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Abstract

For the exact description of nonlinear quantum optical systems, a nonlinear potential model is proposed and the associated
nonlinear analytical expressions are provided. The Liouville equation provides for the matrix elements p,,,, a system of coupled

differential equations for which there is no solution in analytically closed form. Here, a method is proposed and shown how the
quantum mechanical Rayleigh-Schrédinger perturbation calculus can be used to arrive at an analytic solution that can be used
to accurately describe the nonlinear electron-multiphoton interaction by multiphoton ionization at the molecular level nonlinear
system to look. For the nonlinear classical and quantum mechanical hyperpolarizations analytical solutions can be specified.
The obtained nonlinear energy equations were modeled by means of singularities and fulfill the singularity equations in an
excellent way.

Zur exakten Beschreibung nichtlinearer quantenoptischer Systeme wird ein nichtlineares Potentialmodell vorgeschlagen und
die dazugehorenden nichtlinearen analytischen Ausdriicke bereitgestellt. Die Liouville Gleichung liefert fiir die Matrixelemente
Pnm €in System von gekoppelten Differentialgleichungen, fiir die es in analytisch geschlossener Form keine Losung gibt. Hier

wird eine Methode vorgeschlagen und gezeigt, wie man mithilfe der quantenmechanischen Rayleigh- Schrodinger
Storungsrechnung zu einer analytischen Losung gelangen kann, mit der es moglich ist die nichtlineare Elektron-
Multiphotonenwechselwirkung iiber Multiphotonenionisation auf molekularer Ebene exakt analytisch zu beschreiben und so
in ein an sich verschlossenes nichtlineares System zu schauen. Fiir die nichtlinearen klassischen und quantenmechanischen
Hyperpolarisationen kdnnen damit analytische Losungen angegeben werden. Die erhaltenen nichtlinearen Energiegleichungen
wurden mittels Singularititen modelliert und erfiillen die Singularitdtsgleichungen in hervorragender Weise.

Keywords: Kondensierte Materie, Photonik, Nichtlineare Optik, Laser, SBHM, SHG, Hohe Harmonische, sechr Hohe
Harmonische, (Ultra)Subharmonische, Quantenmechanik, Multiphotonen- Quantenoptik,
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1. INTRODUCTION.

Um die gefundenen Ergebnisse weiter in der Tiefe
interpretieren und diskutieren zu konnen, muss das
quantenmechanische Pendant dazu untersucht werden. Dazu
ist es notwendig, das quantenmechanische nichtlineare
Potentialmodell anzupassen. Dazu wird im nichsten Abschnitt
zundchst ein neues Potentialmodell vorgeschlagen.

2. AB- INITIO NONLINEAR QUANTUM OPTICSM
POTENTIAL

Photonen kénnen mit den Maxwell- Gleichungen beschrieben
Fir Elektronen muss die Wellengleichung
herangezogen werden. Zunidchst wird das Elektron im
nichtlinearen Quanten Regime betrachtet. Hierfiir muss ein
nichtlineares Quanten- Potential entwickelt werden. In
nichtdissipativer Umgebung kann dieses Potential mittels
einer nichtlinearen Delta Distribution modelliert werden. In

werden.

Abhingigkeit der Materiesymmetrie des gebundenen
Elektrons ergeben sich folgende Potentiale:
V(3)=-%5(%)ay). -
Y(%)=-(5+V")5(%) (1)
=-)5(x)(¥+x")
mit
X>0, ieR 2)

Dieses attraktive Delta Potential ist kurzreichweitig. Es
beschreibt den nichtlinearen Bindungsanteil des Atoms.
Nichtlineare Streuldsungen existieren ebenfalls, da das
Potential spatial begrenzt ist und gestreute Partikel deren
Wellenldngen viel grofer sind als die Reichweite des
Potentials ebenfalls entstehen konnen.

Die normierten Eigenfunktionen im nichtlinearen Regime
werden damit berechnet zu:

2

T ©"(q) —V6(Q)p(q) =Ep(q) oo 3)

3. DENSITY MATRIX FORMALISM -

SCHRODINGER PICTURE
Die Systemdynamik wird nun mittels
Dichtematrixformalismus detailliert beschrieben.

