singularitatskurve analytisch bestimmt. Die analytische Untersu-
chung des asymptotischen Elektronenresponses zeigte einen neuen exotischen Ef-
fekt. Aufgrund der nichtlinearen Wechselwirkung des Teilchens mit hinreichend star-
ken externen optischen Feldern andert sich der Resonanzbeitrag des Partikels im
Fourierraum in Abhangigkeit der Frequenz. Fur nichtzentrosymmetrische Medien
stellt sich eine frequenzabhangige Amplitude mit negativer Skewness ein. Dieser ne-

gative Skewness Effekt wurde mittels der nichtlinearen Skelettkurve
w“(l;) =, +ae;’q52 gezeigt, welche an der Singularitat existiert. Dabei ist der Skew-

nesseffekt nicht alleine auf nichtzentrosymmetrische Materie begrenzt. Zentro- und
nichtzentrosymmetrische Materie skaliert im nichtlinearen Regime mit negativer
SKEWNESS und positiv dotierte zentrosymmetrische Materie, sowie der Ubergang
Oberflache / Bulk mit positiver SKEWNESS. Die Untersuchung der Skewness hohe-
rer Harmonischer zeigte, eine Skewness welche sich in Abhangigkeit von der Ord-
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nung der Harmonischen andert. Bemerkenswert ist hierbei, dass fiur die hohen Har-
monischen die Skewness immer mehr zunimmt, ganz im Gegensatz zu den Subhar-
monischen und Ultrasubharmonischen deren Skewness- Betrag immer weiter ab-
nimmt. Um die korrekte Funktionsweise der entwickelten Losungsstruktur zu validie-
ren und die Gultigkeit der numerischen Losung einzuordnen, wurde die Singularitats-
I6sung herangezogen und mit der numerischen Losung verglichen. Dabei konnten
die erhaltenen Ergebnisse hervorragend bestatigt werden.

Diese "exotischen" Materieantworten kdnnen nach den bisherigen Erkenntnissen
darin begrindet sein, dass Oberflachen zur Stabilisierung ihre Energie mittels negati-
ver Skewness absenken konnen und somit in die Lage versetzt werden hohere
Energien auszuhalten, bevor ihre Struktur, z. B. durch Schmelzen, zerstort wird. Po-
sitiv dotierte Bulkmaterialien antworten aufgrund ihrer umgekehrten Skewness mit
zusatzlicher Bulkanregung. Somit kann der Bulk zwar besser angeregt werden, hatte
aber ohne diese Skewnessumkehr theoretisch einen hoheren Schmelzpunkt, wie es
fur undotierten bzw. negativ dotierten Bulk der Fall ist. Im Kontext zur Stérungsrech-
nung konnte mit der singularen Losung eine Verbesserung der bisherigen Theorie
erreicht werden indem das bisherige Modell soweit verfeinert wurde, dass mit der
hier erhaltenen Losung und den entwickelten Programmen auch exakt die Skewness
der Amplitude bzw. Intensitat vorhergesagt und beschrieben werden kann. Dies stellt
eine enorme Verbesserung der bisherigen Modellbildung dar, in der die Nichtlineari-
tat nur als Proportionalitatsfaktor bericksichtigt wird und somit nur auf die GréfRe der
Intensitat Einfluss nimmt, nicht aber deren frequenzabhangige Amplitudenvariation
berucksichtigt.






Kapitel 5

Nichtlineare Makroskopische
Response Tensoren

5.1 Einfuhrung

Im vorhergegangenen Kapitel konnte eine enorme Verbesserung der bisherigen Mo-
dellbildung erreicht werden, in der die Nichtlinearitat in ihrem innersten Wesen exakt
mathematisch modelliert wurde. Deshalb wird in diesem Abschnitt der nichtlineare
Skewness- Effekt, wie er zuvor in Kapitel 4 dargestellt wurde, im Kontext der nichtli-
nearen Response- Tensoren diskutiert. Dazu wird vorrangig ein geeigneter Satz von
neuen charakteristischen optischen Responsetensoren gesucht, welche nicht mehr
rein lorentzartig sein konnen. Dies wird erreicht indem die nichtlineare Singularitat in
der storungstheoretischen Berechnung berucksichtigt wird. Dazu wird zunachst eine
Ubersicht tiber den klassischen Aufbau der nichtlinearen, optischen Response Ten-
soren nichtzentrosymmetrischer Materie prasentiert. Das sind die nichtlinearen
elektrischen Suszeptibilitats- und Dielektrizitatstensoren, welche die Materialeigen-
schaften beschreiben und wir fiUhren dessen Notationen und Konventionen ein, wie
sie in dieser Arbeit verwendet werden. Wenn nicht- zentrosymmetrische Systeme

untersucht werden sollen, verschwinden nichtlineare Suszeptibilitdts- Tensoren in

(2N-1)

! !
. . (21\/) vy .
;(WWWN) mit N e N, wobei (;(WWQN) Tensoren existieren, mit

den Ordnungen (

(;(LQPQV) als erste von Null verschiedene nichtlineare Suszeptibilitat. Daher werden

wir unsere Diskussion hauptsachlich auf nichtlineare Tensoren in geraden Ordnun-

gen konzentrieren.
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5.2 Nichtlineare Suszeptibilitat und Bre-

chungsindex

Unter Berucksichtigung der hinzugewonnenen Erkenntnisse aus Kapitel 4 kann die
nichtlineare Optik durch einen extrem kompakten Satz von neuen "exotischen" nicht-

linearen, makroskopischen optischen Response Tensoren )(,g)', 2N e®)r ynd

n“” N- ter gerader Ordnung exakt analytisch beschrieben werden. Ausgehend vom

dem Satz von Gleichungen (4.53), (4.55) und (4.56) lassen sich auch die nichtlinea-
ren, optischen Response Tensoren fur zentro- und nichtzentrosymmetrischer Materie
exakt analytisch darstellen. Die lineare Suszeptibilitat folgt trivialerweise aus dem

linearen Polarisationsfeld mit

2 (@)= B (@) (B (@)

B (5.1)
=—eN, x" (a)k)(Ek (a)k))

wobei @, die monochromatische Treiberfrequenz darstellt. Mit dem linearen c. c.

Response der Gestalt x"(a ( /D o) ) e “‘“""") ergibt sich fir die

lineare Suszeptibilitat letztendlich

2 (@) =(e/D(@) m )N, (5.2)

Die Beschreibung der nichtlinearen Suszeptibilitaten wird im Folgenden unter der
stérungstheoretischen Berlcksichtigung der nichtlinearen Singularitat fur die Fou-

rieramplituden ausgedruckt werden. Unter Zugrundelegung der Beziehung

2 (0, +@,) =-eN,#? (@, +w,)" kann man die Polarisation im nichtlinearen Medi-

au v Tau

um anschreiben gemaf:

#f

—eN, &) (g +@) =21 (a+o.0.0) «(E(a+e))(E(a+a)) (63
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Fir die nichtlineare orbitale Suszeptibilitat in der Naherung kleiner Grofen in 0(/12)
fur die Summenfrequenzgeneration —(a)1 +a)2) ergibt sich mit der komplex konjugier-
ten Fourieramplitude in 0(12) unter Berucksichtigung der nichtlinearen Singularitat

(0 +@,)" ==2(e/m,) E,E] | D() D(@,) D (o, + 0,) 2u:

ap

(1/2)eN,
E (o +o, ))(E2 (o, + o, ))

(2)
X,

Zzgtft)(a)l—i_a)Z’a)l’a)Z)*':_( (a)l+w2)*,

(5.4)
(€'/m?)

" DY@ D (+w,) D (0, + @)

=N

Dabei ist zu beachten, dass die Nichtlinearitat im Zahler sich weghebt. Fir mono-
chromatische photonische Felder (2,,®,»,) und (2@,,®,,@,) erhdlt man die

nichtlineare Suszeptibilitat der komplex konjugierten 2. Harmonischen zu

xt N (&*/m?
Zl(lfl) (2@1, a)laa)l) = a * av <e /*mea) * (55)
D% (@) P (@) P (0, + @)
und
>~ o/
o (20,0,@,) =N (/) (5.6)

(27 (0,) P (20,)

Analog zur mathematischen Modellierung von SFG erhalt man die Ausdrucke fur die

Fourieramplitude fur DFG +)(w, - »,)" flr den negativen Differenzfrequenzbereich

au

—(o, — w,) zu:
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(1/2) eN, ";;24) (a)l t+ o, )*'
E (o +a, )*)(E2 (o + a)z))

(gzi) (a)l - a’zsa)la_wz)*, = _<

(5.7)

B N, (63/mf)
D) D (0,)D0" (0, - w,)

*

wobei die lineare c. c. Fourieramplitude in der Naherung kleiner Grolden 0(/12), mit

£ (0, -w)" =—2(e/m€)2EzEf/ﬁ"’(a)l)*D“(a)z)ﬂc‘(a)1 ~®)  zugrundegelegt wurde.
Fir identische Frequenzen (o, -, ®,-®,) bzw. (o, - ®,,,,-w,) ergibt sich dar-

aus der komplex konjugierte (c. c.) Gleichanteil der nichtlinearen Suszeptibilitat zu:
, N, (¢/m?)

@) 0,m,—w e 0,m,—w) = . 5.8
Za,u ( 1 1) Zay ( 1 1) D“(a)l)*D“(a)l)D“(a)l _a)l) ( )

und

(¢/m?)

@ (0,0,,-®,) = ¥P(0,0,,~w,) =N *
au ( 2 2) Za,u ( 2 2) v pa(a)z)*pa(a)z)pa(o)

(5.9)

Insgesamt erhalt man hiermit weitere zwei Formelsatze von neuen "exotischen" Aus-

drucken zur Beschreibung der Wechselwirkung von bichromatischen Photonenfel-
dern mit nichtzentrosymmetrischer Materie. Die nichtlineare Suszeptibilitat in 0(/12)

besitzt fur komplex konjugierte Felder behobene Singularitaten bei den Resonanzen
mit den Frequenzen -2w1, -2w2, -(w1+w2), -(W1—w2), welche jetzt einen amplituden-

abhangigen negativen Skew aufweisen.
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" N,(€/m})
©) (=(2 _ ——
Zaﬂ (+( a)l’wl’a)l)) Pa(a)l)*ﬁa(@)*ﬁa (a)l +a)1)

. +c.c.+0(l3)

2 *! NV 33/7’”3
Zzgt/l) (1(2(02,602’0)2)) :(Da)2 (C()( )*pa 220) )

- +c.c.+C7(/13)

- N, (63/mf)
D%(0) D (+w,) P (0, + w,)

Zzgzi)($(a)1+w2>w1awz)) *+c.c.+0</13)

(5.10)

o N, (63/m€2)
DY) DU(@) D (0, w,)

/’{zgcft)($(a)l_a)29a)19_a)2)) *+C.C.+0(ﬂ3)

o N, (63/m:)
- D%w,) D*(0,) D" (0)
+c.c.+Q (/13)

Die nichtlineare Suszeptibilitat in ){c(j,)' setzt sich also aus der Summe all dieser

Komponenten zusammen. Dabei ist zu beachten, dass die Nichtlinearitat a als Pro-
portionalitatsfaktor in diese Gleichungen mit eingeht, in der die Amplitude direkt linear

beeinflusst wird. Dabei charakterisieren die Materialeigenschaften  mit
(esz/aomg):a)f, die Plasmafrequenz. Im letzten Teil dieses Abschnitts liegt das

Hauptaugenmerk auf die neu zu formulierenden Spektraleigenschaften der nichtline-
aren Antwort nichtzentrosymmetrischer Materie auf monochromatische Felder und
gibt die molekularen nichtlinearen Tensoren im Fourier- Raum zusammenfassend an.
Mithilfe der Dispersionstheorie lasst sich auf den exakten molekularen Dielektrizitats-
tensor beliebiger Ordnung schlie®en und somit der nichtlineare Brechungsindex

exakt analytisch bestimmen. Fur homogene, isotrope Materie kann man anschreiben:

@) (0]

=1+4zy(Q,)

(5.11)
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wobei o, = Z o, die optischen Pumpfrequenzen darstellen. Fir bichromatische c. c.
i=N

Photonenfelder und deren komplex konjugierten Felder erhalt man damit:

- 47N, (63/77’15)
+ £ ¥
D) P%(0) D% (0, + @)

*+c.c.+0(/13)

*1 4xN, (63/me2)
(27) (o) D" (20,)

- +c.c.+0(/13)

*/ 4 N 3 2
80(;) (i(a)1 +a)2,a)1,a)2)) —1+ : 7 V(e*/me) *
(@) P (+@,) D (0, + @,)

+c.c.+0(/13) (5.12)

*/ 4 ’ :
81542) ($(w1_(02aa)1’_w2)) =1 * ﬁNV(e /me) *
D () D ()0 (o, - w,)
+c.c.+0(/13)
*, ()
£0)(2(0.0,. = & (5(0.00,.— 1 v e :
w (F(0.0,,-0,)) =&,/ (¥(0,0,,-0,)) "Dy 2% (w2 (0)
+c.c.+0(/13)

bzw. fur den nichtlinearen Brechungsindex
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3 2
n,ﬁ,f) (1(20)1,601, a)l))*' :\/1 + *47TNV (e*/me ) —+cc.+O (13)
D) D% () D% (0, + @)

3 2
n% (3 2o,0.0,)) = I+ 4§va(*€ /m?)
(2°) (@) 2 (20)

- +c.c.+0(/13)

*r \/1 s 4z N, (63/m62)

D) D (+@,) D (0, + @,)
+ee.+O(27) 1 (5.13)

n - \/1 X 47N, (¢ [m?)

pa(wl)*pa(wz)ﬁa (a)l _wz)*
+c.c.+0(/13)

' \/14— 47va(e3/m§)

D“(a,) D (0,) 0" (0)
+c.c.+Q </13)

wobei die komplexe nichtlineare Resonanzfunktion unter Berticksichtigung der Singu-

laritatslinie nichtzentrosymmetrischer Materie allgemein angeschrieben werden kann

linear o} — @} +2iym,= o fir a=0

NZS

(2°(@,)) " = (5.14)

nichtlinear ; —; - a5,b” +2iym, fir a#0

mit den Anharmonizitatskoeffizienten, az;‘q, welche allgemein die Skewness fur Har-

monische und Subharmonische beliebiger Ordnung mit einer Genauigkeit 0(/12)

berucksichtigt.
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@(3(p/)" @ —8;)
4(4 (p/a) @ ~(p/a) @)

v{neN|(p,.q,)=2n|

allgemein

@, #wy

Po#4q

|a| 3w, —8@ )
Fundamentale Vp,=q,=1
160 ’w, — 4w,
[ORTON

€

2% = (5.15)

|a| l/q y — 8w’ )
HHG, g —> «©
4(402(1/9) @ - (1/9)' &) .

V{neN| Pad,) 2n}

plZ ¢q11

SubHG, p — 2](3p%; ~807)
9 4 2p3a)3 p a)) e

V{neN| Pad,) Zn}

plZ ¢q11

5.3 Diskussion und Zusammenfassung:

In diesem Abschnitt wurde ein geeigneter Satz von neuen charakteristischen opti-
schen Responsefunktionen, welche unter Berlcksichtigung der neu hinzugewonne-
nen Erkenntnisse nicht mehr lorentzartig sind, fur nichtzentrosymmetrische Medien
motiviert und dessen Wichtigkeit fur die verschiedenen nichtlinearen orbitalen
Response Tensoren gezeigt. Mit den gewonnenen Erkenntnissen ist es jetzt moglich,

die nichtlineare Optik durch einen extrem kompakten Satz von nichtlinearen, makro-

skopischen optischen Response Tensoren }( S(N)' und n( " N- ter gera-

a/,t
der Ordnung exakt analytisch darzustellen. Die Betrachtungsweisen, wie sie in dieser
Arbeit vorgenommen wurden, kdnnen analog fur jegliche lineare und nichtlineare Ma-

terie und in jeder beliebigen Kombination davon angewandt werden.



Kapitel 6

SBHM- Modell: Kollektives VVerhal-
ten NZS gebundener Elektronen

6.1 Einfuhrung

In diesem Abschnitt wird das kollektive Verhalten der Oberflachenelektronen anhand
des Si- SiO2 Materialsystems untersucht. SHG und Hohe Harmonische im Si- SiO2
Materialsystem kann an einer Schnittstellenregion, welche nur wenige Atomlagen
dick ist, erzeugt werden, da dort aufgrund asymmetrisch angeordneter Bindungs-
elektronen die Inversionssymmetrie gestort ist und sich so vom Bulk unterscheiden.
Aus diesem Grund basiert der mathematische Formalismus fur SHG und hohe Har-
monische fur NZS- Materie auf den Eigenschaften jedes einzelnen Bindungselekt-
rons im asymmetrischen Potential. Die Generation von SHG und hohen Harmoni-
schen kann vorteilhaft durch das vereinfachte Bindungs- Hyperpolarisations- Modell,
engl. Simplified bond- hyperpolarizability model (SBHM) beschrieben werden. Der
signifikante Vorteil dieses Modells liegt darin, dass die ganze NLO-Theorie auf Atom-
niveau formuliert wird, welche die Responses aus den Termen der Bindungs- Hyper-
polarisationen und der Kiristallsymmetrien unter Einbeziehung der anisotropen
Responses der Bindungsladung ergeben. Es werden die urspriinglichen vereinfa-
chenden Annahmen von Powell et al fur das SBHM zugrunde gelegt, welche hinrei-
chend genau sind um SFG beschreiben zu konnen. Dabei ist fur eine gegebene Bin-
dung anzunehmen, dass die dazugehoérige Ladungsbewegung entlang der Bindungs-
richtung ist, welches die Annahme impliziert, dass die Bindungen rotationssymmet-

risch sind.
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6.2 SHG Response fur (111)- Si- SiO2

Fir die spezielle Geometrie von singularen (111) Oberflachen gibt es zwei Klassen
von Schnittstellenbindungen: Eine Bindung senkrecht zur Schnittstellenebene, und
drei gleichwertige Bindungen zwischen den Atomen der Schnittstellenebene und der
Atomebene darunter, wie in Abb. 6-1 links gezeigt wird. Fur vicinale Oberflachen,
wird sich eine der drei hinteren (down) Bindungen nicht mehr gleichwertig zu den
beiden anderen Bindungen verhalten. Wenn der vicinale Schnitt von 5° gegen die

[1 15} Richtung geht, wird eine der "back" Bindungen eine "step" Bindung, d. h. die-

se Bindung liegt in der Schnittebene. In diesem Fall wird der vertikalen "up" Bindung

eine komplexe Hyperpolarisation «, zugewiesen und den drei gleichwertigen hinte-

ren Bindungen eine Hyperpolarisation «, .

Abbildung 6-1 zeigt die tetraedrische Elektronenstruktur von (111) Si- SiO2- Ober-
flichen, welche gewdhnlich eine "up” Bindung und drei "back” Bindungen aufweisen
(links). Zum Vergleich ist die rdumliche Anordnung der Elektronenstruktur fiir (001)-

Oberflachen gezeigt (Rechts). Die beiden "upper” Bindungen befinden sich in der xz-

Ebene mit den Bindungswinkeln y, und die beiden "down" Bindungen sind in der yz-

Ebene orientiert mit den Bindungswinkeln 4. Dabei wurde die Konvention benutzt, in

der alle Bindungen vom Zentral-Atom wegzeigen und in die dul8erste Ebene gerichtet

sind.
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Die Bindungsanordnungen an den Schnittstellen selbst sind die gleichen, wie jene
des Bulkmaterials und das abgestrahlte Feld ergibt sich aus der koharenten Uberla-
gerung der Strahlung von jeder Bindung, welche im Rahmen der Dipolmomentnahe-
rung berechnet wurde.

Der Modellansatz des SBHM und die Hauptresultate flr nichtzentrosymmetrische
Materie konnen wie folgt zusammengefasst werden. In den Bindungen werden die
Hyperpolarisationen erzeugt, die von der Art der Bindung (up, back, step) abhangig

int int int

sind. Die Dipolkomponenten gerader Ordnung pzlj,pﬁjtj,p@j,...,pz”/j sind entspre-

chend gekoppelt mit den longitudinalen Hyperpolarisationen der Elektronen der j- ten
Bindung im anharmonischen Potential. Diese Dipolkomponenten konnen fur NZS
Systeme geschrieben werden mit:

P =4,0b, =a, (f) 'E)zﬁj; P, =4,A%,b, =0, .(f). -E)2nﬁ (6.1)

Die einzelnen Dipolmomente p(jl) jeder beteiligten Bindung j des n- ten tetraedrisch

koordinierten Silizium- Zentralatoms mit 1< <4, kénnen zum Gesamtbeitrag der

Oberflache aufsummiert werden. Damit erhalt man das Dipolmoment, welcher flr
den diskreten und kontinuierlichen Fall als Mittelung Uber die Eigenschaften einer

Einheitszelle formuliert werden kann:

2N A

pENint _ %Zpﬁw),int :% Z IBJ (f)j E) bj (6.2)
F 1

<j<4

mit ﬁ)‘. als paralleler Beitrag der Hyperpolarisation. Die beobachtbaren Intensitaten

I 17 157,17 im Fernfeld, d. h. weit von der Probe entfernt, sind proportional

2nw

zum Betragsquadrat ‘Eﬁ. * der Felder Ef;‘”, welche die Summen der koharenten

Strahlungsfelder sind, die durch die verschiedenen Bindungen induziert werden. Die-
se Felder kdnnen fir nichtzentrosymmetrische Makromolekile beschrieben werden

mit:
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£ = oY (R x(5, %K) (b, - E) "

r j
— i ef aj(.z);((KoK) b,~K(b,K))(b, E) (6.3)
e e: oY (b, -K(K-5))(5,-E)
J

Um das System auf messbare Grof3en zurtckzufuhren, kdnnen wir mit der Polarisa-

tionsdichte argumentieren und erhalten fir Makromolekdule:

£ —af) i 1 RK]S p,
(6.4)
o[i- AK]X[Z B (b b b b, 57, ]EEEE B

mit / als Einheitstensor (2N+1)- ter Stufe und K als Einheitswellenvektor in Rich-

tung der bj, welcher der Beziehung l;j—K(l;/ oK):l;/—B_/(KK) :l;j([—l%l%) genugt.
Insgesamt ist [I—Kk]zﬁﬁ+§s‘ der Projektionsoperator der emittierten Strahlung,

mit p und § als Einheitsvektoren parallel zu den Strahlungsfeldern entsprechend

ihrer jeweiligen p,$ Polarisationen. Diese Gleichungen haben die Form von externen

Projektionsoperatoren, welche auf die Produkte von b;j wirkt. Diese Operationen stel-
len ein Rezept bereit um eine Untergruppe von kompletten Satzen von Funktionen
(xxx, xxy etc. fur SHG) zu generieren, die konsistent sind mit der Symmetrie der
Schnittstelle. Die spateren Berechnungen gestalten sich vorteilhaft, wenn eine der
Bindungen und die z-Achse normal zur Schnittstelle orientiert sind und eine der drei
gleichwertigen Bindungen in der xz-Ebene liegt. In diesem Fall erhalten wir fur die
"up", "step" und den zwei gleichwertigen "down" Bindungen fur jedes vierfach-

koordinierte Schnittstellenatom in kartesischen Koordinaten:

>

(6.5)

N2 N6,
~ 25

3

W | —
N>
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Fir die Analytische Form der HHG Intensitaten fur singulare (111) Schnittstellen sind
die Bindungswinkel zu berucksichtigen. Die Bindungen bj von (111) Schnittstellen in
Kristallographischen Koordinaten lauten:

up Bindung:
b =2 (6.6)
step Bindung:
132 =sin X + cos [z (6.7)
back Bindungen:
~ L. . 3. . N
b,, :—5s1nﬂxi§sm,6y+cos,6’z (6.8)

wobei eine der "back" Bindungen in die xz-Ebene gedreht wurde, die der Koordina-

tentransformation bezuglich der kartesischen Koordinaten mit

(\/§/3)fi—>fi, (-1/3)2—Z und beziiglich der Bindungswinkel- Koordinaten mit

f)z - 132 =sin X + cos Sz f)3 - f)3 =sin fX tsin By +cos fZ geniigt. Dies bewirkt
eine Transformation der y- Koordinate, die in der Mitte der Verbindungslinie zu liegen

kommt, mit (\/5/3)y—>(\/§/2)57. Der Bindungswinkel B entspricht dem Tetraeder-

winkel mit Bt = 109°. Die Wellenvektoren /éz—ﬁsin@i—icosﬂi und

IQ:—&sin6?0+icos00 beschreiben das einfallende Feld und das zu beobachtende

emittierte Feld relativ zu den Laborkoordinaten. Das einfallende und das beobachtba-
re Feld in den Laborkoordinaten vorliegend, stehen senkrecht aufeinander und kon-

nen mit s- (TE-) und p- (TM-) polarisierten Moden beschrieben werden. Die zu be-

A

rucksichtigenden Komponenten sind fur s- polarisiertes Licht ES,.=ES,.5’ und

E,=E,y und fir p- polarisiertes Licht E =£ p =E (-cos@i+sinfz) und

N

A

E,=E p,=E ,(cosfi+sin6,2). Der Projektionsoperator beldsst die s- Komponen-

ten unverandert, wahrenddessen die p- polarisierten Komponenten die Linearkombi-
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nation pxCOSl% +pZSiIl90 konstruieren. Die s- und p- polarisierten Moden fluhren zu

den jeweiligen Beobachtungs- Kombinationen, die konventionell mit p-p, p-s, s-p und
s-s bezeichnet werden, wobei sich der erste Buchstabe auf die Polarisationen der
einfallenden und der zweite Buchstabe auf die Polarisationen der emittierten Strah-

lung bezieht.

6.3 Bindungselektronen in kristallogra-
phischen Koordinaten

Die Berechnung erfolgt Uber triadische Produkte in Richtung der beteiligten Bindun-
gen, d. h. den Bindungsvektoren, in der zugrunde gelegten kartesischen Basis mit

den Basisvektoren e1, e2, es wird ein Tensorprodukt zugeordnet, der Form
(5,15,13)H15®15®15 mit E:bx)%+byﬁ+b22. Unter Berucksichtigung ihrer Symmetrieei-
genschaften und den heraus mitteInden ungeraden Projektionen, findet man fur die

Summierung Uber alle Bindungselektronen die einzelnen Polarisations- Komponen-

ten zu:

X: —3sin’ g% EAlyl:]y +3sin B sin2 SR E,E,

§: sin’ B cos BYE,E, —3sin’ BYEE,

. PSP . 6.9)
2: (3cos’ B, +1)2 E,E, +3sin’ B cos 2 EE,

+3sin’ B cos B2 Eyﬁly
Damit kdnnen wir auf die individuellen Bindungsbeitrage schlieen und erhalten:

,»up‘“- Bindung:

D pl=az (6.10)
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,ydown“- Bindungen:

> p! =3acos’ pz

A (6.11)
Z p! =a,cos’ Bz

ij = %ad Sin ﬂz SiHZﬁIﬁEZEX (612)
PWIEDWIED WD M
XX Yy xy Xy
=2q,sin’ B cos fz+2a,sin’ B cos B2 (6.13)
=sa,sinf,sin2fz+3a,sin f,sin2fz
=22a,sin B sin2f 7

Zur Berechnung der Quadrupolbeitrdge die von der Oberflache generiert werden,
muss die Kristallrotation bertcksichtigt werden. Den allgemeinen longitudinalen Bei-
trag fur nichtzentrosymmetrische Materie erhalten wir Uber die makroskopische Pola-
risation, welche die Bindungstransformation fur jede Bindung b; enthalt:

1 N 2N A
PV ;Zﬂ_‘/‘awj (b_/ . E)zN b,
J
N A

= qM(¢)M’Z,B_‘}a2N] (E'B/‘) b, (6.14)

_ qzﬂ;”‘“m (M(¢)M’Bj).((M(¢)M'l3j).]i:)zN

mit M' als Matrix, welche die Kristallrotation beschreibt und M (¢) als Rotations-
matrix um den Azimuthwinkel. Der Projektionsoperator ist an der Grenzflache stetig
und erhalten mit [I—KI%} = [[—l%l%} = [I—IQOIQO} fur die Projektionen des einfallenden

und emittierten Strahles in der Polarisationskombination pp folgenden Satz von Glei-

chungen:
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(6.15)
= cos’ O,% —2cos 6, sin G,XZ +sin’ 6,2
| 1k, | = pp+35
=1—(~%sing, —zcosd,)’
=1—(f(sin29i+ﬁ22005<9isin6?i+2c0526’i) (6.16)

=1-%Xsin’ @, +1-%22cos @ sin @, +1-2zcos’ b,

=cos’ OX +1—2cos 6, sin OXZ +sin’ 67

Das einfallende und emittierte Feld der ,up“- Bindung genugt folgendem Satz von

Gleichungen:

E,= l::170’ b =Dy (6.17)

(6.18)
= cos’ 0, cos O,X +sin’ & sin 6,2
E =E p,=E ,(cosOx+sin6,2) (6.19)
E ,=|cos® 6 cosd, X +sin> 6 sin g ij cos 6,% +sin 0,2
o= #leososinaz)

=sin’ 0, sin 6,Z[cos G X + sin 6,Z]

Fur die Einfalls- und Emissionspolarisation erhalten wir insgesamt fur die verschie-

denen Bindungstypen:
,»up‘“- Bindung:
E""" =g, sin” ) sin 6, [ Xcos 6, +Zsin G (6.21)

,ydown“- Bindungen:
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E}dw””’ =, cos’ Bsin’ @ sin6), [f(cos:% +2sin6{)] (6.22)
E;d‘”’pp =q,3sinfsin2f coszQ.sinHO[f(cosQ) +isin¢2)] (6.23)
E" =—3a,sin Bsin2/3 sin26) cos G [Xcos ), +Zsin 6 | (6.24)
E7P =+a,3sin’ 5 cos” 6, cos ), cos 3g[ X cos 6, +Zsin G (6.25)

In dieser Modellbildung lassen sich die von der Oberflache generierten Felder fur alle

vier Polarisations- Kombinationen pp, ps, sp und ss aufschreiben:

pp- Polarisation:
E7" =[Xcos 6, +2sin 6, |
. 2 .
X {% sin” @, sin 6,

3 c 22 :
+a,cos” B, sin” 6, sin 6,

(6.26)
+a,3sin B sin2 B cos’ ,sin 6,
—a,+sin f,sin2 f,sin 26, cos 6,
+a, 3sin’ B, cos® 6 cos 6, cos 3¢}
ps- Polarisation:
ES" =+ya,3sin’ 8 cos’ 6 sin3¢ (6.27)
sp- Polarisation:
E}7" =[Xcos 6, +zsin g, ]
X {—ad 3sin’ B, cos 6, cos 3¢ (6.28)

+a,sin B,sin2f3,sin 6, }

ss- Polarisation:

E7" ==Ya, 3sin’ §sin3¢ (6.29)
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6.4 Spektral- Darstellung des SBHM

In diesem Abschnitt wird die Gulltigkeit des Modells durch Anwendung der experi-
mentellen SHG Daten von Lubke et al. [LBD94] fir oxidierte vicinale (111) Si- Wafer
beurteilt. Wie man sehen konnte, kann im Resonanzfall das Bindungselektron im an-
harmonischen Potential nicht mehr als reine komplexe Lorentzkurve zu einer be-
stimmten Energie E beschrieben werden. Deshalb wird die Multiresonanzform be-
rechnet um hdhere Energieresonanzen zu approximieren und wird auf SHG ange-
wendet. Ein angelegtes optisches Feld bewirkt mit den gewahlten Randbedingungen
x=x0 eine Anderung der Position r der Partikelladung g. Fiir den nichzentrosymmetri-

it

schen Fall Iasst sich X als Reihenentwicklung in e schreiben:

—diat

+Ax, e+

—2iwt

X =X, +Ax,e ™ + Ax,e

: . A NI 6.30
X=X, + (Axle_’m +Ax, e+ Ax,e T L+ Ax e )b V neN (6:30)

Mit den gemachten Annahmen fir SBHM kann die Bewegung einer Bindungsladung
g; mit der eindimensionalen Bewegungsgleichung fur die j- te Bindung berechnet

werden in Form

F=mx=gq, (E-f)j)e_iw" — KA, —1GAX — KA —. L —yx (6.31)

mit E als externes, zeitabhangiges optisches Feld und x als die Auslenkung der j-ten
Ladung qj, aus der Ruhelage xo, entlang der Bindungsrichtung 13/ Mit der Damp-
fungskonstanten ¥ wurde die dissipative Umgebung bertcksichtigt. Die Lésungen

zweiter und noch héherer Ordnungen Ax,, , lassen sich Uber

F=—ma’Ar e =g, (Eﬁj ) e — Kk Ar e + 2yimAr, e (6.32)

und
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(4mw2 — K, + 2}/1’(2@)) Ax, e "

q; (Ef’j ) o

= —(m@’ - K, + biw) : . (6.33)
—-mw” + Kk, — biw
+i,AX | AX e e — g (Ef)j ) e
im Rahmen des SBHM- Modells angeben mit
—K, AT
Ar, = 5 2l .
! —dmw’ + K, - 2yi@
. . (6.34)
= ; EDb, )

(—mw2 + K, - 21’7/@)2 (—4mw2 +K, - 4i7/w)

mit x, als die harmonische Polarisation und «,,x,,...,x,, als die nichtlinearen lon-

gitudinalen Hyperpolarisierbarkeiten erster, zweiter bis n- ter Ordnung. Dies erlaubt
uns die lineare Polarisation und die nichtlinearen Hyperpolarisierbarkeiten der j- ten

Bindung neu anzugeben.

q;
o, = 6.35
Vo —ma’ + K, - 2yim (6:35)

_ B 2Q_?
o (—mw2 + K, — 271'20)2 (—4mw2 + K, — bi74w) (6.36)

Damit kann man in einer verkurzten Notation fur nichtzentrosymmetrische Medien
schreiben und erhalten einen allgemein gultigen analytischen Ausdruck flr die lon-

gitudinale virtuelle Stérung gerader N- ter Ordnung mit

2n A

Ar,, =a,,(E-b,)" b, (6.37)

J

Um die SHG Terme in Abhangigkeit der Kristallkoordinaten messen zu kdnnen ist es
notwendig das System weit weg von den Singularitaten zu betrachten, weil der Kris-
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tall im Ubergangsgebiet fiir mehrere Atomlagen (i. d. R. 5- 6 Atomlagen) transparent

wird. Deshalb ist folgende Approximation erlaubt [PAWAOQS]:

S VG . (6.38)

wobei noch die Kopplung der zugehdrigen Resonanzen zu berucksichtigen sind.

iAkr

= aZNj;((KoK)lSj—K(BjoK))(ISJ.-E)zN
ikl q,

AkLg 2N
000000= « mxz(( K)b, K (b, °K)) (5, E)

L
E2N = kzj dr
(6.39)

Damit erhalt man das vom rotierenden Kristall emittierte Licht in Kristallkoordinaten

zu:
MLy inkdyp |
[2&7 | e —e | Zw 55, pS )2
\:AkLgﬁ - zAkzo¢\
A 1
Mo | ik | ° (B3 (6.40)
00000c k412 M ( 2S5 pPsSPps )2
(Akg/2)" N7
mit
in’ AkLg /2 _
SI(n I k/ ¢)/2 fiir Ak = const mit Ak e R\O A/ # const
AKL /2
Iy = (6.41)

v
sinc’ (AkL¢ / 2) fiir Ak # const mit Ak e R\O A/ = const
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Abbildung 6-2: Theoretische Modellberechnung der SHG Spektralgraphen beispiel-
haft fir vicinale 5° (111) Si-SiO, Oberfliche mit ss- polarisiertem Licht

c 2
];”’“oc—ffad%sin3ﬂsin3¢o% (oben) und fiir sp- polarisiertes Licht mit
: (AKL/2)
in” AkLg /2
1277 o [Rcos 6, +2sin @, | x I —a, 3sin® fcos @, cos 3¢+, sin fsin2Bsin @, Lo 2P L2
i o [Reosd, b3 0 ‘ y (AKL/2)

(unten) und Vergleich mit den experimentellen SHG Daten von Liibke et al [LBD94];
a=11.7x103% L = 3.0, Ak = 0.667 (s-s): a = 34.0x103, L = 3.0, Ak = 2.330 (s-p) bei
Jeweils 765 nm. Die theoretische Rekonstruierung stimmt mit den publizierten Ergeb-

nissen liberein.
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6.5 Diskussion und Zusammenfassung:

Ich beginne mit meinen Schlussfolgerungen dieses Abschnitts damit, was sich nicht
durchflhren lie3. Man bekam keine experimentellen Werte zur Untermauerung der
neuen Erkenntnisse und inwieweit sich diese Erkenntnisse experimentell iberhaupt
bestatigen bzw. messen lassen (z. B. Hysterese). Nichts desto trotz konnten die
Graphen der SBHM- Theorie verifiziert und der zugrundeliegende mathematische
Formalismus bestimmt werden. Zudem wurden analytische Ausdricke fur die Hyper-
polarisierbarkeiten und die emittierten hohen Harmonischen von tetraedrisch koordi-
niertem, optisch angeregten, vicinalem (111)- Silizium im SBHM- Modell bestimmt.
Es konnte ein analytischer Ausdruck gefunden werden, mit dem es maoglich war, fur
die verschiedenen Kombinationen der Polarisierbarkeiten die spektralen SBHM Kur-
ven, in Abhangigkeit der Kristallgeometrie vorherzusagen. Die erhaltenen Ergebnisse
wurden fur den Fall 2. Ordnung (SHG) fur die ss- und sp- Polarisationskombinationen
mit den experimentellen Daten von Libke et al. fir SHG verifiziert [LBD94], welche
mit den publizierten Ergebnissen Ubereinstimmen. Hystereseeffekte konnten hier
nicht nachgewiesen werden, weil das von der Oberflache emittierte Licht weit weg
von Resonanzen, in Abhangigkeit der Kristallkoordinaten gemessen wurde.



Anhang A Ergebnisse

A.1: Makroskopische optische Response Tensoren

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Berechnungen aus den Kapiteln 4

bis 6 verzeichnet.

A.1.1: nichtlineare komplexe Fourieramplitude in 0(/12)

o em) ()

DQw,) P*(w,)

2

+O(1°) (A1)

x(2>(2 v —(e/me)2 (E;‘)z

D 2w,) (o,

5 +0(43) (A.2)

v —2(e/me)2E1*E;
D (0) D%(@,) D (@, + @)

+0(2) (A3)

- ~2(e/m,) E,E;
D% (@) P (~a,) D (0, — w,)

+0(2) (A4)

_Z(e/me)z El*El _ 2(6/}’)16)2 E;EZ + (2’3)
D0) 2(@y) P (0y)  D*(0) D (,) D ()

x, (0)" = (A.5)
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monochromatische c. c.- Felder O(/lz)

2 =2
— E
a0y =— M) B o)

D*QLw) D% (o)
N TeTS i G +0(2%)
a D“Qw,) D (w,)
(2) ' —2 (e/me )2 EE,

%, (0 +o,)

D) D (0,) D" (0, + ,)

/ —2(e/m, )2 E\E]

+C7(/13)

%, (0 —@,) =

2 .
x;i)(O)' _ —Z(e/me) E\E,

- D(0) D (~0) D" (0, - w,)

+0(Z3)

2 (e/me)2 EZE;

A.1.2: nichtlineare makroskopische Suszeptibilitit in O(1’)

N,(¢'/m?)

D02 (@)D" (-a) D0 D (@)D" (-0,

}(Sl) (2a)1,a)l,a)l)*' -

D) D(0) P (0, + @)

- +0(/13)

)+C7(/13)

3 2
g,)(2a)2,a)2,a)2)*,= 2NV(€ /mg) *+0(/13)
(27) (@) 2" (2,)
3 2
I R N . L3 R—
: D (@) D (@,) D% (0, + w,)
“r N (63/1’112)
(2) _ _ _ v e 3
vl ename) = D e (g )
*! 4 Nv ea/n/le2
Xo9(0,0,-0,) = Y2 (0,0,-0,) = ( ) +0O(2)

D%(w,) D" (0,) 27 (0)

(A.6)

(A.7)

(A.8)

(A.9)

(A.10)

(A.11)

(A.12)

(A.13)

(A.14)

(A.15)



7 Anhang A Ergebnisse 115
monochromatische c. c.- Felder O(/lz)
' N (63/1’1’12)
(2) 2 _ v e /13
Kot (200,0,0,) D“(wl)ﬂ“(—wl)*ﬂ“(wl+a>1)+0( ) (A.16)
' N,a(e’/m?
W (20,,0,,0,) =—— ( /a ) -+0(2°) (A17)
(2°) (0,) 2" (-20,)
' N (e3/m2)
D+, = i ¢ o A.18
Zaﬂ (a)l 0)2 a)l’a)z) Da(a)l)pa(—a)z)*ﬂa(a)l'i'a)z).ﬁ ( ) ( )
' N (63/71’12)
(2 _ , ,—- — v ¢ _ 0 /13 )
w (@ = 00, ~0,) D (@)D (~w,) P (@, - ,) o) (A19)
' " N, (63/1’}12)

) (0.0.-0) = ¥ (0,0,.-a,)" = A" o A.20
Zay( a)z 602) a,u( a)Z 602) pa(a)z)*pa(a)z)ﬁa(o)" ( ) ( )
A.1.3: nichtlineare dielektrische Funktion in 0(,12)

) 47N (e’ /m?
&L (20.0,0) =1+ i V(e*/me) -+0(47) (A.21)
Do) P () P (0, +w,)
EY (20,,0,,0,) =1+ ;T V(f m:) —+cc.+O(2%) (A.22)
(2°) (@) 2 (20,)
" 47N (e /m’
ES) (@ +,0,0,) =1+ = V(e*/me) -+0(2) (A.23)
D) D%(,) D“(a)1+a)2)
» 47N (e*/m?
EX(w - v, 0,-0,) =1+ - (e!/mc) ~+0(1°) (A.24)
D% (@) D”’(a)z)D”’(a)l —a)z)
. , 4zN_ (e’ /m’
EX(0,0,,~0,) =&Y (0,0,,~w,) =1+ N, (¢ ml) -+0(2) (A.25)

D%(@,) 2" ()" (0)
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monochromatische c. c.- Felder O(/lz)

47va(e3/mf)

EV (2w, 0,0, =1+ >
(2000, D(0) P (~w,) P (o, + )

+O(4°) (A.26)

471Nv(e3/m€2)

50{2) (2(02,(02,(02), =1+
' (27) (@) 2" (-20,)

-+0(2) (A.27)

, 47N (& /m?
go(zfz)(a)l_"a)zawva)z) =1+ p Z V(e*/mz)
D () D" (~w,) D (& + @,)

+O(4) (A.28)