Nachfolgend werden hierzu einige grundlegende Konzepte
dargestellt. Darin wird der Zustand des Systems durch den
Dichteoperator beschrieben — ein Mitglied der Klasse von
positiven Operatoren (C*- Algebra) im Hilbert Raum, welches
mit dem mit dem System verbunden ist. ZweckmaBigerweise
wird dieser Dichteoperator im Konfigurationsraum definiert:

p(x.x') = (x| Al @

Wihrend der Zustand des Systems definiert wird durch den
Dichteoperator, wird ihre Dynamik beschrieben durch einen
Superoperator welcher Operatoren im Hilbert- Raum in
andere Operatoren abbildet. Diese Konstruktion definiert
einen Hilbert- Raum in welcher die Operatoren Vektoren sind
und das Skalarprodukt erklart ist durch

{[)-A}ztr{[)f&} ®)

Observablen die verbunden sind mit einem hermiteschen
Operator auf dem Hilbert Raum des Systems sind definiert
gemaf:

(&)= (o

Die prazisen Zustinde sind aufgrund der Wechselwirkung
zwischen den Atomen nicht mehr bekannt. In diesem Fall
kann der Dichtematrix- Formalismus benutzt werden um das
System statistisch zu beschreiben.

Pum=2.p(s)CiC. =C,C, 0

wobei die Quantitét p(s) die Wahrscheinlichkeit in

klassischer und nicht in quantenmechanischer Hinsicht zu
deuten ist, mit der sich das System im Zustand s befindet.
Damit reflektiert p(s) unsere Wissensliicke iiber den aktuellen
quantenmechanischen Zustand des Systems, wobei es ist
keine Konsequenz von der Sorte der quantenmechanischen

darstellt. C, die

Wabhrscheinlichkeitsamplitude (C ; = Hermitesch zu C )

Unschiérferelation Weiters st

und C;Cn als

Ensemblezustinde mit m, n als Indizes iber alle
Energieeigenzustinde des Ensembles. Auf diesem diskreten

Durchschnitt iiber alle moglichen
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Hilbertraum wird der Dichteoperator als Matrix reprisentiert:

Im Fourierdiskretisierungsschema wird © dargestellt mit:

Pas Pas CC GG CC
N ~ p;a P e C C* C C*
pE{pﬁ}E b bb - = b~ a b~'b (8)
cc
S ) 2
Die Diagonalelemente der Matrix O, = <n | p| n> = bn

sind hierbei stets reell und stellen die Populationen der
Energieeigenzustinde |n> dar, wihrend die komplexen
Nichtdiagonalelemente  p, = <m| p|n> = <bmb; > die
Kohérenzen zwischen den Zustinden n und m darstellen, in

der Annahme das p,, # 0 ist, wenn sich das System in einer

kohérenten Superposition befindet mit den
Energieeigenwerten n und m. Ferner sind die
Nichtdiagonalelemente, unter  gewissen  Umsténden,

proportional zum induzierten elektrischen Dipolmoment des
Atoms. Unter Kopplung des Dichteoperators mit der
zeitabhingigen Schrodingergleichung der Wellenfunktion

v, die
Dichtematrix, der sogenannten Liouville Gleichung oder von
Neumann-Gleichung im Schrédingerbild:

gelangt man zur Bewegungsgleichung fiir

Pon =10 = H V5P| =1 (S = P) )

nm

A

mit ) als  Wechselwirkungshamilton, Sﬁ als

Dichtematrixoperator im Schrédingerbild. Dabei wurde der

N

Kommutator von 72/0 und ,b mit der Entwicklung
[72,[)] :|:7on+VA(t)a/3j|

dissipative
eingefiihrten

in ' iiberfiihrt. Die

Umgebung wird hinreichend durch den
phédnomenologischen Dampfungsterm

Vom ( p, —<p ) beriicksichtigt, welcher die Relaxation

von O, inden Grundzustand p °? mit der Zerfallsrate ),

bewirkt.

col

|
Yom =7 = (T, +T,)+7um (10)
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Mit der Vakuum- Theorie ldsst sich die longitudinale und
transversale Relaxation anschreiben mit:

V=V =V an
und
yo=30,, =3, +T,) =1y 12)

Die Zerfallsrate },,, ist abhéingig von der Materiesymmetrie

und von der Anzahl der Photonenquanten, welche mit der
Materie

Wechselwirkung) und ergibt sich aus },, — 7/:mﬂ faﬂ .