, 47N _(e*/m?
‘9(2)(5"1_5‘)2,0)1,—@2) 1+ — f V(e*/m:) _
D ()P (~w,) D (0, — w,)

+O(2’) (A.29)

au

4zN, (63/71162)
+ :
D(@,) D" ()07 (0)

6'[22) (0, a)z,—a)z), =g® (0, a)z,—a)z)*’ =1

au

+0O(2") (A.30)

A.1.4: nichtlinearer makroskopischer Brechungsindex in 0(/12)

4z N, (e3/mez)
D(w) P () P (o + o

2
n 2am,@,m) =[1+ )*} +0(2) (A.31)

1

y 47N (e*/m? ?
n) (2,00, =|1+ fv(f/me) | +o(2) (A.32)
(2°) (@) 2° (2,)
o 4 N 3 2 2
nif,)(a)l+a)2,a)1,a)2) =1+ - 72 V(e*/nze) . +C’7(/13) (A.33)
D(w) P*(0,) P (o + )

- [ 472'Nv(e3/m§)

2
1 (0 — 000 | 1+ _| +O(A° (A.34)
a,u( | o) 1 2) ﬁa(wl)*pa(a)z)ﬁa(wlwz)J ( )
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!

n® (0,0,,-w,) =n2(0,0,,~o,) = {1 +

au au

47Z'NV (e3/mez) *]2 +0(/13) (A35)
D*(@,) D (0,) D% (0)

monochromatische c. c.- Felder O(/lz)

: 4zN (e*/m? 2
ne (2e,0,0) =| 1+— ” ”(e*/m;) +0O(4) (A.36)
D (@)D (~a) D (w, + ;)
, 47N (&/m? g
I’lifl)(Za)z,a)z,a)z) =1+ 2” V(e /me) - +C7(A3) (A.37)
(2°) (0,)2" (-20,)
' 4N (e3/m2) 2
n® =1 - ¢ 23 A.38
o (wl+a)2’wl,a)2) ( +Da(a)1)pa(_a)2)*pa(a)1+a)z) +0( ) ( )
: 4zN (e*/m? 2
ne (o -.0.-0,) =| 1+ Mleim) P Lo (A.39)
Da(wl)pa(_a)z) 2 (601 —602)
' s 4xN (63/m?) 2
n90,0,.-0,) =n%(0,0,,- =1 i ‘ 23 A.40
o (0,0,,—,) o (0,0,,—,) ( +D“(a)2)*D“(a)2)p“(0) +C’)( ) ( )

A.1.5: komplexe nichtlineare Resonanzfunktion fiur nichtzentro-

symmetrische Materie in O(1°), (8=0)

® —a) - 25b° +2iyw,
(2°(,))" = fiir %0 (A41)
o - ;- w (5) +2iyw,

o
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A.1.6: nichtlineare Koeffizienten in ©(1*), (8#0)

Allgemein

we_| 380 1alB3(p/a) o ~807)

: _[%M 4(4ws(p/q>3ws—(p/q>5w3)J

e (A.42)

V{n eN|(pa,qa):ZnA(pﬂ,qﬂ):2n+l}

P(p)e *4(p)a

Fundamentale

- (_3p_le|3a; ~8a7)
aﬂ+_ —_ =, =
o —{+8w0+ Tow'ar —4a VP (A43)

HHG, , - «

3(1 2 2 _ 8’
277 — _3ﬂq+ |a|( (/q) 23 0)5)

by {Jr 8, 4(4a)j (Yq) @ - (Yq) a’é)lﬂo

(A.44)

‘v’{n eN|(pa,qa):2n /\(pﬁ,qﬂ):ZnJrl}

P(p)a 4(p)a

SUbHG, p—> ®
az“ﬁ+—{$ 3B s |a|(3p2w§—8w§))J

Pq 2 3 3

8pay, 4(40lp’a; - p'a)
(A.45)

V{n eN|(pa,qa) =2n /\(pﬂ,qﬂ):2n+1}

P(p)a*4(p)a
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A.1.7: Simplified bond- hyperpolarizability model (SBHM)

]zfou

sin® AkLg /2

> Ak = const mit Ak e R\0 Al # const
(AKL/2)

(A.46)
sinc’ (AkL$/2)  fiir Ak # const mit Ak e R\O Al = const






Anhang B Programmentwicklung

B.1: Verzeichnis der Programm- Codes

Wie in den Kapiteln 3 und 4 beschrieben ist es moglich die zeitliche Entwicklung und
die Fourierentwicklung des nichtlinearen optischen Responses mittels Computer-
Physik zu behandeln. Die Codes der entsprechenden Mathematica® Programme

sind hier verzeichnet.

B.1.1: Nichtlineare komplexe Fourieramplitude

Clear["Global *"];

Off [General: :spelll]
<<NumericalDifferentialEquationAnalysis"
<<DifferentialEquations NDSolveUtilities"

SurfaceEquationNDSolve:=

{

x'[t]llv[t],

v'[t]+2y v[t]+ores? x[t]+a x[t]20

-gspez ExternForce (Re[Exp[-™ wext t]]+Re[Exp[-™ 1/u wext t]])};

CRK4[___ ]["Step"[sigma_, t , h , y , yp_]1] :=Module[{kO,6kl,6k2,6k3},
kO=h yp:;
kl=h sigma[t+h/2,y+k0/2];
k2=h sigma[t+h/2,y+k1l/2];
k3=h sigma[t+h,y+k2];
{h, (k0+2 k1+2 k2+k3)/6}
1
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CRK4 [ ] ["DifferenceOrder"] :=4

SurfaceNDSolve["{}"]:=
Block[{NDSolution,ListND,plotopts,initialConditions,param},
param ={ores=3.0386,mwext=2.9786,y=0.013,
a=0.046165,gspez=2.920596161,
ExternForce=7.5,
tmin=0, tmax=500,u=1};
param;
initialConditions = {x0=0,v0=0};

initialConditions ;

SURFACESOLUTION [
ores_,wext_,y ,o_,gspez_,tmin_ ,tmax ,x0_,v0_,ExternForce_,u_,opts

]:

NDSolution:=

NDSolve[ {SurfaceEquationNDSolve,
x[tmin]xO0,
v[tmin][vO0},

{x[t],v[t]},
{t,tmin, tmax},

Method—>CRK4, Method—{"DoubleStep"},
StartingStepSize—1/10,
MaxSteps—Infinity];

xstart=x[tmax]/.NDSolution[[1]];
vstart=v[tmax]/.NDSolution[[1]];

ListND=Table[{
wext,FindMaximum [x[t]/.NDSolution,
{t,0.9tmax-2n/wext,0.9%tmax}][[1]1]},

{wext,0.1 owres,5.0 wres,0.001 wres}];

plotopts=
With[{optPlot = FilterOptions[ListPlot,opts] ,
optND =FilterOptions[NDSolve,opts]},
ListPlot[ListND,
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Joined—False,
PlotRange—>{{0.0,6.00},A11},
PlotStyle—>{PointSize[0.0043] ,Red},
ImageSize—>{600,400},
AxesOrigin—>{0.5,0},
AxesLabel—{"Frequenz ® [1/£fs]",
"Amplitude X(w) [pm]"},
Frame->True,

FrameStyle— {
{Directive[Thick,Black,16],
Automatic},
{Directive[Thick,Black,16] ,Automatic}},

GridLines—Automatic,

GridLinesStyle—Directive [Darker [Green],
Dashed]]1]11]
SurfaceNDSolve["{}"]
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B.1.2: nichtlinearer Response in der Zeitdomane

Clear["Global *"];

Off [General: :spelll]
<<NumericalDifferentialEquationAnalysis"
<<DifferentialEquations NDSolveUtilities"

SurfaceNDSolution|

ores_,wext_,y ,o_,gspez_ ,tmin_ ,tmax ,ExternField ,u ]

Module[ {NDSolution,NDList,InitialConditions},
InitialConditions = {x0=0,v0=0};

InitialConditions;

NDSolution=
NDSolve[{x'[t]Ov[t],v'[t]+2y v[t]+ores? x[t]+a x[t]20-gspez
Field (Re[Exp[-™ wext t]]+Re[Exp[-™ 1/u wext
t]]),x[tmin]0x0,v[tmin]Ov0}, {x[t], v[t]}, {t,tmin, tmax},
Method— {"DoubleStep",

Method—{"ImplicitRungeKutta",

"Coefficients"->"ImplicitRungeKuttaGaussCoefficients",
"DifferenceOrder"—Automatic},
"ImplicitSolver"—
{"Newton",
"AccuracyGoal"—MachinePrecision,
"PrecisionGoal"—>MachinePrecision,
"IterationSafetyFactor"—>1/10 }};StartingStepSize—1/100,
MaxSteps—Infinity,
MaxStepSize—(1/10)1];
NDList=x[t]
/. NDSolution;

Plot[NDList,{t,0,500},

PlotRange—All,

Extern-
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PlotStyle — Hue[0.7],

PlotPoints—>500,

ImageSize—>{600,400},

AxesLabel—{"input frequency ®","\nAmplitude A"},
PlotLabel—>

Style["gedampfte nichtlineare Response- Kurven 2. Ordnung"],
FramelLabel—>{{"left label"},

{"bottom label"}},

PlotPoints—500,

Frame->True,

FrameStyle—{ {Directive[Thick,Black,14] ,Automatic},
{Directive[Thick,Black,14],

Automatic}l},

GridLines— {Automatic,Automatic},
GridLinesStyle—Directive[Darker[Green]]]]

ND=SurfaceNDSolution|
3.0386,2.9786,0.013,0.046165,2.920596161,0.,500,7,1

]
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B.1.3: nichtlineare Trajektorie im Phasenraum

Clear["Global *"];
Off[General: :spelll]

<<NumericalDifferentialEquationAnalysis"
<<DifferentialEquations NDSolveUtilities"

SurfaceSolution]|

ores ,0ext ,y ,a_,gspez ,tmin ,tmax ,El1 ,u ,opts 1
Module[ {NDSolution,InitialConditions},
InitialConditions = {x0=0,v0=0};

InitialConditions;

NDSolution=

NDSolve[
{
x'[t]Ov[t],
v'[t]+2y v[t]+ores? x[t]+a x[t]20
-El*Re[ Exp[-™ wext t]]+Re[Exp[-™ 1/u wext t]],
x[tmin]xO0,
v[tmin][v0},
{x, v},{t,tmin, tmax},
Method— {"DoubleStep",

Method— {"ImplicitRungeKutta",

"Coefficients"->"ImplicitRungeKuttaGaussCoefficients",
"DifferenceOrder" —»Automatic}, "ImplicitSolver"—{"Newton",
"AccuracyGoal"—>MachinePrecision,
"PrecisionGoal"—>MachinePrecision,
"IterationSafetyFactor"—1/10 }};

StartingStepSize—1/100,

MaxSteps—Infinity,

MaxStepSize— (1/10) ]

1
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tmax=500;

SurfaceNDSol

=SurfaceSolution]|
3.0386,2.7386,0.013,0.046165,2.920596161,0.,500,7.,1
1;

ParametricPlot[

Evaluate[{x[t] ,x'[t]}

/ .SurfaceNDSol],

{t,0.90*tmax, tmax},

AspectRatio—1,

PlotStyle — Hue[0.0],

PlotRange—All,
PlotStyle—>AbsoluteThickness[1.03],
ImageSize—>{600,400},
PlotPoints—>500,Frame->True,
FrameStyle—{ {Directive[Thick,Black,16],
Automatic},

{Directive[Thick,Black,16] ,Automatic}}

1
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Extreme Nichtlineare Optik und Multiphotonen-
Quantenelektrodynamik:

Erzeugung von hohen und sehr hohen Harmonischen und
Ultra- Subharmonischen an nichtzentrosymmetrischer Materie

Peter Krampl

Autor, Fern Universitdt in Hagen

Prof. Dr. Jirgen Jahns

Betreuer, Fern Universitdt in Hagen, Lehrgebiet Optische Nachrichtentechnik

In der vorliegenden Arbeit wird die Erzeugung Harmonischer hoher (beliebiger) Ordnung
wihrend der Wechselwirkung  hochintensiver, ultrakurzer  Laserimpulse  mit
Festkorperoberflichen untersucht. Hierbei werden neben den theoretischen Methoden auch
numerische Simulationen der Computerphysik vorgestellt, die nicht nur die experimentellen
Ergebnisse bestitigen, sondern auch wesentlich zum physikalischen Verstidndnis der
Harmonischen- Erzeugung beitragen. Es wurden zudem mathematisch- physikalische Modelle
zur Charakterisierung von optischen Eigenschaften nichtzentrosymmetrischer, nichtlinearer

Systeme entwickelt.

[. MOTIVATION / STAND DER FORSCHUNG:

Die in letzter Zeit verdffentlichten theoretischen und experimentellen wissenschaftlichen
Aufsitze ' haben mich veranlasst, das Verhalten und die exotischen Effekte" von
nichtzentrosymmetrisch gebundenen Elektronen im nichtlinearen Regime zu untersuchen.
Dabei legt diese Arbeit besonderen Augenmerk auf die Analyse der Generation hoher und
sehr hoher Harmonischer an nichtzentrosymmetrischer Materie. Der Bulk von Festkorpern ist

zudem sehr gut erforscht und in der Literatur dargestellt. Nichtzentrosymmetrische Medien

'H. J. Peng, E. J. Adles, J. F. T. Wang, and D. E. Aspnes. Relative bulk and interface
contributions to optical second-harmonic generation in silicon. PHYSICAL REVIEW B, 72 205203 (2005).

2 H. J. Peng* and D. E. Aspnes, Calculation of bulk third-harmonic generation from crystalline Si with the
simplified bond hyperpolarizability model, PHYSICAL REVIEW B 70, 165312 (2004)

3D. E. Aspnes*, J.-K. Hansen, H.-J. Pengl, G. D. Powell, and J.-F. T. Wang, Simplified bond-
hyperpolarizability model of second- and fourth-harmonic generation: application to Si—SiO2 interfaces, phys.
stat. sol. (b) 240, No. 3, 509-517 (2003) / DOI 10.1002/pssb.200303825



dagegen sind simulationstechnisch sehr viel schwerer zugidnglich und nur wenig erforscht.
Dabei spielt sich die interessante Physik an der Oberfliche von Festkorpern ab, weil dort die

zentrosymmetrische Bedingung verletzt ist.

II. ERGEBNISSE

Ein sich ergebener interessanter Aspekt in dieser Arbeit sei gleich zu Beginn erwéhnt. Es
zeigte sich, dass die von nichtzentrosymmetrisch gebundenen Elektronen erzeugten héheren
und hohen Harmonischen, Eigenschaften von Negativ- Index- Systemen annehmen kdnnen.
In den Jahren seit ihrer Begriindung der planaren Optik durch Jahns et. al**® hat diese das
Potential zur Problemldsung der gleichzeitigen Erzeugung und verlustfreien Detektion von
atomar skalierten Materiewellen mit negativem Brechungsindex. Materiewellen mit

Brechungsindex von exakt -1 bilden zudem das perfekte Mikroskop.

1. Zur Hamiltonschen- Struktur nichtzentrosymmetrischer Materie

In diesem Abschnitt wurde detailliert das Verhalten unbeleuchteter nichtzentrosymmetrisch
gebundener Elektronen in dissipativer und nicht- dissipativer Umgebung analysiert. Dazu
wurde zunidchst das nichtlineare Potential nichtzentrosymmetrisch gebundener Elektronen
analysiert. Die =zeitlichen Floquet- Zustinde des Atoms werden durch ein autonomes
Hamilton- System in ein stationires System entwickelt, sodass die Energien des Atoms in
nichtdissipativer Umgebung konstant werden und somit auch das Potential konstant wird.

Dabei wurde festgestellt, dass sich die Spur der Trajektorien im Phasenraum auf der

Oberflidche von & (¢) bewegt und in nicht dissipativer Umgebung & (f) =& konstant ist. In
dissipativen Systemen verliert & (t) diese Konstanz. Die Lyapunov Stabilitidtsuntersuchung
liefert fiir positive Nichtlinearititen den einzigen Gleichgewichtszustand beim Fixpunkt
X, =0 als global asymptotisch stabil. Fiir é;(t) gilt das Lyapunov- Stabilitits- Kriterium

und sie ist eine Lyapunov Funktion.

4]. Jahns, “Free-space optical digital computing and interconnection,”Progress Opt., vol. 38, pp. 419-513, 1998.

5 J. Jahns and A. Huang, “Planar integration of free-space optical components,”Appl. Opt., vol. 28, pp. 1602—
1605, 1989.

¢ P. Lukowicz, J. Jahns, R. Barbieri, P. Benabes, T. Bierhoff, A. Gauthier, M. Jarczynski, G. A. Russell, J.
Schrage, W. Siillau, J. F. Snowdon, M. Wirz, and G. Troster, “Optoelectronic interconnection technology in the
HOLMS system,” IEEE J. Select. Topics Quantum Electron., vol. 9, pp. 624—635, Mar.—Apr. 2003.



Es wurden drei spezielle Punkte des Potentials nichtzentrosymmetrischer Materie durch die
Analyse der entwickelten Jacobi- Matrizen identifiziert. Die dazugehorigen stabilen

Eigenwerte p konnten klassifiziert werden mit den erzeugten analytischen Ausdruck
w, =3tr7 +(3or 7 tor 7 — det‘f)l/2 =y ti(@; —;/2)1/2 . Fiir p # 0 ergab sich ein instabiles

Gleichgewicht fiir relles p und lineare Stabilitét fiir imagindres p. Die Hamiltonsche Struktur

des Systems erzeugt Stabilitdt aufgrund der linearen Stabilitét.

Eine detaillierte Analyse der Umgebung der erhaltenen Fixpunkte ergab, dass der zentrale
Fixpunkt in Abhdngigkeit von den Parametern @, und } stabilisiert werden kann. Fiir
(wo +y )z 0 wird der zentrale Fixpunkt instabil, und es liegt ein Repellor vor. Fiir d < s

erhélt man ein stabiles Zentrum in Form eines Attraktors. Als weiteres Ergebnis ldsst sich eine
asymptotische stabile Gleichgewichtslage fiir hochgedédmpfte Systeme fiir 0< wg <y’ eR"
angeben und der Fixpunkt ist ein stabiler Knoten. Der zentrale Fixpunkt wird instabil fiir

schwach gedampfte Systeme wg > 7/2 € R" und er ist vom Typ stabiler Strudel. Fiir negative

Resonanzfrequenzen wg <0 ergibt sich ein Sattel. Der 2. Fixpunkt mit den

Trajektoriekoordinaten X, =q, = (é,c}) = (——2 0) ist fiir die Parameterrelation

( 7’ <)w§ <—y> €R" ecin instabiler Fixpunkt fiir imaginéres 4 und fir @, > -y° € R"
ein stabiler Fixpunkt fiir reelles £ und somit eine stabile Gleichgewichtslage. Fiir die

Realwerte des Si- Kristalls erhilt man fiir die Fixpunkte mit £4, =—0.013£3.039

Sattelpunkte. Den 3. Fixpunkt erhdlt man fir die Trajektoriekoordinaten
X,=q, E(é,§)=(+%g,0). Dieser Fixpunkt ist wieder instabil fiir schwach geddmpfte
Systeme wg > 7/2 €R" und ist vom Typ stabiler Strudel. Fiir negative Resonanzfrequenzen

@, <0 ergibt sich ein Sattel.

Die Untersuchung der zeitlichen Entwicklung der Elektronen- Trajektorie im Phasenraum
. . . . AE) ¢ AE) o . .
zeigte weit unterhalb des Bifurkationspunktes < Ay~ fir negative als auch positive
Verstimmungswerte mit A =—0.1 und A=+225 ine Kreisbahn, welche mit sukzessiver

Anndherung an den Bifurkationswert deutlich von Spiral- und Kreisbahnen abweicht. Der

Grad der Verstimmung bestimmt die Ausprigung der Asymmetrie der Amplitude beziiglich



der x- Achse, weil beispielsweise eine groflere Verstimmung dabei eine kleinere Amplitude
und somit auch eine geringere Deformierung bewirkt. Oberhalb des instabilen Fixpunkts bei -

200 pm wird die Amplitude instabil und divergiert. Oberhalb des Bifurkationspunktes

(£) (£)
AT Ay befindet man sich im chaotischen Regime und der Phasenraum wird aufgespalten.

Die Phasentrajektorien werden abhidngig der Verstimmung in unterschiedlicher Auspridgung

zweifach degeneriert, wobei dies eine Periodenverdoppelung, 2 —>4rn , bewirkt. In
Abhidngigkeit des Verstimmungsparameters wurden fiir das globale Verhalten folgende

Gebiete klassifiziert:
A= +2.25:

E = 0.681: Periodenverdoppelung 3.660, (Beginn links),3.6825,3.6990, ....,3.7090....3.7108
MAX. (rechts Verdoppelung), 3.7109 (CHAOS)

E=0.686: Chaos 3.953 (Chaos) 4.316 (2. Chaos)

E=0.697: eine Periode 3.954,3.958,,3.971,..., 4.315 3.953 4.304=1 Periode
Max.

A=-0.1:

E = 4.020: Periodenverdoppelung 3.999 (links), 4.020 (rechts Verdoppelung)

bis 4.1803 Max.
E=0.686: Chaos (0.696) 3.900 3.000 bis 3.901 4.181

E=0.697: eine Periode 2.999 3.902 4.000

i1. Zu Nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie in der Zeitdomiine

In diesem  Abschnitt ~wurde das  Verhalten beleuchteter  Elektronen in
nichtzentrosymmetrischer ~ Materie  analysiert, welche gegeben ist durch die

e

i E"cos [nwrt - (kv,.x) + c_jgzﬁj]

X+2yX+w X +ax’ =—
2rm, "y

Differentialgleichung mit
kleinem Nichtlinearitdtsparameter a. Dabei ist die zeitabhéngige harmonische Anregung des
Elektrons durch das duBere optische Feld die zu favorisierende aufgeprigte Bewegung,

welche am effizientesten iibertragbar ist und den stdrksten optischen Response generiert.



Zudem geht das System in einen Entropie drmeren Zustand iiber und ist somit leichter zu
analysieren. Es wurde die Zeitentwicklung der Amplitude des Elektronenresponses mithilfe
von Mathematica numerisch berechnet. Die interessante Physik erhdlt man fiir nichtlinear
aktivierte und verstimmte Systeme d. h. A # 0 und a # 0. Mit der numerischen Berechnung der
Zeitentwicklung des Elektronenpartikels wurde gezeigt, dass die Amplitude des
Elektronenresponses, oder entsprechend das Emissionsvermdgen rasch auf einen Hochstwert
ansteigt und dann gegen einen Gleichgewichtswert relaxiert, wobei sich fiir groBe Zeiten
kleinere Oszillationen einstellen. Der Gleichgewichtswert stellt sich dabei binnen weniger

Perioden des externen Feldes ein, wenn die Verstimmung A mit @, =@, + AA einen héheren

Wert aufweist und braucht deutlich ldnger flir niedrigere Verstimmungs- Werte. Dies kann
verstanden werden indem man beriicksichtigt, dass das System kleinen Verstimmungen besser

folgen kann und dieses nachhaltiger beeinflussen.

Bei Multichromatischen Laserexperimenten wurde die Gruppengeschwindigkeit des
Laserpulses untersucht. Bei der Einstrahlung mehrerer Frequenzen erhdlt man nahezu die
gleiche Intensitdtsemission wenn eine der Frequenzen die Fundamentale ist. Geht man von
der Resonanzfrequenz weg beobachtet man einen sehr starken Intensititseinbruch. Die
Verstimmung  zwischen den  beiden  Einstrahlungsfrequenzen  beeinfluit  die
Intensititsentwicklung unbedeutend, solange die Uberlagerungsfrequenz im resonanten
Bereich liegt. Das simmulierte bichromatische Laserbeispiel zeigte, unter Beriicksichtigung
der reinen Feldamplitude eine nichtlineare Zunahme der Oszillationsfrequenz in Abhingigkeit
vom Nichtlinearititsgrad und erzeugte Frequenzkonversion. Dabei handelt es sich
ausschlieBlich um einen reinen nichtlinearen Effekt, welcher fiir a =0 verschwindet. Fiir
negative Nichtlinearititen divergiert die Amplitude. Dabei riihrt der Effekt abnehmender
Amplituden vom Laserpuls her, welcher das System nur {iber die Pulsdauer anregt und danach

das System ausschwingt.

iil. Zu Nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie im Fourierraum

In der Fourierdoméne wurden anhand der Rayleigh- Schrodinger Stérungsrechnung exakt
resonante, wo = o und parametrisch resonante Elektronen im nichtlinearen Regime
untersucht, welche fiir die Generation hoher und Subharmonischen mit Ultrasubharmonischen
gerader Ordnung verantwortlich ist. Wie man sehen konnte, kommen die Resonanzen des

gebrochenen Typs erst in den hoheren Ndherungen vor und stehen mit dem dueren Feld nicht



mehr in Resonanz. Es wurde gezeigt, dass bei der Untersuchung der genauen Losung der
Mathieusche'n Differentialgleichung die moglichen Frequenzen immer dichter werden und

letztendlich ein unendliches Resonanzspektrum entsteht.

Die Untersuchung des asymptotischen Elektronenresponse zeigte in der nicht approximierten
Losung einen neuen exotischen Effekt. Fiir nichtzentrosymmetrische Medien stellte sich eine

frequenzabhingige Amplitude ein, welche nach links kippt.
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Dieser negative Skewness Effekt wurde mittels einer Skelettkurve gezeigt, welche an der
Singularitit existiert. Die Analyse der Stabilitdtsbereiche des Elektronenresponse in

nichtzentrosymmetrischer Materie ergab fiir externe Frequenzen oberhalb der nichtlinearen

Frequenzantwort @, + o

a

(5) eine frequenzabhidngige Amplitudenzunahme und einen

starken Amplitudeneinbruch unterhalb des instabilen Response Maximums.

Im Abschnitt iiber die Fixpunktamplitude wurde die zeitliche Entwicklung der Fixpunkte des
Elektronen- Response analysiert. Dabei wurden die Amplitudenbereiche unterhalb des
Bifurkationspunktes, genau am Bifurkationspunkt und oberhalb des Bifurkationspunktes

untersucht. Unterhalb des Bifurkationspunktes (Intervall BC), liegt nur eine einzelne reelle

stabile Wurzel (532) und eine instabile Wurzel (h=0) vor mit den Frequenzen

A= i( p/ q) (A - ]/2) . Am Bifurkationspunkt sowie links des Punktes C, existieren alle drei



reellen Amplitudenwerte, wobei die Wurzel b=0 zu einer instabilen Schwingungsform

gehort, d. h. es existieren dort zwei Gleichgewichtspunkte die den beiden stabilen Wurzeln

bei Z;lngz(l/%)[(q/i/p)+«/¢4—}/2:| und 53=52séj=(1/%)[(qi/p)—\/«4—72}

2
entsprechen mit den Frequenzen A(b)= pxb P /5—“42 —y> und A(b,)=A(b,) mit
q q\b

Bifurkationspunktes, @ndert sich der Charakter der Resonanzerscheinungen. Der Wert des
Bifurkationspunktes entspricht genau dem Wendepunkt der Resonanzkurve. Das ist derjenige

Wert von E, bei dem beide reelle Wurzeln der in b*> quadratischen Gleichung mit
p 3K’ (b2)2—4qp€1(b2+q252+p27/2:O zusammenfallen, d. h. an der Stelle E = Ex

schrumpft der ganze Abschnitt CD auf einen Wendepunkt zusammen. Aufgrund des
instabilen Zustands bei b=0, bendtigt das nichtzentrosymmetrische System keinen
,»2Anfangssto3* zur Erregung von Schwingungen, ganz im Gegensatz zu zentrosymmetrischer

Materie, wo ein ,,Anfangsstof3* notwendig ist.

Am Bifurkationspunkt wurden zwei stabile Gleichgewichtspunkte identifiziert, wobei einer

2
bei der Frequenz A(b,) mit A(b,)= +&i£ /%_7/2 und ein weiterer bei
q q\b,

2
A(b)=A(b) mit A(b)=+2Z 4 P A eheint
(b)=2(by) (b)
q q\o

Die Frequenz der kleinen Amplitude in der Umgebung des stabilen Fixpunkts ergibt sich zu

NN

S~

Q= \/(wo -y )(ZD’O +y ) . Fir die Nullfrequenz mit (wo +y )z 0 fallen die beiden
Wurzeln zusammen und der Fixpunkt wird instabil. Dies liegt darin begriindet, dass geringe
Dampfungswerte (wo +y )S 0=>w,<=-y =>@,2=+y zu instabilen Schwingungen

fiihren und ein Hystereseverhalten bewirkt. Offensichtlich kippt die Resonanzkurve bei hohen
Anregungsamplituden weg, und man erkennt einen Sprung in der Resonanzkurve. Dabei
zeigte sich, dass die Numerischen Werte fiir kleine Frequenzen sich entlang dem
harmonischen Ast bewegen und fiir hohe Frequenzen sich entlang dem anharmonischen Ast
entwickeln. Dazwischen zeigt sich eine Unschirfe im Hystereseverhalten in der Umgebung

der Singularitdtsstelle mit verdndertem Linienverlauf und verénderter Linienbreite. Dabei tritt



ein Singularitidtspunkt bei 2,735 auf, welcher sich auf der Skelettkurve befindet. Der
numerisch erhaltene Response nichtzentrosymmetrischer Materie nimmt von kleinen
Frequenzwerten beginnend gemél dem harmonischen Ast zu bis in der Umgebung der
Singularitétsstelle die Amplitude auf den anharmonischen Ast springt und die Kurve iiber
einen geringen Unschérfebereich ausschmiert. Anschliefend nimmt die Amplitude fiir hohere
Frequenzen entlang des anharmonischen Astes ab. Kommt man von hohen zu niedrigen
Frequenzen, nimmt die Amplitude geméll dem anharmonischen Astes zu, bis sie schlielich in
der Umgebung der Singularititsstelle abreiflt und auf den harmonischen Ast fillt und entlang

dieser Kurve fiir abnehmende Frequenzen sich entsprechend verringert.

Die im Fourierraum untersuchte analytische b(A)- Kurve NZS- Systeme weist in
Abhidngigkeit der optischen  Erregerfrequenzen  ebenfalls  Schwingungen  mit
Hysterescharakter auf. Variiert man A von kleinen Werten beginnend nach hoheren
Erregerfrequenzen, so wichst die Amplitude der erregten Schwingung entlang des "unteren

Astes" (FED) bis zum Bifurkationswert AA = A, im Punkt D an, bei dem eine vertikale

Tangente erreicht wird mit (dg/ dﬂ.) =o0. Bei weiterer Erhohung der Erregerfrequenzen

springt die Amplitude im Punkt D auf den Wert von Punkt B, d. h. es existiert nur noch eine
Losung auf dem ,,oberen Ast* mit negativer Tangente. Das System muss unstetig auf diesen
iibergehen. Bei weiterer Erhhung der Frequenz verringert sich die Amplitude stetig entlang
des "oberen Astes" BA. Verringert man jetzt wieder die Frequenz so wachst die Amplitude
entlang des oberen Astes AB bis man zu C (bmax) kommt. Im Punkt C, unterhalb des
Bifurkationspunktes, reifit die Amplitude ab und sie féllt sprunghaft auf den Wert von E und
verlduft mit abnehmenden Frequenzen entlang des unteren Astes EF der Resonanzkurve. Es
gibt also unstetige Ubergiinge mit negativer Steigung (gestrichelte Linie) und eine Hysterese.

Der obere und untere Ast werden durch die Punkte DC mit senkrechter Tangente

(dg/ d/l) =o0 abgegrenzt. Somit kann zusammenfassend unter Zugrundelegung der

numerischen und analytischen Losung eindeutig eine negative Skewness und
Hystereseverhalten gezeigt werden. Damit ist die negative Skewness und Hystereseverhalten
fir NZS- Materie eindeutig nachgewiesen, welche markant von dem in der Literatur
erforschten Verhaltens des Bulks sowie der bisherigen Erkenntnisse der Oberflache abweicht.
Zudem wird das Modell soweit verfeinert, dass mit der hier erhaltenen Losung und den
entwickelten Programmen auch exakt die Skewness der Amplitude bzw. Intensitét

vorhergesagt und beschrieben werden kann. Dies stellt eine enorme Verbesserung der



bisherigen Modellbildung dar, in der die Nichtlinearitit als Proportionalititsfaktor

beriicksichtigt wird und somit nur auf die GréBe der Intensitit Einflufl nimmt.

Die Analyse des nichtlinearen optischen Oberflichen- Response unter Variation der
Dampfung und der Nichtlinearitit ergab folgende Erkenntnisse: Im Fall vollstindig fehlender
Nichtlinearitit (a = 0) zeigt die Response Funktion im Fourierraum gewohnliche Resonanz

bei @=w,, wie sie charakteristisch fiir Lorentz- Materialien sind. Fiir

nichtzentrosymmetrische Materie mit « >0 erhilt man mit zunehmender (Feld-)Amplitude
eine harte Potentialcharakteristik und die Kurve zeigt negative Skewness. Negative
Nichtlinearitdt o <0 entspricht einer immer weicher werdenden Feder und bewirkt einen
positiven Skew. Bemerkenswert ist in diesem Zusammenhang, dass oberhalb des
Bifurkationspunktes, eine Erhdhung der Verstimmung, eine Anderung der Skewness bewirkt,
wie sie bislang nur durch Vorzeichenwechsel der Nichtlinearitit zu beobachten war. Die
Untersuchung der Skewness hoher Harmonischer zeigte, eine Skewness welche sich in
Abhingigkeit der Ordnung der Harmonischen dndert. Fiir hohe Harmonische konvergiert die

Variation der Skewness.

iv Zu Exakte nichtlineare Makroskopische Response Tensoren atomarer N-

Zustands- Systeme

Ein geeigneter Satz von neuen charakteristischen optischen Responsefaktoren, welche unter
Beriicksichtigung der neu hinzugewonnenen Erkenntnisse nicht mehr lorentzartig sind,
wurden filir nichtzentrosymmetrische Medien hergeleitet und dessen Wichtigkeit fiir
verschiedene nichtlineare orbitale Responsefunktionen gezeigt. Das ist die nichtlineare

Polarisation, Suszeptibilitét, dielektrische Funktion und Brechungsindex.
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Der nichtlineare resonante Term kann in Abhéngigkeit der Stirke der Nichtlinearitit o neu

geschrieben werden:
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wobei nichtzentrosymmetrische Materie im nichtlinearen Regime mit positiver SKEWNESS
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wobei sich die Harmonischen in Abhéngigkeit der Parameter p und q klassifizieren lassen.

A. Mitp=q =1, fiir die Grundresonanz oder gewohnliche Resonanz.

B. Mitq=1,p=2,4,6, ..., 2P-2, 2P mit PeN fiir die subharmonische Losung in p- ter
Ordnung.

C. Mitp=1q=2,4,6, ..., 2Q-2, 2Q mit Q € N fiir die harmonische Ldsung in q- ter

Ordnung, d. h. die hohen Harmonischen.

Bemerkenswert bei diesen Gleichungen ist, dass die Nichtlinearitidt in die Nennerfunktion
eingeht und nicht, wie in der aktuellen Literatur (z. B. Boyd), lediglich als
Proportionalitétsfaktor, in der die Amplitude direkt beeinflusst wird.

Aufgrund der Symmetrie nichtzentrosymmetrischer Materie sind keine longitudinale Moden
propagationsfahig. Das nichtlineare System ist damit vom linearen Fall isoliert. Die

nichtlineare dielektrische spektrale Antwortfunktion besitzt fiir nicht- dissipative Materie



Singularititen bei jeder Ubergangsfrequenz a)za)jz,;. Die Analyse unter Beriicksichtigung

dissipativer Effekte beseitigt diese Singularititen. Wir erhalten Kurven mit negativer

Skewness. In den identifizierten Bereichen negativer dielektrischer Funktion existiert ein

reeller Brechungsindex kleiner 1, —o <7 < 1. Der Brechungsindex ﬁ(a)) ist dort imagindr, d.

h.n=0und K(a)): |g

, was normalerweise charakteristisch fiir Oberflichenplasmonen und

Festkorperplasmonen ist. In diesem Bereich ist es prinzipiell moglich durch Einstellen

geeigneter Nichtlinearitdt optische Metamaterialien zu erzeugen. AuBerhalb des

Frequenzbereichs a;J.T < a)(< a)f) <o ist n= Jeund =0 und der Reflektionskoeffizient

ist kleiner als Eins. Die lineare Spektralfunktion hat beim extrapolierten Wert @, eine

Nullstelle, sodass hierfiir auch longitudinale Moden propagieren konnen. Eine sehr starke
Variation der Nichtlinearitit bewirkt abhdngig vom Vorzeichen einen sehr groflen positiven
bzw. negativen Skew und zeigt Frequenzkonversion. Die Nichtlinearitit durchlduft dabei ein
vollstindiges Vorzeichen und macht den Einflul der Skewness deutlich sichtbar. Dies zeigt,
dass nichtzentrosymmetrische Materie geeignet ist um darauf Mikro- und Nanostrukturen fiir
Metamaterialien zu erzeugen. Diese werden iiber die Einstellung der Nichtlinearitit explizit
definiert und mafBigeschneiderte Metamaterialien mit definierten negativen Brechungsindex
sind mdglich. Negativ- Index- Systeme von exakt -1 sind das perfekte Mikroskop. Die
Negativbrechung ist aber besser an Metalloberflichen handhabbar, da hier

Oberflachenplasmonen entstehen, deren Ladungstrager- Dichteschwankungen sich mit der

2

Plasmafrequenz ZUIZ, = als Wellen im Material fortpflanzen. Diese lassen sich in

&y,
Wellenleitern durch die Schichtdicke ausgewdihlter Metalle und Isolatoren sehr prézise
steuern. So ist es beispielsweise mit einer Plasmonen- Erregung mit blau- grilnem Licht in
einem Sandwich aus Wellenleitern gelungen, Elektronenschwingungen zu erzeugen, die Licht

abstrahlen und zwar in einem Winkel, der negativer Lichtbrechung entspricht’.

v. Zu Kollektives Verhalten NZS gebundener Elektronen

Ich beginne mit meinen Schlussfolgerungen dieses Abschnitts damit, was sich nicht

durchfiihren lieB. Man bekam keine experimentellen Werte zur Untermauerung der neuen

" Lezec, H. J., Dionne, N. A. & Atwater, H. A. Negative refraction at visible frequencies. Science 316, 430-432
(2007).



Erkenntnisse und um Aussagen dariiber zu erhalten, inwieweit diese Erkenntnisse sich
experimentell bestétigen lassen (z. B. Hysterese). Nichts desto trotz konnten die Graphen der
SBHM- Theorie verifiziert werden und der zugrundelegende mathematische Formalismus
bestimmt werden. Zudem wurden analytische Ausdriicke fiir die Hyperpolasierbarkeiten und
die emittierten hohen Harmonischen von teraedrisch koordiniertem, optisch angeregten,
vicinalem (111)- Silizium im SBHM- Modell bestimmt. Es konnte ein analytischer Ausdruck
gefunden werden, mit der es moglich war, fiir die verschiedenen Kombinationen der
Polarisierbarkeiten die spektralen SBHM Kurven in Abhédngigkeit der Kristallgeometrie
vorherzusagen. Die erhaltenen Ergebnisse wurden fiir den Fall 2. Ordnung (SHQG) fiir die ss-
und sp- Polarisationskombinationen mit den experimentellen Daten von Liibke et al.® fiir SHG
verifiziert, welche mit den publizierten Ergebnissen iibereinstimmt. Hystereseffekte konnten
hier nicht nachgewiesen werden, weil das von der Oberflache emittierte Licht in Abhédngigkeit

der Kristallkoordinaten gemessen wurde.

vi. Zu Iterativer Algorithmus fiir N— Zustands— Systeme

In diesem Abschnitt wurden die ersten Ergebnisse zu den Response Tensoren im nichtlinearen
Regime als mikroskopische Ursache gezeigt. Wéhrend das nichtlineare Responseverhalten in
der aktuellen Literatur lediglich durch Storungstheorie mithilfe linearisierter
Approximationsmethoden analysiert und verstanden werden kann, beschrinken sich diese
Ansitze zudem nur auf zwei Zustinde, d. h. auf Wechselwirkung eines Oberflichenelektrons
mit einem Photon. Aber eine exakte nichtlineare Analyse wird filir ein Phanomen wie der
Suszeptibilitit und deren abgeleiteten Grofen, bei Wechselwirkung mit mittleren bis starken
optischen Feldern, notwendig. Die Beriicksichtigung der Multiphotonenwechselwirkung ist
fiir die Generation hoher und sehr hoher Harmonischer nétig. Eine neue weiterfiilhrende
Berechnungsmethode fiir die Propagation des Dichteoperators fiir Multilevelsysteme, welche
die komplexe Eigenwerte- Struktur von dissipativen Liouville Systemen beriicksichtigt,
wurde entwickelt. Dazu wurde ein allgemeingiiltiger Algorithmus fiir Multilevelsysteme
induziert durch Multiphotonenprozesse hergeleitet und auf Multilevelzustandssysteme mit
Wechselwirkung nichtzentrosymmetrisch gebundener Elektronen in N = 4 Photonen
angewandt und validiert. Dieser bestimmt die Hyperolarisierbarkeiten und Suszeptibilitdten
iiber die Dichtematrix. Dieses Verfahren ist auf beliebig hohe Ordnungen erweiterbar. Man

erhélt Terme in Abhdngigkeit der Populationen und beriicksichtigen dabei, dass gemifl dem

8 G. Liipke, D. J. Bottomley, and H. M. van Driel, J. Opt. Soc. Am. B 11, 33 1994.



(0)

Modell kalter Atome, nur der Grundzustand pﬂo besetzt ist. Um die vollstindigen Terme zu

erhalten wird hierbei eine Summation iiber alle Zustinde (Kopplungen, Anfangswerte)
durchgefiihrt und die intrinsische Permutationssymmetrie beriicksichtigt. Die Kohédrenz

zwischen den jeweiligen Zustinden ¢ und Z zerfallen mit der phdnomenologischen
Démpfungskonstanten I',. Zudem wurden hier die im nichtlinearen Regime auftretenden

Skew Effekte im mikroskopischen Modell nichtzentrosymmetrischer Materie integriert.
Damit wurden folgende Ergebnisse demonstriert: Die analytischen Ausdriicke fiir die

nichtlinearen optischen Tensoren (Suspzeptibilitdt) lassen sich in dem N Zustands- System

interpretieren. Es wechselwirken alleine nur die Energieniveaus |l> |m> |n> |U> |0> ,
|N —1> und |N > merklich mit dem optischen Feld. Dabei ist das angelegte Feld mit der
Frequenz Q,, nahe der Resonanzstelle, des|l> —>|m> Ubergangs und das angelegte Feld mit
der Frequenz Q, nahe der Resonanzstelle des |m>—>|n> Ubergangs usw. Die emittierte