Materie wechselwirken (Multiphotonen-

4. KINETICS OF THE DENSITY MATRIX

In diesem Abschnitt wird die nichtlineare molekulare
Hyperpolarisation {iber die Dichtematrix mithilfe des
konstruierten nichtlinearen Potentials bestimmt. Dazu soll die
Liouville Gleichung betrachtet werden. Diese liefert fiir die
Poum

Differentialgleichungen, fiir die es in analytisch geschlossener

Matrixelemente ein System von gekoppelten

Form keine Losung gibt. Es ist aber moglich, eine Losung
mithilfe der quantenmechanischen Rayleigh- Schrodinger
Storungsrechnung zu suchen, welche die Losung der

Eigenwertgleichung als Funktion des Parameters A ausgibt.
Dazu wird die Stérung mit Ae [0, 1] €R variabel angesetzt:
)

Pon = Po + A0+ 2200+ 200+ 4 20 (13)

Fir o)

Gleichgewicht. Substituiert in die von Neumann- Gleichung

befindet sich das System im thermodynamischen

liefert in der Storungstheorie erster Ordnung sukzessive

(N)

N
Néherungen fiir die 0,," der Form.

) =i, ol =4[ 2V 5] =, (P -psh) (14
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Mit A°=0 und A'=1 erhalten wir die analytischen

Ausdriicke N- ter Ordnung.

(0)

—iw, p° (0) _ e )

Al = Y (PSP as)

A

LI Ly I 1

Y (P0-P5)  (16)

nm

5(2) _

Py ==iw,pl =5 V.p" ] =7 (e -p) an

Py ==im,, o0 =+ V.6 ] =7, (o5 -p) )

] (o) O

A = i o) 4]
Die (erste Gleichung) beschreibt die Zeitentwicklung des

Systems in Abwesenheit von irgendeinem externen optischen

0
Feld. Die stationdre Losung erhalten wir mit p,(lm) = 231,

wobei poi =0 fir m#n. Zur Losung des

nichtlinearen quantenoptischen Problems ist die nachfolgend

formulierte nichtlineare Eigenwertgleichung zu 16sen

3 (20)

o' (q)+k () p(q)+alp(q)] #Blo(q)] =0

bzw. unter Beriicksichtigung der Wairmeverluste einer
dissipativen Orbitalresonanzwechselwirkung mit Photonen

o' (0)+219'(a)+ K (a)p(q) +a[ ()]

3 @)
#h[o(a)] =0
wobei gilt:
k> (q)=2m/W* (E+5E-V(q)) (22)

das heif3t k enthilt nun ein regelrechtes Energiespektrum, ein

diskretes in Quantensystemen. Die exakten molekularen
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Hyperolarisierbarkeiten und Suszeptibilitidten konnen iiber die
Dichtematrix bestimmt werden. Dieses Verfahren ist leicht
auf beliebig hohe Ordnungen anwendbar. Die Dichtematrix
im Falle der 2. Ordnung auf der Basis des atomaren 3- Niveau-

Systems mit den Zusténden |g>, [I>, |e> kdnnen wir schreiben:

[di,s ’/S(q)] =—12(uezp1(§) _p£7)u1g)'l~‘:(l') (23)

g

fiir monochromatische photonische Felder wéhlen wir p M) ;

g = 2 und finden keine aktivierten nichtlineare Effekte:

e 50550 505 LB (@) [ B(#,) ]
(2, "] =-n ‘Zj(pﬁf‘),—piﬂ’)x%; (%"_ w,,)—iy,}ml o)

29

o530 0 g O (@) g

rq (mmu - w])) W

Hierbei ergibt sich die Charakteristik eines linearen Systems,
da ein einzelnes eingestrahltes Feld, egal wie stark es mit dem
Atom wechselwirken kann, keine nichtlinearen Effekte
aktiviert. Dazu ist ein zweites separates Feld zwingend
erforderlich. Im Falle von Multiphotonenionisation mit mehr
als einem Photon erhalten wir nichtlineare Effekte welches
durch folgendes entwickelte Integral berticksichtigt wird in
Form von.

t .
psi) _ e—(im,,”,Jr;/m ) J‘ dtr%l[é/k nl,s ([l)’p\(l):| e(,'mm+y”m )

o (25)
5. MULTIPHOTONIC QUANTUM OPTICS N.Z.S. &
Z.S. MATTER

Um  die aktivierten  Nichtlinearitdtsprozesse zZu
beriicksichtigen miissen wir das atomare System unter
Beriicksichtigung des effektiven nichtlinearen Potentials
formulieren. Dazu wird der nichtlineare Hamiltonoperator der

Form % = 72;0 +) (t)n[ mit einer zeitlich periodischen
Storung der Form

)j(t) =f- ZE(wg)e_m‘t +ce.= ﬁ-E(wﬂ)e_im”' + E(wq)e_m"' +c.c.
z

zugrunde gelegt. Die Korrektur der nichtlinearen
Energieeigenwerte  nichtentarteter ~ Niveaus  beliebiger