Feldfrequenz Qy, = Q, + Q,, + Q, + Q, + ... + Qu.; ist nahe der Resonanzstelle des |N > - |l>

Ubergangs. Die generierte Intensitit ist umso groBer je niher die resonanten

Nennerfunktionen bei den atomaren Zustdnden liegen.

vii. Zu Quantenoptische Multiphotonenprozesse

In diesem Kapitel wurden die optischen Bloch Gleichungen, welche in der theoretischen
Quantenoptik den Response von 2 Niveau Atomsystemen behandeln untersucht und auf
Elektron- Multiphotonenwechselwirkung N- ter Ordnung zur Beschreibung von hohen und
sehr hohen Harmonischen in nichtzentrosymmetrischen Medien erweitert. Die modifizierten
"optischen Bloch" Gleichungen fiir Multiphotonenprozesse beinhalten ebenfalls zwei
Losungen in Form einer dispersiven und absorptiven Amplitude, die entsprechend negativer
Skewness nach links kippen. Weiters wurden Analytische Ausdriicke fiir Quantentransfer und
Quantenkohdrenz und deren zeiliche Dynamik fiir Multilevelsysteme entwickelt und
erforscht. Es wurden einige Aspekte dieser modifizierten universellen Bloch Gleichungen
behandelt mit besonderem Augenmerk auf die Quantenkohdrenz und den Quantentransport
des Systems und deren Abweichung vom approximierten linearen Fall. Die Ergebnisse dieser
Berechnungen wurden verglichen mit der bekannten geschlossenen Form der 2- Level-
Systeme. Es wurde gefunden, dass Multilevelsysteme mit den aus der quantenoptik bekannten

2- Level Systemen approximiert werden konnen und dass diese Approximation die



Beschreibung der Relaxationsprozesse nicht wesentlich verdndert. Es wurde gezeigt, dass
unter gewissen Bedingungen, der resonante Quantentransport von Population (hier
quantisierte elektrische Elementarladung) in nichtzentrosymmetrischen Medien beschrieben
werden kann durch modifizierte resonante quantenmechanische Ubergangsgleichungen,
welche den optischen Bloch Gleichungen édhneln, aber zusdtzliche modifizierte Terme
beinhalten, welche die allgemeine N- Photonen Wechselwirkung mit dem Atom
beriicksichtigen. Eine detaillierte mikroskopische Ableitung ausgehend von der Liouville
Gleichung wurde vorgestellt. Spezielle Aufmerksamkeit gebiihrt der Einfluss der Hysterese-
Erscheinung als Funktion der Amplitude bzw. Energie. Die Unterscheidung zwischen
klassischer und quantenmechanischer Beschreibung von resonanten Transport aufgrund
Elektron- Photon- Wechselwirkung (Absorption und Emission) wurden deutlich
herausgearbeitet und in den modifizierten Gleichungen gezeigt, sowie grafisch dargestellt.
Aspekte der Kohdrenz und Dekohdrenz wurden unter Zuhilfenahme der optischen Bloch
Gleichungen untersucht. Durch deren Erweiterung auf Multilevelsysteme war man in der
Lage eine ganze Reihe von ungewohnlichen Charakteristiken herauszuarbeiten und kann
damit das System besser verstehen. Es zeigte sich, dass der Grad der asymptotischen
Quanten- Kohédrenz fiir grofle Zeiten, mit der asymptotischen Populationsdifferenz eng
verflochten ist. Die traditionellen Populationsrelaxations- und Dekohdrenz- Zeiten T und T>
verlieren ihre Bedeutung, wenn auf das System ein &uferes Feld wirkt. Dann werden diese
ersetzt durch eine mehr allgemeine globale Zeitskalierung, welches dem System durch das
Feld aufgepragt wird. Fiir zunehmende Felder, quantifiziert durch die Rabi- Frequenz €,
nimmt entgegen der naiven Vorstellung die Dekohirenzrate zu, anstatt die Kohdrenz zu

stabilisieren. Maximale asymptotische Kohdrenz erreicht man fiir ein System, welche
Frequenzen zwischen den gekoppelten Zustinden aufweist, die Q=./1/T,T, geniigt.

Letztendlich wurde die Moglichkeit gezeigt, dass Kohdrenz wieder auftreten kann, d. h. von
Null verschiedene asymptotischen Werte annehmen kann, nachdem die Kohérenz vollstindig
zu Null zerfallen ist. Zusammenfassend kann berichtet werden, dass die neue Methode die
vorgestellt wurde, ein konzeptionelles Werkzeug zur Modellierung multidimensionaler
quantenphysikalischer Systeme ist, welche beide Relaxationen als auch nichtlineare

Oszillationen auf eine effiziente und konventionelle Art und Weise beschreibt.

viii. Zu Nichtlineare molekulare Multiphotonen Response Tensoren in den

Raumzeitpunkten



Bislang basiert die Theorie der nichtlinearen molekularen Suszeptibilitit auf approximierte
lineare Losungen. In diesem Kapitel wurde gezeigt, dass die nichtlineraren Effekte sehr wohl
wichtig sind und im quantenoptischen Formalismus beriicksichtigt werden konnen. Zunéchst
wurde die nichtlineare molekulare optische Suszeptibilitdt nichtzentrosymmetrischer Materie
theoretisch exakt beschrieben. Der Realteil und der Imaginérteil der nichtlinearen optischen
Suszeptibilitdt nichtzentrosymmetrisch gebundener Elektronen kann analytisch berechnet

werden mit:
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wobei die eingefiihrten Quantititen der Verstimmung und der Rabifrequenz fiir

nichtzentrosymmetrische Materie modifiziert werden zu:
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mit j als Indices der Anzahl der Frequenzkomponenten der j- ten Feldamplitude, in der jede

Frequenzkomponente im quantenoptischen Modell einen neuen Zustand erzeugt.
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mit 1+ AT} als natiirliche Linienform und ( Js é‘) 1T, als Leistungsverbreiterung. Daraus

ist offensichtlich erkennbar, dass die Linie mit der Intensitit wiachst. Der Realteil der

nichtlinearen Suszeptibilitdt y'= Zey besitzt eine Nullstelle fiir exakt resonante Teilchen

A=0, d. h. die dispersive Amplitude verschwindet fiir exakt resonante Teilchen. Zudem
weilt die dispersive Amplitude fiir fehlende Verstimmung A =0 beim Durchgang durch die
Resonanzstelle eine Vorzeichenidnderung auf. Dies ist in der linearen Verstimmung im Zahler
und der quadratischen Verstimmung im Nenner begriindet in der letztendlich eine lineare
Verstimmung im Nenner verbleibt. Dies generiert eine Kurve, welche Antisymmetrisch in A
ist. Fir A=0 oszilliert das Atom- System sodass die Population vollstindig vom
Grundzustand zum angeregten Zustand iibergeht. Bei einer groferen Verstimmung osziliiert
das System schneller, aber die Wahrscheinlichkeit geht nicht ganz auf 1 hoch. Fir A>0
oszilliert das Atom mit einer hoheren Frequenz aber kleineren Amplitude. Die Imaginaritét

der nichtlinearen Suszeptibilitit »"= Zmy beschreibt die absorptive Amplitude, welche

aufgrund auftretender Skewness- Effekte nicht mehr exakt der absorptiven Lorentz-

Linienform entspricht. Im Zahler haben wir eine atomare Grofie die konstant ist und erhalten

deshalb eine symmetrische Funktion in A . Der absorptive Term bleibt fiir exakt resonante

Teilchen erhalten, weil dort y'= Zey eine Nullstelle besitzt und hat den Verlauf einer

Skewness behafteten "Lorentz"- Kurve die Leistungsverbreitert ist. Die absorptive Amplitude
ist verantwortlich dafiir, dass tatsdchlich Energie auf das Atom {ibertragen wird. Der
Absorptionskoeffizient (im Zéhler) und die Zerfallsrate des angeregten Zustands (im Nenner)
sorgt flir die Streuung von Photonen aus dem externen Laserlicht, wohingegen bei Resonanz
der dispersive Term herausfillt. Insbesondere ist die Beriicksichtigung der nichtlinearen
Skewness Effekte von erheblicher Bedeutung und wir erhalten folgende neue Ergebnisse:

Beim Ubergang vom Grundzustand zum angeregten Zustand wurde mithilfe der klassischen



Modelle ein Hystereseverhalten nachgewiesen. Dabei ergibt sich eine frequenzabhédngige
Amplitude welche hier im quantenoptischen Modell einer Energieabhdngigen
Zustandsdnderung entspricht. Demzufolge ergibt sich auch in der Quantenmechanik bei den
einzelnen Energielibergingen eine Frequenzverschiebung, die umso stirker ausgepragt ist, je
energiereicher der einzelne Ubergang ist und umso stirker das Atom letztendlich angeregt

wird.

Analog zur Zweiphotonenabsorption lassen sich Multiphotonenabsorptionsprozesse
betrachten, wobei hier mit # > 2 mehrere Photonen absorbiert werden. Je mehr Photonen
absorbiert werden, d. h. je energiereicher der angeregte Zustand ist und je mehr Frequenzen
eingestrahlt werden, desto unschirfer werden die hoheren Energiezustinde. Die
Energieunschirfe nimmt mit der Energie zu. Es bildet sich ein (Energie-) Kontinuum aus,
deren Zustdnde sehr langlebig sind. Der Endzustand liegt dann im Kontinuum des Atoms oder
Molekiils. Dies ist vereinbar mit der Vorstellung der Absorptionslinie, die mit zunehmender
Energie breiter wird und dementsprechend die Teilchenunschédrfe zunimmt. Wenn der
Endzustand im Kontinuum des Atoms oder Molekiils liegt, werden durch die
Multiphotonenabsorption Elektronen aus der Atomhiille geldst (Multiphotonenionisation).
Dabei werden freie Elektronen erzeugt, die einen Beitrag zum Brechungsindex liefern
konnen. Weiters konnten neue analytische quantenmechanische Tensoren fiir die
nichtlinearen Hyperpolarisierbarkeiten und Dielektrizititen N- ter Ordnung in den
Komponenten ihrer Ubergangshyperpolarisierbarkeiten im Fourier- Raum gefunden werden.
Fiir den speziellen Fall nichtzentrosymmetrischer Materie sind dabei nur gerade Ordnungen

moglich.

() N A ! a a, j i h
(1, 00)) =) =AY P (sl sl ph )

VIR v G (Fehler! Kein
1 .
N[ —— Rl 1) I
1 angegebener
X X, X [(md -w,-o,-0, -, ) _ w‘(f) (E) _ iro‘l:| Formatvorlag
1 e im
" [(wv, ~o,-o,-0,)-o, (E)_’TV;] Dokument..1
1 0)
X =




mit 2N xN! - 1 weiteren Termen. Aus der Dispersionstheorie konnten wir die nichtlineare
dielektrische Funktion beliebiger Ordnung und somit den nichtlinearen Brechungsindex exakt

analytisch bestimmen. Fiir homogenes, isotropes Material erhielten wir allgemein:
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mit 2N x N! - 1 weiteren Termen.

ix. Zu QED atomarer N- Zustands- Systeme

In diesem Abschnitt wurden die Effekte der Absorptions- und Relaxationsprozesse auf die
Propagatoren diskutiert. Um den Mechanismus der Elektron- Multiphotonwechselwirkung zu

verstehen, wurde die Emissionsamplitude in Form der Streuamplitude und die relativen



Absorptionsbeitrdge fiir den konkreten Fall des 5- Wellen Mischens mittels QED-
Berechnungen bestimmt. Da die Photonenquelle ein intensives Laserfeld ist, konnen die
Elektronen nichtlinear mit dem Feld koppeln und verursachen Multiphotonenprozesse. Die
Photonenmatrixelemente fiir den quantenelektrodynamischen Absorptionsprozess in Referenz
zum Compton Effekt fiir das Problem des 5- Wellen Mischens an nichtzentrosymmetrischer

Materie wurde bestimmt zu:

Der Absorptionsprozess erzeugt ein virtuelles Elektron mit den Elektronenpropagatoren:
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Uber die S - Matrix fiir die Absorption der Photonen mit
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erhilt man die emittierende Amplitude des 5- Wellen- Mischens mithilfe des Ubergangs zur

M- Matrix unter Beriicksichtigung der Renormierungsbedingungen fiir Photonen und

Elektronen zu:
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Die Ergebnisse wurden anhand des entwickelten schematischen Kohédrenz Pfad- Diagramms
und der DFDs dargestellt. Fiir hohere Ordnungen, nimmt der Rechenaufwand mit O (2N N!)
zu und wird somit impraktikabel. Deshalb wurde eine schematische Kohérenz Pfad- Methode
basierend auf den Feynman- Diagrammen entwickelt. Mit diesem effizienten Instrument ist es
auf schnelle und einfache Weise moglich, auf die Ausdriicke der Suszeptibilitidten und davon
abgeleiteten Grofen, wie der dielektrischen Funktion, Polarisation, und Brechungsindex zu
schlieBen. Das entwickelte schematische Kohdrenz Pfad- Diagramm stellt damit einen
systematischen Weg bereit um alle relevanten doppelseitigen Feynman- Diagramme (DFDs)
zu finden. Die Zeilen beschreiben die Summenfrequenzerzeugung SFG, d. h. die hohen
Harmonischen HHG, wobei von unten nach oben die beteiligten Frequenzen vervollstindigt
werden. Charakteristisch daflir ist, dass die endgiltige emittierende Kohédrenz den

Grundzustand, [ beinhaltet, sodass das Molekiill so zum Grundzustand zuriickkommt,

nachdem sie die oOf -Kohirenz emittiert wurde. SFG besitzt entlang der waagrechten

Entwicklung Q: reversible Kohédrenzpfade mit abnehmender Ordnung
(1. Zeile) l——>sml——snl——vli——> ol

(2. Zeile) ——ml——>nl——vVI

(3. Zeile) [l ——ml——>nl

(4. Zeile) [l ——>ml



(5. Zeile) 1

Jeder Doppelpfeil innerhalb der Gitternetz- Zone entwickelt durch geeignetes ein und

ausschalten des externen optischen Feldes ein pulsierendes optisches Feld, welche mit

Q (@) Q o*
Il P_yml P ]l P_sml P ... eine unendliche Oszillation iiber zwei

Zustande induziert, die somit als optische Fallen fungieren konn(t)en.

Als Sonderfall fiir identische Anregungsfrequenzen erhalten wir Frequenzvervielfachung
gerader Ordnung, d. h. hier im speziellen Fall Frequenzvervierfachung 4wp...4ws. Dies geht
konform mit nichtzentrosymmetrischer Materie, welche Oberflichenselektiv sind, indem fiir
isotrope Materialien nur Prozesse gerader Ordnung in N mdglich sind. Prozesse wie die

Generation hoher und sehr hoher Harmonischen gerader Ordnung konnen dabei iiber
nichtresonante Zustinde erfolgen, indem auBler dem Grundzustand |g> kein weiterer

Eigenzustand des Systems besetzt wird. Zudem existiert ein weiterer Prozess, in der das

System nach der Emission des Response- Signals mit der Differenzfrequenz w1-»2 in einem
angeregten Zustand |a>. endet. Die Kombinationen fiir die DFG ergeben sich aus den

Diagrammspalten, wobei die Ordnung der DFG nach unten hin zunimmt. Die DFG zeigt die

Entwicklungsrichtung von der Ket- Seite zur Bra- Seite. Man erkennt dass das Molekiil fiir
die Differenzfrequenzerzeugung DFG in einer (O'O'), (VV) , (nn) , (mm) - Population

gelassen wird nachdem die vo, nv, mn, - Kohdrenz emittiert wurde. Dies zeigt die
Charakteristik der DFG, wo die letzte emittierte Kohdrenz nicht den Grundzustand betrifft. Es

ergeben sich jeweils zwei Kohdrenzwege der (N-2) = 3 Zusténde die interferieren.
|l —ml——smo——>smv——>mn und [——lc——IV——h——>mn

l—>sml——>snl——sno——>nv  und Ill—slo—Ilv—smv——>nv

l——sml—nl——vli—>vo  und [l—>loc——>mo——>no——>vo
Bei vier Anregungsfrequenzen o1 ... ®4 werden unter Vernachldssigung sich wiederholender
Frequenzen 4HG, SFG, DFG in Form von 74 verschiedenen Frequenzkomponenten

ausgegeben.
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Die Resultate wurden in Feynmann Diagrammen dargestellt. Dazu wurden in diesem
Abschnitt alle wesentlichen Bestandteile der DFD Methode und ihre Struktur beschrieben.
Zuerst wurden die Verbindungen zwischen der Zeitentwicklung des Dichtematrixoperators
und der doppelseitigen Feynman- Diagramme (DFD) eingefiihrt. Daraus kann man auf die
Beitrdge der Vertizes (Raum- Zeit- Punkte) der Diagramme schlieBen. Produktbildung dieser
Beitridge ergab die Beziehungen zwischen den Anfangselementen und den Endelementen der
Dichtematrix wieder. Daraus lieBen sich die Ausdriicke fiir die nichtlinearen Suszeptibilitéten,

Polarisation, dielektrischen Funktion und Brechungsindex bestimmen.
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Theoretische Charakterisierung der
2- Photonen Resonanz nichtzentrosymmetrischer
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Einleitung / Motivation

Interessante Physik spielt sich an der Oberflache von
Festkorpern ab!!!

Bislang: keine exakt analytische Beschreibung der WW
nichtzentrosymmetrisch gebundener Elektronen mit
bichromatischen photonischen Feldern

Daher: Neue math. Modellbildung der ,NLO“ werden
benotigt!

Kl K1 Kl 3O 3
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011
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Darstellung nichtlinearer Funktionen

Keine
analytische
Losung!!!

Peter Krampl (FernUni Hagen)

NLO SBHM Modell

0,

q

(z.B.
Differenzfrequenz
generation)

O, = O + O, + O

ﬁ

(z. B.
Summenfrequenz
generation)

X1 K1 A B>R>IN U
Mittwoch, 7. September 2011 4



Wechselwirkung von Licht mit nichtzentrosymmetrischer
Materie: Ewald-Oseen Extinktions Theorem

Festkorperoberflachen kann man sich als eine
Ansammlung von vielen ortsfesten polarisierbaren Atomen
zusammengesetzt vorstellen.

Emittierter Strahl .
Optische Feld erzeugt an

Festkorperoberflache durch Polarisation der
Atome ein ganzes Ensemble von Dipolen
deren emittierte Strahlung

(1) das optische Feld ausloscht,

(2) Erzeugte Polarisationswelle gehorcht

N \ Snell’schen Gesetz
Polarisierter Strahl 1\ / (3) Licht mit neuen Eigenschaften vom
\ £ Substrat emittiert.

Annulierter Strahl

Dynamik NZS- & ZS- gebundener ‘§+27):Z _|_w§)’( + 1ok’ 118)13 = —/leE(t)/me
Elektronen

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 5



Nichtlineare Optik und anharmonische

Oszillatoren: Photonenstreuung am Potential

Atomare Betrachtungsweise der nichtlinearen Optik:
Potential des nichtzentrosymmetrisch gebundenen Elektrons ist
kein einfaches harmonisches Potential.

Beispiel: schwingendes Molekdl | <>t — )

U (%) =—[Fdx ={ma x> +imax’

A=X

2 Fixpunkte: :%
zentraler Fixpunkt a, = (0,0) E
labiler Fixpunkt [, =(~=7.0) ™
photonengetriebene Oszillation | -200 -150 -100 -50 0 50 100 150 .

Q50 = (@ -7 )(@ +7 )

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 6



Lyapunov- Stabilitatstheorem

Fir (a,7)>0 einzige Gleichgewichtszustand beim Fixpunkt X, =0

und 5n(t) erflllt das Lyapunov- Stabilitats- Kriterium:

([ £(1)=0 fir  X=% =0|
& (t)>0
9
A > fur X#X,
£(1)<0

Das heildt: &, (t) ist global positiv definit und deren Ableitung ist global negativ definit.

&

n

(t) ist eine Lyapunov Funktion und global asymptotisch stabil.

weiterer (labiler) Fixpunkt auf dem negativen Peak. Meisten Randbedingungen konvergieren
zum Gleichgewichtszustand im Grundzustand!!! AulSer den Fixpunkt stabilisierende
Randbedingungen!!! <« W« EH O e
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 7



Maxwell Gleichungen im nichtlinearen Medium

Die induzierte Polarisation P ist der charakteristische Effekt der Materieantwort.

§-D=47r/z{0 ﬁxE:—lﬁ—B _ ) .
c ot ,nichtmagnetische Materialien
0 ohne aullere Strome und
V-B=0 @xB:la—DJr 47ZJ :ia—E 4728—1) Ladungen”
c ot C c ot ot

Diese Gleichungen reduzieren sich zur skalaren Wellengleichung

10 10°E 1, 0P
VX(VXE) =———(VxH)=- ——A4r
. (Vz ) cat( ) ¢’ ot®> ¢ ot
,Inhomogene ANGIp A
Wellengleichung” 2 2
1 OE 4 P
—— V’E - 2 ‘ 2 72r5 2
c” ot c” ot

Sinuswellen beliebiger Frequenzen sind Losungen der Wellengleichung.
lhre Polarisation gibt dartiber Auskunft welche Frequenzen erscheinen.

Peter Krampl (FernUni Hagen)

NLO SBHM Modell

X1 K1 A B>R>IN U
Mittwoch, 7. September 2011 8



Maxwell Gleichungen im nichtlinearen Medium

Nichtlineare Optik ist alles das was geschieht, wenn die Polarisation aus den optischen
Feldtermen hoherer (nichtlinearer) Ordnung resultiert:

P=P" +P™ = U (k,&)E+P"

Wie andert sich die Wellengleichung im nichtlinearen Medium?

,Inhomogene

drw’ el
VzEn (r)+ o E, (r) - c2 n PrENL) (r) \r/]\l/(:l}lt!:;;rfhung”

Absorption der linearen Polarisation in den Brechungsindex fir isotrope, nichtmagnetische
Medien (i =1 und € = n2).

Die nichtlineare Wellengleichung liefert die nichtlineare Polarisation,
welche als treibender Term fiir die elektromagnetische Welle der entsprechenden

Frequenz wirkt.
K1 K1 A B>U>IQ U

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 9



nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Storungstheoretische Betrachtung

bichromatisches Licht in Wechselwirkung mit

nichtzentrosymmetrischer Materie E(t)=E,e ™ +E.e ™ +c.c

—a(em) () ~0(2)

XDy =
D’(2®)D" (@)
K 2a,y = —2EM) B 550 Generiert neben der
D'(2w,)D (+,) : :
Grundschwingung noch weitere
(0 + 0y =——22EM) BEL o Schwingungen bei den

D(@) D(,) D (@ +,) Frequenzen 2w, *2w,,

a(efm )V EE! Hw,tw,), H(w,~w,)

X(Z)(wl —(02)* = - *
D(w]) D(a)z)D(a)l - (02)

+0(13)

—2a(e/m,) E'E,  2a(e/m,) E;E, Lo(#)

X(0)" = 5007 ; z :
(0) D(@) D(@y) D(0) D(®,) D(@,)

K1 K1 k= 3O C1CE
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 10



nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Storungstheoretischer Aufbau

Fourieramplitude setzt sich aus der Summe all dieser
Komponenten zusammen.

D. h.
es erscheinen fur NZS- Materie in den hohen Naherungen neben
Schwingungen mit gewdhnlichen Resonanzcharakter auch noch
Hohere Harmonische & Sub-Harmonische

Hystereseeffekt wird nicht bericksichtigt!!!

Kl K1 & B> N>
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 11



Komplexe Nichtlineare Optik : Theoretische Charakterisierung der
2- Photonen Resonanz nichtzentrosymmetrischer Materie

EinfGhrung: Thematik und Motivation

.

Kollektives Verhalten N,.\h bundene
Elektronen (SBHM- Modell) L

Ausblick

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 12



Problem & Losung

Bislang gibt es keine analytische Losung der
Bewegungsgleichung flr zentro- & nichtzentrosymmetrisch
gebundene Oberflachenelektronen in Wechselwirkung mit

multichromatischen photonischen Feldern.

storungstheoretische Analysen, wie die klassische
Storungsrechnung, kombiniert mit asymptotischen
Naherungsverfahren

Kl K1 & B> N>
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 13



nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

Integration der Bewegungsgleichung liefert mit (9(/12) :

2[R 3 2[R 3
~ ~ ~ b b 1
RO 42y 4 @25 =1 & . cosa)t—%—cosa)t
@, 8" — 2w, 2
1 2R3
- — ? b —cos 3wt
28w - 2w,

+ Bb* cos® wt + 2a)ow(2)6 COS a)t}

-2 2RR2 2RR2
(2)+3b,8+at2)_ flb .
w, 8w —2aw,

-3 2R3
+[b'8— oA }cos%ﬂ

4 8w’ -2w;

= {2(000 }Bcosa)t

D. h. es erscheinen fur NZS- und ZS- Materie in den hoheren Naherungen eine
Frequenzkorrektur zur natlrlichen Frequenz des Systems.

K1 K1 k= 3O C1CE
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 14



nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

Losungscharakteristik zentro- und nichtzentrosymmetrisch
gebundener Elektronen: Nichtlineare Korrektur zur Fundamentalen

Oberflache - Bulk — Schnittstelle:

2 2 9.2
w“ﬁ(ﬁ)—a}0+i[$;€o+01£6(a)35)2_ia;3)Jb2+(9(22) fir o+,

zentrosymmetrische und nichtzentrosymmetrische Materie: negativer
Skew

positiv dotierte Festkorper oder c.c.- Felder: Skewnessumkehr

Kl K1 & B> N>
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 15



nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

stérungstheoretische Berechnung
jetzt
mit asymptotischer Lodsungsstruktur

neue ,exotische” Losungsstruktur
far
neue Modellbildung,

Generiert "exotische" Schwingungen und Singularitaten bei den
Frequenzen +2w,, 2w,, ¥(w,+w,), ¥(w,-w,)

Kl K1 & W>R>IN U
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 16



neue ,exotische” Losungsstruktur
Skewnesskoeffizienten der Anharmonizitat

Allgemein:

e _|_3pa, ldB3(p/a) el -8er)
= F
" | 8pey 4(40(p/a) @ - (p/a) @)

2

v{neN|(pa,qa):2n/\(pﬂ,qﬂ):2n+l}p

W€$ﬂo

Fundamentale:

2 2
e _| 238, | (3w; —8a7) o =g 1
P 8w, l6w’w,—4w, (Bla p)a

HHG:

(8)a *Up)a
SubHG:
| 2 3, |a|(3p2a)02—8a)52)
P 8pw, 4(40lp’'w) - p'ey)
v{neNi(p,a)=20n(p,8,)=20+1)

al(3(1/q)° @ - 8a?
stx _ $3ﬂq n | |( ( /q3) (U 55)
8oy 4(407 (1/0)' @) - (1/a)’ @)

v{neN|(pa,qa):2n/\(pﬂ,qﬂ):2n+1}

P(s)e *Y(p)e

Peter Krampl (FernUni Hagen)

NLO SBHM Modell

Kl K1 A R>E>IR U |
Mittwoch, 7. September 2011 17



neue , exotische” Losungsstruktur

Fourieramplituden

r_ _(e/me)2 El2

(2) 3
x,, (20,) = D 2w D" () + C.C.+C’7(/1 )
2. Harmonische (SHG)
) (Rw,) = ~(eg/m.) B +C.C.+C’7(/13)
“ D 2w,) D% (+w,)

@) " _2(e/me)2 E,E, 3

x5 (£(o +@,)) = (@)D" (o) D" (@ +w2)+c.c.+0(/1 ) Summenfrequenzerzeugung (SFG)
@) _ o) = -2(e/m,)” E,E; 3 .

= (t(0 - ) = D () D ) D" (wl_w2)+c.c.+0(/1 ) Differenzfrequenzerzeugung (DFG)

) )’ _ —2(e/me)2 EE _ 2(e/me)2 ==
Y\ T D (0) DN () D (—) | D (0) D" (0,) D (<)

+c.c.+0(/13)

Gleichanteil (DC)

K1 K1 k= 3O C1CE
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 18



neue , exotische” Losungsstruktur
Resonanz- Nenner- Funktion

mit der exakten komplexen, nichtlinearen
Resonanzfunktion flr nichtzentrosymmetrisch
gebundene Elektronen:

linear w; — @ +2iyo, fiir =0
(27 (@)= & — @} - 250 + 2y,
nichtlinear fir a#0
o - —w” (6) +2iyam,

Bislang: Proportionalitatsfaktor a, der die Amplitude nur lorentzférmig
beeinflusst!!!

Komplizierte neue nichtlineare optische Effekte erscheinen!

K1 K1 k= 3O C1CE
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 19



nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Numerisch

Numerisch berechnete Resonanzentwicklung nichtzentrosymmetrischer Medien
im nichtlinearen Regime!!!

Unterhalb vom
Sprungpunkt D (bis F)
keine
Resonanzschwingungen
angeregbar!!!

Fir jeden Wert des
optischen Feldes oberhalb
D, andert sich der Charakter
der Resonanzerscheinungen
(Hystereseverhalten).

3
L
E=

o
b=

=
=

=9

g
-1

zwei Gleichgewichtspunkte

Frequenz m

Fir nichtzentrosymmetrische Materie erhalt man mit zunehmender Amplitude eine harte
Potentialcharakteristik und die Kurve zeigt negative Skewness und grolReren
Unscharfebereich.

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 20



nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

1- Photonen und 2- Photonen Resonanz nichtzentrosymmetrischer- Materie

a’ (30)5 - 8(052)
1- Photonen Resonanz p=q=1 T : fir @ # @,
low. wy — 4w
2- Photonen Resonanz
e’ =1 p)
M |SHG, p=1,g=2 - 10“3 fiir @ =,
3o,
0
S5a° .
1. SubHG, g=1, p=2 - 3 fir w =,
96w,

Transformation der nichtlinearen Resonanzfunktion, D(a)—2(a,),
wobei zusétzlich beriicksichtigt werden muss, dass 2%, =a ‘e, bzw. »’ (b)=a '@’ (b) wird.

Existenz von Singularitaten in nicht dissipativer Umgebung (y=0)

An der SINGULARITAT existiert die Skelettkurve!!!
K1 K1 k= 3O C1CE
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 21



nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Singularitaten

|
—(50./12] )b ‘I

Amplitude (a.u.)

—(50' /120 )b*

Singularitaten!!!

Frequenz Photonenfeld

Bemerkenswert:
HHG Skewnessbetrag nimmt zu
SubHG: Skewness- Betrag nimmt immer weiter ab!!!

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 22



nichtlinearer Elektronenresponse:
Bulk und Oberflache

Nichtlinearer Response NZS- und ZS- gebundener Elektronen

o
Do (0,13

3
=
=
=
=
£
<

Frequenz Photonenfeld

Schwingung nicht mehr rein sinusformig und Skew wird wirksam!!!

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 23



Nichtlineare Effekte in der Zeitdomane

Interessante Physik erhalt man fir nichtlinear aktivierte und verstimmte Systeme, d. h. (E ,A ,a) #Q

kleine (E ,a): Phasentrajektorien in Form von Kreis und
Spiralbahnen.
Sukzessive Erhohung (E ,a) : Asymmetrische Amplituden und
Phasentrajektorien

il

’ “ i i il ‘1\ h

il \ ( W H Y

=

3
«
)
=
=
o~
=
=}
<

)
4

I
>

|
!

&
2

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 24



Nichtlineare Phasentrajektorie: Zeitdomane

Nichtlineare Phasentrajektorien: zweifache Degeneration, wobei dies eine bewirkt
Amplitudenaufspaltung (deutet auf Bifurkationspunkt hin).

g
=
L}
=
=
=
=
E
<

2. Harmonische
SHG

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 25



,exakte “nichtlineare Makroskopische Response Tensoren
Nichtlineare Suszeptibilitat und Brechungsindex

V) (N ) ()

Ku €y 5 /7

Ziel:
nichtlineare Optik durch
einen extrem kompakten

Satz von nichtlinearen,
makroskopischen
optischen Response
Tensoren exakt zu
beschreiben!!!

K1 K1 k= 3O C1CE
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 26



,exakte “nichtlineare Makroskopische Response Tensoren
Nichtlineare Suszeptibilitat und Brechungsindex

Neu zu formulierende Makroskopische optische Response Tensoren!
Ausgangspunkt der Betrachtung: Polarisation im nichtlinearen Medium

Paflz) (o, + a)z)*' =—eN, xg} (o, + @, )*'I

|—eNv x? (a)p + o, )* = 2;(9 (a)p +0,,0,,0, )*--(Ej (a)p + o, )*)(Ek (a)p + o, )*)

mit £ (0 +@,)" = —2(e/m,)’ E:E;/D“(a)l)*ﬂ"’(wz)*ﬁ‘” (o, + a)z)*l

Nichtlineare Suszeptibilitat :

*/

” 1/2)eN
Za,u ( 1 2 1 2) (El (a)l +a)2) )(E2 (a)l +a)2) )xalu ( 1 2)

(e’/m?)

" DU @) D (+w,) D (0, + @)

=N

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 27



Exakte nichtlineare Makroskopische Response
Tensoren atomarer 3- Zustands- Systeme

Neu zu formulierende Makroskopische optische Response Tensoren: Hyperpolarisation

* N, (e’/m’
Ztgfle)(i(za)lvaaﬁ)) = V( / )

= - - ; +C.C.+C7(/13)
D%(@) P (@) D (&, + ;)

22 (3(20.0.0,)) =— sz(ei/mf) _+cc+0(2) Die nichtlineare Suszeptibilitat setzt sich
(2°) (@) 2" (20,) aus der Summe all dieser Komponenten
zusammen!
Zo(j,)(i(a)]%ra)z,a)l,a)z))*’— NV(e /me) *+C'C‘+0(;t3)

D) D (+a,) % (o + @) Nichtlinearitat im Z&hler verschwindet!

22 (5 (0 - 0, 0,-0,)) = N (¢'/m) +cc.+O(4) Nichtlinearitit o im Nenner!
AT D) DY (0,) D (0, - w,) '
u : N, (e’/m?)
®)(z 07 ) = ®)(x 09 Ny Wy = - ° *
Zaﬂ (+( . . )) ap (+( @ @ )) pa(a)z)*pa(a)z)pa (0)
+c.c.+0(/13)

K1 K1 k= 3O C1CE
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 28



Exakte nichtlineare Makroskopische Response
Tensoren fur 3- Zustands- Systeme

neu zu formulierenden Spektraleigenschaften der
nichtlinearen Antwort nichtzentrosymmetrischer Materie

47N, (e’/m?)

& 2w.0,0) =1+ _+O(A°
w (20000 D(@) D (@) D% (@, + @) (%)

47N, (e'/m;)

47N, (e’/m;)
+ *
D% (@) D% (—w,) D (a, + »,)

Da(aﬁ)pa(_a)z)*pa (w1 _a)z)*

6’0(;) (o —a)z,a)l,—a)z)' =1+

EY (o, +a)2,a)l,a)2)’ =1

+C’7(ﬂ3)

' o 47N (e3/m2)
(2) = — v ¢
&, (0,0,,-0,) =&, (0,0,,~-0,) =1+ @) D" (@) D" (0) +(’7( 3)

K1 K1 k= 3O C1CE
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 29



Exakte nichtlineare Makroskopische Response
Tensoren fur 3- Zustands- Systeme

1

/m; 2 " 47N, (€’ /m? 2
n(2)(2a)|,a)|,a)l)*': 1+ 47Z'Nv(e /me) _ +0<ﬂ3) ngl)(za)zaa)z’a)z) |14 T v(e /me) i +0(/13)
“ (@) D (03) D (@, + @) )

47N, (e’/m?)

: ] co(») o(x)
D) P (@)D" (o, - @,)

47N, (e’/m?) ];

D(@) D (@) D (0, + @)

ngg (o - a)z,a)l,—a)z)*’ = (1 +

o) F
D*(@,) P (,) D (0)

K1 K1 k= 3O C1CE
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 30



Nichtlineare Wechselwirkung zwischen Licht

und Materie: x, ¥, €, P, und n
Wie andert sich die Wellengleichung im nichtlinearen Medium?

Bislang: Komplexe Modifikation: Skewnessbehaftete
Lorentzkurve komplexe Kurve

physikal. Begrindung: Oberflachen senken zur Stabilisierung ihre
Energie mittels Skewness. Bulkmaterialien werden aufgrund ihrer
umgekehrten Skewness angeregt.

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 31



nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau: Ergebnis

stérungstheoretische Berechnung
zusammen
mit asymptotischer Losungsstruktur

neue ,exotische” Losungsstruktur
far
neue Modellbildung,

welche den physikalischen Sachverhalt genauer wiedergibt!

Kl K1 & W>R>IN U
Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 32



Theorie NLO Projekt: Bisher erreicht

u. a. genauer Mechanismus spezieller Licht- Materie
Wechselwirkung & deren exakte mathematisch, physikalische
Modellbildung gefunden

i. fudr nichtzentrosymmetrisch gebundene
Oberflachenelektronen in Wechselwirkung mit
bichromatischen photonischen Feldern

ii. fur zentrosymmetrisch gebundene Oberflachenelektronen in
Wechselwirkung mit mit trichromatischen photonischen
Feldern

iii. Ergebnisse fur jegliche lineare und nichtlineare Materie und

in jeder beliebigen Kombination davon anwendbar!!!
KK BEoo

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 33



Weitere Ergebnisse:

P o]

Phasenfokussierung: Signatur fiir
bosonische Systeme; AR
Erzeugt schmales transparentes <
Frequenzfenster
blau- und rotverschobene
Flankendeformation

asymmetrische Amplitudenentwicklung:
Amplitudeninformation zu
niederfrequenten Bereichen verschoben
(negativer Skew) !!!

[-XCw)|

letztendlich wird niederfrequentere
Strahlung emittiert

Peter Krampl (FernUni Hagen) NLO SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 34



Weitere Ergebnisse:

£ 0.006
0.004%

;
0.002}

;
0.000% 4

Aufteilung der Fundamentalen 1- Photonen
Transparenzfenster in die verkleinerten
blauverschobenen bzw. die stérker
ausgeprdgten rotverschobenen Flanken (fiir c.
c. umgekehrt)

Behebung der charakteristischen
rotverschobenen Flankendeformation an der
komplexen 1- Photonen Resonanzstelle
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Komplexe Nichtlineare Optik : Theoretische Charakterisierung der
2- Photonen Resonanz nichtzentrosymmetrischer Materie

EinfGhrung: Thematik und Motivation

Lésungsstrategie & Ergebnisse

i ;
AR .

i

Ausblick
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Spektral- Darstellung des SBHM

nichtlinearer Response:

2
B 2qj

(—mw2 + K, — 2)/iw)2 (—4mzv2 + K, — biy4w)

0!2j

longitudinale virtuelle Storung N- ter Ordnung: |Ar,, =« (E-Bj)znf)j‘

Approximation: o =—1
—Mw ™~ + K, K,

Theoretische Modellberechnung: SBHM basiert auf Lorentz Modell
Skew muss nicht berlcksichtigt werden!!!

K1 K1 A B>U>IQ U
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Mehrteilchensysteme: Bindungsstruktur (111) Si-
SiO,- Oberflachen in kristallographischen Koordinaten

komplexe Hyperpolarisationen: |&,, 3Xa,

R ~ A AN2 A
Dipolkomponenten: o
(b;-E) b,

J

p;nj = quxanj = al

2nj

Mittelung Gber teraedrische Einheitszelle:

in 1 in 1 L
RS ESTCR

1<j<4

111- Bindungen

,B,l paralleler Beitrag zur Hyperpolarisation

K1 K1 A B>U>IQ U
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Mehrteilchensysteme: Felder
nichtzentrosymmetrischer Makromolekdle

Felder nichtzentrosymmetrischer Makromolekiile

ikr

E2N7 =k*—— € s )Z(K ><(f)j X K))(BJ - E)zN

e e agz)z (K o K)Bj — K(Bj o K))(Bj : E)zN

r j
e o (6, (6)) 5, €)"
Zuruckfihrung des Systems auf melSbare GroRen:
B2 = o) K e’ [ KK]Z p.
| T - KK}{Z@. (cto;b;Bb;b; ... B3 )b, ]EEEE £
j

Projektionsoperator: |[| = KK} = pp + SSl
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Mehrteilchensysteme: Bindungen in
Kristallographischen Koordinaten

Transformation

Kartesische Koordinaten Kristall- Koordinaten

Z =cos 7 b=z fir =0

li ' b, =sin X + cos 2
3
(x/§/3)f(—>fc 133’4=—%sin,b’fci§sin,8§r+cos,b’i

W | —

Normierung
beziglich b,

K1 K1 A B>U>IQ U
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Mehrteilchensysteme: Summierung
uber alle Bindungselektronen

triadisches Produkt

|(6, b, 6) —bhRb®Db einsetzen der
Bindungskoord. in Tensor

individuelle
[b=bx+b,y+b,2 —

Bindungsbeitrage:

,up“- Bindung: ‘Z p," =,z

d 3 pa o
2. P; =3acos’ Summierung

Z p;i = a, cos> Bz —

ydown“- Bindungen:

‘Z p¢ =3¢, sin Bsin2 SR E,E,
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Mehrteilchensysteme: Summierung
uber alle Bindungselektronen

A

X:
y:

Z.

—3sin’ BREE, +3sin Bsin2 SRE,E,
3sin’ Bcos BYE,E, —2sin’ BYEE,
(3 cos’ B+ 1)2 E.E, +2sin’ Scos f2E.E,

+2sin” Bcos fZEE,

pp- Polarisation in der xz- Ebene

nur x- und z- Komponenten des Tensors sind zu bertcksichtigen!!!

. w_ ~ 7
»up“- Bindung: 2P =a

,down“- Bindungen: |2 P =3acos’ Bz =aj cos’ B2

> py =2a,sin Bsin2 BRE,E,

Peter Krampl (FernUni Hagen) SHG SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 42



Mehrteilchensysteme: Summierung
uber alle Bindungselektronen

ZM+Z@=ZM+Z@
yy Xy Xy

2 Bindungen sind immer in

—3 12 543 102 5 .
=3 a,sin” fcos fz+ —Ofd sin” ffcos fz der xy- Drehebene, egal wie

=2a,sin fsin2fz+3 o, sin fsin2fz man um die z- Achse dreht.
=32q,sin fsin2fz

Berechnung der Quadrupolbeitrage lGiber makroskop. Polarisation:

2N A

P(2N),I VZIBa2NJ(b E) bj

A

—qM (/)M Z,B” cty; (B-B,) " B,

=3 it (M (#)M'D, (M (¢)M'Bj).1:;)zN

Rotationsmatrix um
Azimuthwinkel

M Mgtrleur_ M(¢)
Kristallrotation

Peter Krampl (FernUni Hagen) SHG SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 43



Mehrteilchensysteme: Bindungen in
Kristallographischen Koordinaten

Einfallender Strahl, emittierter Strahl

X (2)

. ] >
(Symm.- Bruch) (001 4

bulk —> e

_ _, [100]
(zentrosymm.)

«<— Oberflache
(anisotrop)

<— bulk

(isotrop)

K. =—Xsind —zcosé,

K, =—Xsin g, + zcos 6,

s-, p- polarisiertes Licht

Epi = épi p, =E, (—cosfx+sinfz)

E,, =E, P, =E, (cosgx +sin6,2)

Projektionsoperator ist an der Grenzflache stetig I[' - KK]{' —lzilziHl —ﬁoﬁojl

Projektionsoperator belasst s- Komponenten unverandert,
p- polarisierten Komponenten konstruiert die Linearkombination

Peter Krampl (FernUni Hagen)

p, cosd, + p, sind,

SHG SBHM Modell

Kl K1 (& N> N>
Mittwoch, 7. September 2011 44




Mehrteilchensysteme: Summierung
uber alle Bindungselektronen

Projektionen des einfallenden und emittierten Strahles in der
Polarisationskombination pp:

1=Kk, = pp+88

= cos’ G,X —2cos §, sin G,XZ + sin” 6,2

I
U

—(—%siné, —zcos6,)’

Il
[

—(Asin2 0 +Xz2cos 6 sin 6, +2cos’ 6’i)

=1-%sin’ § +1-x22cos @ sinf +1—2zcos’ 6

=cos’ X +1—-2cos 6 sin@xz +sin’ 07
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Mehrteilchensysteme: Summierung
uber alle Bindungselektronen

einfallende Strahl: |& =€, p, = p,poz[l—KK]o
E_

emittierte Strahl von ,,up“- Bindung:

N Jay

E,=E,p =E, (cos00i+sin6?02)|

-~ . 2 A ) . A A . A
E = (cos 0, cos g, X +sin” g sin Hoz) [cos §,X +sin 6,Z]

=0

. 2 . A A . A
= sin” 6, sin 6| cos §,X +sin 6,z ]
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Mehrteilchensysteme: Summierung
uber alle Bindungselektronen

Einfalls- und Emmissionspolarisation:

,up”- Bindung:

2@ ,pp,u _ s 2 . o AN
EL"P" = a,sin’ 6 sin6, [Xcos g, + Zsin G, |

ydown“- Bindungen:

2a.pp _ 3 o2 o ~ A
Ew ™ = a,cos’ Bsin’ 6 sing,[Xcos 6, +zsin 6, |

2w’pp _ 3 . . 2 . A A e
Ew ™ = a,3sin Ssin2fcos” 6, sin g, [Xcos 6, +zsin 6, |

20,00 _ 3, cin B - : ”»
Er ™ =—3a,sinBsin2fsin 26, cos§,[X cos G, + Zsin 6, |

20,pp_ 3 L 3 2 A A .
Ew ™ =+a, 3sin’ Bcos’ 6, cos§, cos 3¢ X cos f, + Zsin b, |
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Mehrteilchensysteme: Gesamte
Einfalls- und Emmissionspolarisation

,up“- Bindung +

Alle Terme werden zusammengeschrieben ‘e
,down“- Bindungen:

pp- Polarisation: ss- Polarisation:
2a.pp _ T2 N A . .
Ei"" =[Xcos 6, +Zsin 6, | E.”* =—ya, 3sin’ Bsin3¢

X {au sin” @, sin 6), e
ps- Polarisation:

+a, cos’ Bsin’ 6 sin G, — — —
E:”” =+ya, 2sin” fcos” 6 sin3¢

. . ) .
+ a4 +sin #sin 2 cos” 6; sin 6,

— a4 +sin fsin2 fBsin 26, cos 6,

sp- Polarisation:

- 3 2
+a,3sin” fcos” 6. cosd, cos3 }
d4 P ' 0 4 EL"® =[Xcos6, +2sin6,]

: 3
X {—ad 2sin” S cos 6, cos 3¢

+a, sin fsin2Bsin 6, }
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Spektral- Darstellung des SBHM

Integration Uber die Lange des Mediums L:

iAkr

E2N7 _ kzi dreT%Nij:((K o K)6j — K(f)j 0 K))(Bj : E)zN

i QiBkLp _ qiAK

o Q. N N N 2N
—k iAkL¢—iAkl0¢%Zj:((K oK )b, — K (B; oK)} (b, - E)

K1 K1 A B>U>IQ U
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Spektral- Darstellung des SBHM
Theoretische Modellberechnung: Ergebnisse

Vom rotierenden Kristall emittierte Licht in Kristallkoordinaten:

iAKL iAklyg |
2w 4 elA ¢_eIA ’ 2@,SS,PpP,SP, Ps 2
K AL iakl g T
Phasenanpassung: I ¢_| o¢
o k4 eIA n —1 O(Ezw,ss,pp,sp,ps )2
iAk f

Multiplikation mit L%/4 :

)
B ]

Sinusoidale Abhangigkeit der SHG Intensitat von der

Ausdehnung des Kristalls
KK BEDOCIDE
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Spektral- Darstellung des SBHM
Theoretische Modellberechnung: Ergebnisse

mit (sin AkLg /2

— far Ak =const mit Ak e R\0 Al # const
(AKL/2)

|27 o¢

sinc® (AkLg/2) fur Ak = const mit Ak e R\O Al =const

Phasenverstimmung weilSt immer eine
sinc?(Ak L ¢ / 2) Abhangigkeit auf!

Ak ist immer ungleich Null ;
Ak = 0 Phasenanpassung max. Intensitat
Der Wegunterschied ist abhangig vom Winkel ¢
KK BEDOCIDE
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Spektral- Darstellung des SBHM
Theoretische Modellberechnung: Ergebnisse

2w ,SS A 3 2.3 :
|47 c—ya, 5sin” fsin3¢o

sin” AKLg /2

(AKL/2)"

Azimuthwinkel DEG

Peter Krampl (FernUni Hagen)

180 240

Azimuthwinkel DEG

157 oc[X cos G, +Zsin G, |
X {—ad 3sin’ Bcos b, cos3p + a, sin Bsin2 Bsin 60}

] sin” AKLg /2
(AKL/2)°

SHG SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 52



Komplexe Nichtlineare Optik : Theoretische Charakterisierung der
2- Photonen Resonanz nichtzentrosymmetrischer Materie

EinfGhrung: Thematik und Motivation

Lésungsstrategie & Ergebnisse

A i Ny
Kollektives Verhalten "‘ol dene
Elektronen (SBHM- od.i J\

- \
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Ausblick

Fortgeschrittene Betrachtungen mithilfe
Summierung uber Oberflache (Mitt.- Meth.)

Numerische Losung gekoppelter Differentialgleichungen
(nichtlineare Schrodinger- Gleichung & Quantenstatistik)

Statistische Quantenfeldtheorie

Quantenfeld- Vielteilchentheorie

Peter Krampl (FernUni Hagen) SHG SBHM Modell Mittwoch, 7. September 2011 54



Vielen Dank fur ihre
Aufmerksamkeit!

K1 K1 E O
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Neue ab initio Modelle
Komplexer Nichtlinearer Systeme
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EinfiUhrung: Thema(tik) und Motivation
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Ausblick
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EinfiUhrung / Motivation

Hochforschungsgebiet
Licht- Materie Wechselwirkung an
Oberflache & Bulk

Interessante Physik spielt sich an der Oberflache von
Festkorpern ab!!!

Hier: Untersuchung des Elektronensystems
nichtzentrosymmetischer Materie nach
Multiphotonenwechselwirkung

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011




Nichtlineare Optik und anharmonische

Oszillatoren: Photonenstreuung am Potential

Atomare Betrachtungsweise der nichtlinearen Optik:
Potential des nichtzentrosymmetrisch gebundenen Elektrons ist
kein einfaches harmonisches Potential.

Beispiel: schwingendes Molekul

< 23 ;_,i'.'m " __ 0

& Lr ~parm

- - X.,q
U (%) =—| Fds = tm@ % +imaf’ e
2 Fixpunkte: 5
1 )
zentraler Fixpunkt  [g (0,0 &
S e
c c 2 nchit parabolisch fiir N -y
labiler Fixpunkt g, - (~=.0)| iy il —
Q Approximation
e, — fiir kleine Storungen
photonengetriebene Oszillation 50 100 150

X,q

Q pp Z\/(ZUO 4 )(wo +y )‘

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 4




EinfiUhrung / Motivation

Hochenergetische dynamische Profil
nichtzentrosymmetrisch gebundener Elektronen

X+ 2%+l % +af F 7 = —eE(t)/m,
WW mit multichromatischen photonischen Feldern

E(t)=Ee ™™ +E e +...+c.c.

Keine analytische Losung bekannt
Losung durch harmonische Approximation

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 5




Darstellung nichtlinearer Funktionen

K
2
®, Zf,)
E q (z.B. £
! Keine Differenzfrequenz g
analytische generation)

Lésung!!!
W, = ®; + O, + O,

(qu (3) ﬁ

K (z. B.

Summenfrequenz
generation)

K1 K1 = 3 X1
Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 6




Harmonische Losungsstruktur

bichromatisches Licht in Wechselwirkung mit
nichtzentrosymmetrischer Materie E(¢)=Ee ™ +E,e™ +cc

2 PR
(o +w,) = —%a(e/m:) Ex5 _ +C’7(/12)
D(®,) D(w,) D(o, + o,)

Generiert neben der
Grundschwingung noch weitere
oy = 2a(e/m) BE _o(2) Schwingungen bei den

D(@,) D(@,)D (o, — ;) Frequenzen i2(.l)1, izwz’

“2a(¢/m,) E'E,  2a(e/m,) E,E, Lo(i i((’01"'(")2); i(wl_wz)

XP(0) = ——=——£ N (4%)
D(0) D(ay)' D(@;)  D(0) D(@,)" D(,)

Singularitaten

D(a)) = w, —w, —2iyo,

J

<4 < = 3 X1
Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 7




Harmonische Losungsstruktur

Fourieramplitude setzt sich aus der Summe all dieser
Komponenten zusammen.

D. h.
es erscheinen fur NZS- Materie in den héheren Naherungen

Schwingungen mit gewdhnlichen Resonanzcharakter

auch noch
Hohere Harmonische & (U)Sub-Harmonische

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011




Harmonische Losungsstruktur

A1)

Phasenfokussierung: Signatur fiir
bosonische Systeme; A2
Erzeugt schmales transparentes S
Frequenzfenster
blau- und rotverschobene
Flankendeformation

/C('E(.D )

asymmetrische Amplitudenentwicklung:
Amplitudeninformation zu
niederfrequenten Bereichen verschoben
(negativer Skew) !!!

letztendlich wird niederfrequentere
Strahlung emittiert

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 9




Harmonische Losungsstruktur

n.nnr.—‘-tk

0.004 %
0 unzﬁi
0.000} e

. 0.004%
5y 003t

0.002%
o001}
0.000%

20

]
3.0 e

wy (aw)

Aufteilung der Fundamentalen 1- Photonen
Transparenzfenster in die verkleinerten
blauverschobenen bzw. die stdrker
ausgeprdgten rotverschobenen Flanken (fir c.
c. umgekehrt)

Behebung der charakteristischen
rotverschobenen Flankendeformation an der
komplexen 1- Photonen Resonanzstelle

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 10




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Numerische Losungsstruktur

Unterhalb vom
Sprungpunkt D (bis F)
keine
Resonanzschwingungen
angeregbar!!!

-
2
=
:
o
L
5
=
=

=
=
-1

Fir jeden Wert des
optischen Feldes oberhalb
D, andert sich der Charakter
der Resonanzerscheinungen
(Hystereseverhalten).

Frequenz ®

zwei Gleichgewichtspunkte

Fir nichtzentrosymmetrische Materie erhalt man mit zunehmender Amplitude eine harte
Potentialcharakteristik und die Kurve zeigt negative Skewness und groReren
Unscharfebereich.

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 11




Einleitung / Motivation

keine exakt analytische Beschreibung der WW
nichtzentrosymmetrisch gebundener Elektronen mit
multichromatischen photonischen Feldern

Wichtig zur Erforschung des Elektronensystems
kondensierter Materie, biologischer Materialien,...

Neue math. physikal. Modellbildung der ,,NLO" wird benoétigt!

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 12




EinfUhrung: Thematik und Motivation

Losungsstrategie & Ergebnisse

A_ 1%&. 1
ll.'. .\'.

Exakte nichtlineare---Resc'm+ nzkurve (dissipativ)

A

i

Ausblick
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

Exakte nichtlineare Losungsstruktur entwickeln

Storungstheorie liefert Singularitaten

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 14




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Aufbau

X+2yX+ X +ox T fX° = —Aek(t)/m,

Ziel: 11

Stérungstheoretische Berechnungen:
Treiberterm in eine Reihe sukzessiver Naherungen ansetzen

F= %0 4 2150 4 2250 4 50y mitO(aY)

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 15




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Nichtlineare Storungstheorie

i=0 i=0 j=0
C 2i 4 )E(l) n N /11+1A )E(’) _ N ﬂf“i(l)i(’) _ C /ftl#—]—li(l)i(])

Z/IZA % +zﬂ/z+1Ax Z ﬂl+]+k Z ﬂ,l+]+k 1~ (k)

i,j,k=0 i,j, k=1

<4 < = 3 X1
Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 16




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Aufbau

/weimalige Differentiation und Substitution in Bewegungsgleichung:

—eAR(t)/m, = (A°XV + A'FD + 12X+ L)+ 2y (220 + 450 + 2250 + L)
~ ~ ~ ~ 2 ~ ~
+ @, (/lox(” + A'xP + 27250 + ) +a {11 (x(”) +247x W5 +

- 2 01N o - - - 2
+/13[(x(2)) + 2530371 422%9x £ ° (x(3)) + }

N ﬂ{,zz ((g<1>)3 +3(20) 52<2>) + }

<4 < = 3 X1
Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 17




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:

Aufbau
Sortieren nach Ordnungen von A:
(1) 200 iy 2p50 4 @250 = —eE()/m,
([I )NZS Al X+ 2px? 4 T x? = —a(i(”)z
(1)~ A 4259+ @250 =+ ,B()E(”)3
(1) A2 394 2y 4 2270 = — 2705

Abhingig von der Struktur des Treiberterms entstehen mit () hdéhere
Harmonische und mit Subharmonische. g™

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 18




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

nichtlineare Singularitaten berechnen

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 19




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Losung nichtlineare Singularitatsgleichung

. . 3 ~
25+ i aR + 5(55(2)) =—E(t) /m,
—_—

—0

- =
” }f(z) + a)(fi(z) + a(fé(z) )2 __ba + b acos(2er) +C,Cos (ayt)+C,Sin(wt)

20, 8w’ -2w;

ha 52ac0s(2wt)

2

x> x =22 8
20, 8w —2w;

+ C,Cos (a)ot) + C,Sin (a)ot)

F9 42750 4 5250 = 20307 - () + 20,0750

Forderung Abwesenheit Resonanzterme!!!

<4 < = 3 X1
Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 20




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Losung nichtlineare Singularitatsgleichung

94 2p50 1 @25 = 205050 - g (') + 20,875

J/

=0

x’' =bcoswt

i ab’ ab’ "

) =— ~+— ~cos2wt, fir o+ o,
2, 8w —2w,

i ab® ab’ }

= ~+——cos2wt, fir o=,

<4 < = 3 X1
Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 21




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

Integration der Bewegungsgleichung liefert in (9(/12) ;

N . 273 273 1
9427580 4 @25 =12 12? cOS Wt — ? b ——COs Wt
@, 8w —2w; 2
1 o’
—— cos 3wt

28w - 2w,

+ b cos® wt + 2w,m"b cos a)t}

7.2 27.2 272
...:{Zwow(2)+3bﬂ+ab __ab }bcosa)t

4 o, 8w’ 2w,
53 2[;3
+{ P ? 2}cos%vt
4  Bw" -2w,

D. h. es erscheint flir NZS- und ZS- Materie in den hoheren Naherungen
eine Frequenzkorrektur

<4 < = 3 X1
Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 22




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

Losungscharakteristik zentro- und nichtzentrosymmetrisch
gebundener Elektronen: Nichtlineare Korrektur zur Fundamentalen

Oberflache - Bulk — Schnittstelle:

2(,2 Q.2
oY (5):&)04_}{1 3p +0! (30)0 80)55)

b*+0O(1*) fir o+ao
8a), 160)3@5—4@0} (#) 7 ’

zentrosymmetrische und nichtzentrosymmetrische Materie:
negativer Skew

positiv dotierte Festkorper oder c.c.- Felder: Skewnessumkehr
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

storungstheoretische Berechnung
mit

nichtlinearer asymptotischer Losungsstruktur
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Aufbau

Losung mit Fourieransatz:

o0
2 : la)Nt
n=—ao

5 (Cf)1) 50 (a)z)e_i%t + 2 (a)3)e_iw3t Tt oc

Berlicksichtigung der Zeitableitungen in Bewegungsgleichung:

e . . .
——(Ele W+ Ee " + Epe ™ +...+c.c.)
m

e
(a)zx(l)(wl)e_i“"’ 0, XV (w,) e ™ - a)zx(l)(a)3)e_i“’3t+...+c.c.)

Lot —lant

+27/(—ia)1£(1)(a)1)e_’”‘t i, (w,) e —iox" (w,)e +...+c.c.)

+@, ()E(l) (0)e”™ +3" (w,)e”™ + 3V (0,) ™ +...+ c.c.)

<4 < = 3 X1
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Transformation in den Fourierraum

Vergleich der Fourierkomponenten der |. S. und der r. S. o. g. Gleichung:

) - - e —i
(0 20y +00) 8" (L) = (0 sec)r0(2)
m

x(l)(ia)l__.g):— c [E;iem; +c.c}+0(/12)

% 3 ~ ~(1) \2
¥+ 2%+ wozx(z) =—05(x(1))

. . 2
—e —iot —e —im,t
™, Ele ™, E2€
=—0|———F——+t————————+cCC.
o, —o, +2wy @,—-o,+2io,y

D. h. es erscheinen fiir NZS- Materie in den hohen Naherungen neben Schwingungen mit
gewodhnlichen Resonanzcharakter auch noch selbsterregte Sub-Harmonische mit der natirlichen
Systemfrequenz @,/p mitp = 2, 4, 6,...2N.
w—a,=0 O @EE;
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Transformation in den Fourierraum

—1 —iw, 2
()E(”)z m, _| £e " + Ee™ +c.c.
e’ D(w)) D(w,)

* 2
i —ia)2 2 * —iZD'lt —i(l)z
[ Ee W+Eze t} N L, (e *) +E2e ’
D(w) D(o,) D(w,) D(w,)

* 2\ 2 * %\ 2
E e+iwlt E; (e—iwzt) El* (e—iwlt) E; (e—iw'zl‘)
+| — + + +

D(w)  D(w,) D(a,) D(w,)

Fourierkomponenten in Exponentialtermen
{e$i2a)1t} ] {e$i2a)2t} ] {e—ia)lt . e—ia)zt} ] {e+ia)1t % e—ia)zt } , {e—ia)lt % e+ia)2t} ] {e+ia)1t % e+ia)2t}
wB {eiiZa)lt} , {eii2a)2t}, {ei(a)l+a)2)} ] {ei(wl—wz)}

<4 < = 3 X1
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Transformation in den Fourierraum

2
. 2E'E.
(o, + ) :—a( ej L2

m, ) D(w + a)z)*D(_a)l)D(_a)z)

e

Transformation der nichtlinearen Resonanzfunktion, D(o,)—2%(w,),

wobei zusétzlich berticksichtigt werden muss, dass !, =a ‘&% bzw. !’ (b)=a'@’(b) wird.

[2

a’(e/m, )2 E'E] N a’(e/m, )2 E'E]
D(a)l + a)z)*D(_a)l)D(_a)z) V2 (0)1 T, )*pa (—Q)I)D“(—a)z)
052(3(]9/q)2 a)g—Swj) 052(3(17/(])2 wg_gwj)
4(40?(pla) @ ~(pla) @) 4(402(pla) @ —(pla) @)

X +w) =-

- a| o —(p/qr)2 w; +

<4 < = 3 X1
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neue , exotische” Losungsstruktur
Resonanz- Nenner- Funktion

mit der exakten komplexen, nichtlinearen
Resonanzfunktion fir nichtzentrosymmetrisch
gebundene Elektronen:

linear w; — & + 2iyw,= © fir a=0

Il
N\

(D“(a)k)) o; — ) — 2% b’ + 2iya,

nichtlinear fur a#0

0 -~ w (Z;) +2iym,

Bislang: Proportionalitatsfaktor a, der die Amplitude nur lorentzformig
beeinflusst!!!

Komplizierte neue nichtlineare optische Effekte erscheinen!

<4 < = 3 X1
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neue , exotische” Losungsstruktur
Skewnesskoeffizienten der Anharmonizitat

Allgemein: Fundamentale:

v 3pg , lelB(pla) ol o)
B 8 po, 4(4a)§(p/q)3a)§—(p/q)5a)g) ¢

_ 38 ‘a‘(f&wé —8@82)
aﬁ+ _ —_ — ==
. {+ 8w, " l6w o, — 4@, P g

‘v’{neN\(pa,qa):2n/\(pﬂ,qﬂ)=2n+l}p

(B)a 4(p)a

HHG: SubHG:
2 2 2 3 |0£|(3(l/q)2 a)(f —8602)
we_[ o 38, 1al(3p'@ —8al) | 380, ; :
" Tsra 4(selp'el - p'a) So, - 4402 (1/g) @i - (Va) @) |

V{n eN|(p,.q,) :2n/\(pﬂ,qﬂ):2n+l} ‘v’{n eN|(p,.q,) :ZnA(pﬂ,qﬂ):2n+l}p

(8)a *4(p)ax

<4 < = 3 X1 KE
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NZS- Spektrum mittels Gaul3- Puls

E=110 V/cm

Intensitat

Frequenz

E=110V/cm

Frequenz
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NZS- & ZS- Materie HHG und (U)SubHG

Oberflache

SubHG w,=(w/q), p=2,4,6,..,2n—-2,2n neN
E=110 V/cm
UltraHG o, = po, p=2,4,6,..,2n-2,2n neN

UltraSubHG = w,=m(w/q), p=2,4,6,..,.2n-2,2n neN

————

-

Frequenz

E =50 V/cm

Bulk

UltraHG w, = po, p=2,4,6,...,2n—1 neN
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Asymptotischer Aufbau

1- Photonen und 2- Photonen Resonanz
nichtzentrosymmetrischer- Materie

o’ (3a)§ —~ 80)82)
1- Photonen Resonanz p=g=I 3 : fir o+ o,
low. w; — 4w,
2- Photonen Resonanz
&’ = 102
" ISHG, p =1,q=2 - 00‘3 fiir = @,
RIOX
Sa’ ,
1. SubHG, g=1, p=2 - 3 fir o = o,
96w,

Existenz von Singularitaten in nicht dissipativer
Umgebung (y=0)

<4 < = 3 X1
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Singularitaten

—(50t /12, )b? l‘
| 1 =(50./96@] )b

Amplitude (a.u.)

Singularitaten!!!

Frequenz Photonenteld

HHG Skewnessbetrag nimmt zu
SubHG: Skewness- Betrag nimmt immer weiter ab!!!
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neue , exotische” Losungsstruktur

Fourieramplituden
(2w, = —(¢/m.) B +c.c.+C’7(ﬂ,2)
D“Qw) D" (+@,)
2. Harmonische (SHG)
D (2w, = —(¢/m.) E; +ce+O(2?)
D“Qw,) D" (+»,)
~2(e/m,)’ E,E,

% (J_r(a)1 + a)z))' =

— D () D () D" (a)l " a)z) +C.C.+ 0(/1 )

Summenfrequenzerzeugung (SFG)

: ~2(e/m,) E,E,

22 (i(a)l — a)z))

+cc.+O(A7) Differenzfrequenzerzeugung (DFG)

" DU@) D (0) D (0 - w,)

+cc.+O(A) Gleichanteil (DC)

x(z) (O)’ — —2 (e/me)z l?lE‘l#< _ 2 (e/me)2 E2E;
D(0) D" (@)D" (~) D (0D (0) D (-,

<4 < = 3 X1
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nichtlinearer Elektronenresponse:
Bulk und Oberflache

Nichtlinearer Response NZS- und ZS- gebundener Elektronen

=

L
=

—

=

o
£

<

Frequenz Photonenfeld

Schwingung nicht mehr rein sinusformig und Skew wird wirksam!!!
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Nichtlineare Effekte in der Zeitdomane

Interessante Physik erhalt man fur nichtlinear aktivierte und verstimmte Systeme, d. h. (E ,A ,a) #

kleine (E ,a): Phasentrajektorien in Form von Kreis und
Spiralbahnen.
Sukzessive Erhohung (E ,a) : Asymmetrische Amplituden und
Phasentrajektorien

T
||'||| |'|'( ‘ |||\|‘|| ‘i H } ' | \ l[
|' |\|“"||| ”“”H W'
| \| |\ H ‘| H 1| ||‘||‘ H W |
| ‘H‘ 1 |‘|| ||U|

WI I m‘

=
o
]
-
=
=
[=5
g
-
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Nichtlineare Phasentrajektorie: Zeitdomane

Nichtlineare Phasentrajektorien: zweifache Degeneration, wobei dies
eine bewirkt Amplitudenaufspaltung (deutet auf Bifurkationspunkt hin).

10

5
_m
"]
=
=1
=
=3
=)
=

2. Harmonische
SHG
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EinfUhrung: Thematik und Motivation

Losungsstrategie & Ergebnisse

Ad_a y_ v
; \

Exakte nichtlinear&es

Ausblick
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neue , exotische” Losungsstruktur
Fourieramplitudenentwicklung

entwickelter

. -
E(t
q e()COS

W)= — PB
Allgemeiner Losungsansatz: ¥ = (q2 _p2) m o} [( g +/1jt+ ,9)
Oberflichen UltraSubHG: q=1 und p=2,4,6,8,.. p—>>
Y. 1 efﬂ(t)
x(t)=—- cos((pm,+A)t+3
N (P g (p@y +2)1+9)

Oberflachen HHG: p=1 und g=2,4,6,8,.. q —> ©
5 ~
L pp— eE(?) cos((ﬂ + ﬂ,] t+ Sj
2 2
(q _ 1) mewo q

14 W </ = 3 X1
Montag, 31. Oktober 2011 40
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS-
Materie: Aufbau und Stabilitat

P 4+ 2yx% 4+ a)(fx(z) = —a(x(l)) — ﬂ(x(z))

4 ZEZ _
____ % 2e . (f)cosz P L 4 t+@ —,B(x(2))3
2 2
(q —p ) m,a, q

_ aq4 eZEZ(Z‘)COS[(zp—wO+2ﬁjl‘+2¢)—

2(q2—p2)2 m; o, q

<4 < = 3 X1
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neue , exotische” Losungsstruktur
Fourieramplitudenentwicklung

2
“E*(¢) e E (1)
bz[i—az“b22+ sze _|ex!
( e ) 4 dmiw, | m, 20,
—
Dissipation
4 eZEZ(t)

th
€ ( ) ( ) 2)2 e2 (4)1 , & (Q/p)g

4<c]2—pz)4 m; o,
bz[ A/ p)—a® b 2+7/2}: _
((42/p) =, e
2 8 4E4t
___aqe 4()  gep
16(q2—p2) m'w,’
A

Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS-
Materie: Aufbau und Stabilitat

Spezielle Punkte: Amplitudenwerte und AbriRpunkte

a2q884E4(t)
16(q2 -p’ )4 m.m,

b’ [((qﬁ/p) — =z b’ )2 + 7/2} =

<4 < = 3 X1
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS-
Materie: Aufbau und Stabilitat

sechs (funf) Moglichkeiten der Fixpunktanordnung

R TR P B (1)
~ gA 16(q2—p2)4mjwéo y? 7 A 16(q2—p2)4m:w30 y:
b;, = —+ 5 - > by =——— 2 \2 VRV
2, P (chq) (azZq) Zpg P (wpq) (azpq)
12
b12:O __4A A 7 _ 94 A 7
% P (z;{q)z (qu)z %5 P (qu)z (&;[q)z
- (/p)+ Jl4-7)] ACLDRERS]

Vorraussetzung: |/ [[(1/( pq)){ (42/p) \/(azqge“E (r)/16(q2pz)“m;‘wé")ﬁDz}o

d. h. unterhalb des Bifurkationspunktes:
A<hy =(l=, )[ (42/p) J(nge“ﬁ“(t)/M(qz—p2)4m:wé°)—ﬁ}

<4 < = 3 X1 KE
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS-
Materie: Aufbau und Stabilitat

Spezielle Punkte: Amplitudenwerte und AbriRpunkte

a2q8€4E4 (t)
16(q2 -p° )4 m'w,’

5 a2q864E4(t)
gA/p)—a’ b’ +7/2}=
[(( )=at) 16(q” —p2)4 ml@, b’

_ 0!2q8€4E4 (t) ] )/2
16(q2 -p’ )4 m @, b’

xa b2 + a q 64E4(t) _72
& 16(q2 -p )4 m.w,'b’

b ((a2/p)-=ib?) +7° | =

(g24/p)-=b’

Ay =

Q |xs

<4 < = 3 X1
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS-
Materie: Aufbau und Stabilitat

sechs Moglichkeiten der Fixpunktanordnung
drei stabile (reelle) Fixpunkte zu bericksichtigen

b =0

1

b,, = [%[(ql/p) + (,4_72)32

&pq

Diese Fixpunkte gehorchen der Reihe:

0<b, < (l/az;‘q)[(qi/p)— JA —7/2}< b, < (l/zn;‘q)[(q/i/p)+ JA —y/zJ < b,

neue subkritische Bifurkation

<4 < = 3 X1
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Losungsstruktur Singularitaten

+ Wurzel

(/s [ AN -ty

-Wurzel
5-—0

links von C 3 Wurzeln 2 Wurzeln
(instabil)

Rechts vom Punkt B, d. h. oberhalb des Bifurkationspunktes AA> 4A,. nur eine
verschwindende reelle Wurzel 5 =0 - keine Resonanzschwingungen anregbar!

Zwischen dem Intervall B und C, d. h. unterhalb des Bifurkationspunkts AA <A, nur eine
einzelne reelle stabile Wurzel b2 und instabile Wurzel 5 =0

Das sind die Orte im Intervall BC mit den Frequenzen 4=%(p/q) («4—72)
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS-
Materie im Fourierraum

Fiir jeden Wert des optischen Feldes oberhalb seines Bifurkationspunktes, andert sich der
Charaktedr Resonanzerscemungen. A < A,

35000

| (Intervall BC):

einzelne reelle stabile Wurzel und eine
instabile Wurzel

30000
25000

20000
" Bifurkationspunkt (WDP) sowie links des
. Punktes C:
— ) existieren alle drei reellen
& Amplitudenwerte,
wobei die - Wurzel stets instabil,
d. h. Existenz von zwei
Gleichgewichtspunkten!!!

15000

Fixpunktamplitude |b| 2

-0.19 -0.14 -0.09 -0.04 0.01

Diese Fixpunkte gehorchen der Reihe:

0<b, < (l/mz‘q)[(ql/p)—\/A —72}<Z§3 < (l/az;‘q)[(qﬁ,/p)+«/,4 —}/2}<Z;1

AA > /be verschwindende reelle Wurzel 5 =0 (keine Resonanzschwingungen anregbar)
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS-
Materie: Aufbau und Stabilitat

Vermutung: Kombination aus Sattelpunktsbifurkation Turning- point
Bifurkation, Subkritische und superkritische Verzweigung (Bifurkation)
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Phasenraum

1. Unterhalb der

Bifurkation:
(£) _ A(E) :
AV <A, g

-
=
o
—
on
=
=]
=
=
)
]
o=
o
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Stabilitatsbereiche der Singularitatsgleichung

nichtlineare Resonanz H2, H4, H6 und (Ultra-) Subharmonische (rot)

extrem nichtlinearen Regime
a = +-20.165

hoheren Harmonischen im
nichtlinearen Regime
mit zunehmender Ordnung
immer instabiler
immer schwerer zu realisieren.

nichtlineare Schwingungen bei vorhandener Dampfung: Grundresonanz w, = v viel
leichter bemerkbar zu machen als die hoheren Harmonischen pw, = v.
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Losungsstruktur exakt resonanter
Elektronen und deren Umgebung

e (0) - z{nw8[+/n[qwgt+ ]}

2 X (]E (b)e
n m mé‘
[ng+(m+1)p =& P(5)]
[ng+(m+1)p # wgz)(l;)]

Vn,melN,

ﬂ,(zz (5,@'2‘,5) -

2
2
nw, +m£w€ —wf)<b>—(pw5j +27/i{nw5 +mpwg}
q q

1 Fourierkomponente - eingestrahlte Resonanz
2 Fourierkomponenten - NL Resonanzen

Existenz von Singularitaten in nicht dissipativer Umgebung (y=0)

2 2
(ﬁng —(nws +m£ng = wf) (l;)

q q
:nq+(mi1)p=w(2)<l;)

o

An der SINGULARITAT existiert die Skelettkurve!!l!
< | < 1 3 1
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Singularitaten

Eingestrahlte
Fourierkomponenten
2w+ W,

wO Var.
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nichtlineare Singularitat
Skelettkurve

e
.
&l
S
-]
=
]
s
-
=
=
=
=
—
]
o
I:l-.
=

0
-0.17 -0.12 -0.07 -0.02 0.03 0.08

o= |[+—aw] + : : i\/(eE(t)z/me) —(27/10)0) ,  fir o+,
P | 4(4@ (pla) @ - (p/a) &) b P
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS-
Materie: Aufbau und Stabilitat

Hon (bt &)

neben der Grundschwingung (p/q) w,, noch weitere , exotische”
Schwingungen, die Teilwerten der Grundfrequenz entsprechen, (m /q)
W Mit meN

p ,q kleine, ganze

teilerfremde Zahlen

7@ =z + AL, (5,@1‘,5 = £wt+l9j = Igcos[ﬁwt+‘9j+ﬂyl [B,wt,f = Ewt+n9j
q q q

Amplitude und Phase NZS- Materie: Entwicklung direkt an der
Resonanzstelle

db

—=2A4(b,9)+1*4, (b, @ (p
dt ( ) ( ) c;_,gzﬂwg w0+ waﬂ(b) +ﬂ“51(5"9)+ﬂ252(5’]9)
-2 Bp B o944 (59) Ce (pwg + wo]

2m, p 1

——  m,| @, +,
~5.(b) q

<4 < = 3 X1
Peter Krampl ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011 55




nichtlinearer Elektronenresponse NZS- Materie:
Spezielle Entwicklung direkt an Resonanzstelle

entwickelter
Nichtlinearer Ansatz
Amplituden- und Phasenvariation

db cE
—=-0.(b)b- 9=0
dt -(?) m(wo+w)cos
I w(z) b
aclz—g:w (b)-w, + p ¢k sin 9+ aﬂ( ) =
t m (wo+w) Epw +Woj
q

14 W </ = 3 X1
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nichtlinearer Elektronenresponse NZS-
Materie: Aufbau und Stabilitat

stationaren Schwingungszustande db/dt =0, d9/dt = 0 : Nichtlineare Amplitude und Phase

-0, (5)5 =— AcE cos Y
m{pw8+woj
q
= (5
@ ;b
L @, =+ AcE sin g + aﬂ()
1 me5(pwg+w0] (pwngwoj
q q

Schwingung nicht mehr rein sinusformig und Skew mit w((j;) (5)/(600 +a,)| wird wirksam.

Eliminierung der Phase liefert dissipative Resonanzkurve:

(elfm.) - mg o] - wg}s ot <5)T (2r20b)

<4 < = 3 X1
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Berlcksichtigung der Skewness durch Nichtlinearitat

\ ACL = — 7 rd
Aa=0.046 |\ / Mg QU8 /)
Ao = 0.0 /

A8=0.013
. 0053

=
«
)
=
=
=
o
=
59

4000

290 295 3.00 3.05 3.10 3.15 3.20 3.25
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,exakte “nichtlineare Makroskopische Response Tensoren
Nichtlineare Suszeptibilitat und Brechungsindex

M) ) ) o)

Ku »Cu >Ny 7

Ziel:
nichtlineare Optik durch
einen extrem kompakten

Satz von nichtlinearen,
makroskopischen
optischen Response
Tensoren exakt zu
beschreiben!!!

<4 < = 3 X1
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,exakte “nichtlineare Makroskopische Response Tensoren
Nichtlineare Suszeptibilitat und Brechungsindex

Neu zu formulierende Makroskopische optische Response Tensoren!
Ausgangspunkt der Betrachtung: Polarisation im nichtlinearen Medium

*f

‘ l.j,(f) (o +w,) =—eN, = (o + a)z)*"

‘_eNV x (a)p + @, )* - ZZiﬁ) (a)p + Dy> By Oy )*"(EJ (a)p + @, )*)(Ek (a)P + @, )*)‘

mit |x<2>(w1 +)" ==2(e/m,) EE, | (@) D*(@,) D" (04 + ) |

Nichtlineare Suszeptibilitat :

xt 1/2)eN
}(i](.,f)(a)l+a)2,a)l,a)2) =— (2)eN, ~x (0 + w,)

(E1 (o + a)z)*)(E2 (o + o,) )

*/

N (¢/m)
"D (@) D (+w,) D (0 + @)

<4 < = 3 X1
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Exakte nichtlineare Makroskopische Response
Tensoren atomarer 3- Zustands- Systeme

Neu zu formulierende Makroskopische optische Response Tensoren: Hyperpolarisation

N, (¢'/m?)

Zﬁ) ($(2a)l,a)l,a)l))*, =

D) D% (@) D% (0, + )

N, (¢'/m?)

Zﬁ) (J_r(za)wwz’a)z))*l -

Zﬁ) (J_F(“)l + a)z’wva)z))*l

ZIE? (“_L(O’ a)2,—a)2))*' =

(27) (@) D" (20,)

/%E/f) ('T‘(a)l - wz»wla_wz))*,

ZIE;) (“_L(O’ “’25_“’2)), =

N, (¢'/m?)

—+C.

c.+C’7(/12)

- +c.c.+(7(ﬂ,2)

D) D (+w,) D (04 + »,)

N, (¢'/m?)

. +c.c.+(7(/12)

D) D () D (0, - @,)

. +c.c.+(7(/12)

N, (/)

- D(w,) D(,) 27 (0)

+c.c.+0(/12)

Peter Krampl

ab initio NLO Modelle

Die nichtlineare Suszeptibilitat setzt sich
aus der Summe all dieser Komponenten
zusammen!

Nichtlinearitat im Zahler verschwindet!

Nichtlinearitat a im Nenner!

14 W </
Montag, 31. Oktober 2011
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Exakte nichtlineare Makroskopische Response
Tensoren fur 3- Zustands- Systeme

neu zu formulierenden Spektraleigenschaften der
nichtlinearen Antwort nichtzentrosymmetrischer Materie

, 47va(e3/m€2) 4N (63/7%2)
0 _ z o _ A€/
£u Q0,00 ) ”z;“(a)l)*pa(wl)*pa(wl+co1)*mu) £ oo o) 1+(DG’)Z(c()Q)pa(-za)z) +ol¥)
4z N, (63/7’1’162) AN, (63/m§)

8}? (o —a)z,a)l,—a)z)’ =1+

+0</1 ) ij pa(wl)pa(_wz)*pa(a)l_wz)*+0(/7' )

£ Jo,0,) =1 ]
oo e) = G oy 1 (@)

47sz(e3/mf)

EN(0,0,~0,) =EL (0,0,,~0,) =1
w(Oenmen) =28 0enme) =1 g Sepe ), 07 0

ik

+0(12)

<4 < = 3 X1
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Nichtlineare dielektrische Funktion:
Realteil und Imaginarteil

Realteil:

Flanken der 1. Ubergangsfrequenz
normale Dispersion
Anormale Dispersion in einem
schmalen Band um die
Ubergangsfrequenz

—
=
el

—

b=
4%}
ha

2.Ubergangsfrequenz:
Gebiet inverser Dispersion. d. h.
,normal“ am Ubergang und anormal
an den Flanken.

Frequenzbereich der transversalen Ubergangsfrequenzen: dielektrische Funktion negativ,
reeller Brechungsindex kleiner 1 moglich.

T T
0 <o <,

Symmetrie verhindert longitudinale Modenpropagation.
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Exakte nichtlineare Makroskopische Response
Tensoren atomarer N- Zustands- Systeme

Intensitétsverteilung Si- Kristall mit He- Ne- Puls in hochdisspativer
Umgebung (y =0.23) fiir verschiedene Nichtlinearitdten o im extrem

nichtlinearen Regime.

Phasen (Realteil) und
Amplitude (Imagindrteil) des
nichtlinearen dielektrischen
Spektral- Responses e(w)
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Problem & Losung

Bislang keine analytische Losung der Bewegungsgleichung fur
zentro- & nichtzentrosymmetrisch gebundene
Elektronen in Wechselwirkung mit multichromatischen
photonischen Feldern.

storungstheoretische Berechnung
gekoppelt
mit nichtlinearer Losungsstruktur
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NLO Theorie- Projekt: Bisher erreicht

genauer Mechanismus spezieller Licht- Materie
Wechselwirkung
&
exakte mathematisch, physikalische Beschreibung
gefunden

neue Modellbildung,
anwendbar
auf jegliche lineare und nichtlineare
Licht- Materie Wechselwirkung
und in jeder beliebigen Kombination davon!!!
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EinfUhrung: Thematik und Motivation

Losungsstrategie & Ergebnisse

Exakte nichtlineare Resorianzkurve (dissipativ)§

w % \

i

Ausblick
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Ausblick

Wie andert sich die NLO Bloch- Gleichung im nichtlinearen Medium?

Bislang: Komplexe Modifikation: Skewnessbehaftete
Lorentzkurve komplexe Kurve

physikal. Begrindung: Oberflachen senken zur Stabilisierung ihre
Energie mittels Skewness. Bulkmaterialien werden aufgrund ihrer
umgekehrten Skewness angeregt.
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Ausblick

Fortgeschrittene Betrachtungen mithilfe
Summierung uber Oberflache

Numerische Losung gekoppelter Differentialgleichungen
(nichtlineare Schrodinger- Gleichung & Quantenstatistik)

Statistische Quantenfeldtheorie
Quantenfeld- Vielteilchentheorie

Peter Krampl (FernUni Hagen) ab initio NLO Modelle Montag, 31. Oktober 2011
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Vielen Dank fur ihre
Aufmerksamkeit!
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