Ordnung erfolgt mit

© xxxx XXX Publishing Ltd
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E(o anl E(p 1>>

)= e R S0 5 ey LD

m

E;
E(O) E(/ z J. >< E(U)

m n m m
m#n (mtn)

mit E(O)

hw(n+%L), wobei fir die Berechnung der

nichtlinearen Korrektur des Zustandes nichtentarteter Niveaus

>zz‘ A o)

"//”km > - EO—EO

zugrundegelegt wird. Unter Beriicksichtigung des Storterms

mit §" = 2 (dT +d)m mit @' als Vernichtungs- und @

als  Erzeugungsoperator  ldsst sich  mithilfe  der
Kommutatortheorie der nichtlineare Hamiltonoperator fiir
zentro- und nichtzentrosymmetrische Materie anschreiben
gemal:

“ f ~\nls ~
s 2~2 || 3
”(x) _Emea)oq +?meaq b
% ~\nlb 1 2 ~2 ~ (26)
Z/(x) =sm,wy;G" —ym,pB
und
7 :7h—2—22 Lmamyq’ =ho(i+i)=(d"a+1),
2m, di -
e 1 @7
__EF_%m‘ﬂq Eha)(n+%)=( a+i
mit
| 32‘/ (atatat+aaa+aaa+aaa +Ll(lll +aaa+aaa+aaa)
/Iarfx/ (a'aa +an—a+nd’ —a" +na +(1+a a)a +aaa+an+a(1+a a)
_— (28)
‘/ (aaa +an a+na 7a +na +a +na+aaa+na+a+a+na+a)
i (a”+a +3 na+a)+3na)
wobei die Kommutatorelationen [d,d*} =1, [A,a]=-a.
[ﬁ,a”} = 4" genutzt wurden. Die Korrektur der nichtlinearen
Energiecigenwerte nichtentarteter Niveaus in zweiter

Ordnung erfolgt mittels nichtlinearem Hamiltonoperator

R R A R R 7 DX U A XN 12 ) )
Aam,
+ 1:‘{@—4‘&/ "n>,<n+4‘é/ "n>}
und nichtlinearer Orbitaldeformation
(8.la"10.) :[2”/1'0] {{n]a'a*|ny+ (n|a®aln) + (n]a'aa’|ny+ (| |n)+ (n] aa'aln) + (n]a*a’ |y} (30)

(a]i| )+ (] (5 1)+ (n 1) (5 2+ | 1))+ G+ 1)}

\
{(nli (-
2nz @
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Mit der zugrundegelegten Distribution (m | n>:5mn ergibt sich

aufgrund der Kommutatorsymmetrie eine verschwindende
Korrektur in erster Naherung fiir Oberfldchen. Somit ergeben
sich keine Energie- und auch keine Zustandskorrekturen fiir
Oberflachen in der Ndherung kleiner Grofien erster Ordnung
weil gilt:

o (0) <m‘727“”1‘n>(0)

) >
" FO_g®

v, >: /(r70)> <V/510) 7{/&”[

v
A

m#n m#n

31

mit

|7

0o _ah o (m
6w \\ 2m,w

folgt zudem
1 a\/— 3 3
p )> = ﬁ{(x 2) n(n-1) *(x,,, ) (n+1)(n+ 2)}

(33)

TZ\/\/—_\/\/i{J n— l‘n 2 ,/n+1 n+2 ‘n+2 }

O |72 )] 288“: An(n-0)(n-2)(x )+ (e )+ 2) (n+3) ()} .
| 277" ) 2:28;1:@5 {n(n—1)(n—2)\n—3>w)+(n+1)(n+2)(n+3)\n+3>(")}

Die Energiekorrektur fiir nichtzentrosymmetrische Materie
ergibt sich damit in 2. Naherung kleiner GroBen zu:

(korr)s _ 12(0) (2)s _ 1
EV = EO + E® =ho(n+1)+

SRR {20’ +3n* +13n+6} (35)

6. NONLINEAR QUANTUM SUSZEPTIBILITY
BY N.Z.S. MATTER

Integration unter Beriicksichtigung von zwei
Fourierkomponenten liefert

AL =T ek,

(36)
v opq
mit
K o= (ﬁsﬁl - ﬁz(/?/)) I:A/wE @, (+C'c)}|:ﬁ'um E(wﬂ )]
o 7 [(ww -@,-o,-E)- iym:l[(wm -@,)- iy,m] a7
(pm) - Py ) [umE(wq)(+c c):l i, E(w! )] }
. ) ’7/,»]

wobei in Abhéngigkeit ihrer Kristallsymmetrie gilt:

© xxxx XXX Publishing Ltd
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=5 = gtftert
oc=E= (L
2 B (38)
:h{wi,)ﬂiaﬁi+"'+wi;ﬂ£3aﬂi+w£)ﬂ af+ }

Damit kann man sofort auf ihre jeweils zugehdrigen
charakteristischen Energiekorrekturen in Abhéngigkeit ihrer
Materiesymmetrie und der Ordnung der Multiphotonen-
Materie Wechselwirkung schlieBen mit

nl

_= fr _
S =E=hay” =h{a). v+ el

O, 4.t ol +all)

Diese Modellbildung beriicksichtigt die notwendige
Forderung, dass erst durch Multiphotonenionisation unter
Beteiligung von mindestens 2 Photonen sich eine Korrektur
ergibt und dadurch nichtlineare Effekte aktiviert werden.
Damit ist es moglich die rein an der Oberfliche erzeugten
Materieantworten von denen des Bulks selektiv zu
unterscheiden, was bislang nicht mdglich war. Damit lésst
sich die exakte nichtlineare molekulare Suszeptibilitdt 2.
Ordnung der Summenfrequenzerzeugung und
Differenzenfrequenzerzeugung in analytischer Form fiir ein
Ensemble wunabhdngiger Molekiille der Dichte N in
Dipolndherung, auf einfache Weise mit den Eigenfunktionen
<m| und den zugehorigen Eigenwerten Er, berechnen und mit
Feynman- Diagrammen graphisch darstellen. Das Ergebnis
beschreibt in dieser Formulierung ein dreistufiges atomares
AtomSystem iiber alle Populationsdifferenzen der Zustdnde m
und n iiber v fiir die nichtlineare Suszeptibilitét in dissipativer
Umgebung.

Zl/ (m +wﬂ W/ wl) %Z

,,,,,,

(it L ) |

[(w“m71,7,,717‘/7175))7[7 ,,,,, ][(w 717) z}/w]

Um die vollstindigen Terme zu erhalten wird hierbei eine
Summation iiber alle Zustdnde (Kopplungen, Anfangswerte)
durchgefiihrt und die intrinsische Permutationssymmetrie
beriicksichtigt. Fiir den Fall unterschiedlicher

Einstrahlungsfrequenzen @ , T, erhalten wir mit den

die
der

antiresonanten Beitrigen 4 Terme fiir
Summenfrequenzerzeugung (SFG) und 4 Terme
Differenzfrequenzerzeugung (DFG).

XXXX-XXXX/ XX/ XXXXXX

4 (0,0 0,0,,) =0 (30 2)

[(mL -w,-o,-a, )—zyé} @, —mp)—t;/k]
. [ i ][]

[(m -@,-d, —mf’)—i;/gg}[(m,g—mq)—zy,ﬁ} (40)
. [t o ]

[(w, +@,+a@, w‘))+i;/,x (1/7 +w,)+z}/ :I
. Lo it ]

[(m +@, +@ mf))Jri;/,J[(m +Zﬂ')+t}/ ]

2 (0, +0,.9,0,)= %Z}: (p9-5%)

. [t o o

[(m, -—w, -, 707&2")71'}/,J[(ww+w, )“K J
. (A [ ] ]

[(m,{,—mp -a, _maz')_[%«][(mx«+m/)+‘75, ] (41)
. i i i

+

(w +@,+@, wm)ﬂ}/e, [w,kfm‘/)fi;/m]

Die analytischen Ausdriicke fiir die Suszeptibilitét lassen sich
in dem 3 Zustands- System interpretieren. Es wechselwirken
nur die Energieniveaus a, b und ¢ merklich mit dem optischen
Feld. Das angelegte Feld mit der Frequenz m; ist nahe der
Resonanzstelle, des a — b Ubergangs. Das angelegte Feld mit
der Frequenz m, ist nahe der Resonanzstelle des b — ¢
Ubergangs und die generierte Feldfrequenz wm; =
nahe der Resonanzstelle des ¢ — a Ubergangs. Die generierte
Intensitdt ist besser die resonanten
Nennerfunktionen atomaren  Zustinden

@ + @ ist

intensiver
mit den

umso

ibereinstimmen. Wir erhalten Summationsterme iber die
Populationen. Die Terme werden dabei / in Abhéngigkeit der
Populationen ausgedriickt, und beriicksichtigen dabei dass

nur der Grundzustand besetzt ist, d. h. p( = p’” =0 mit

A

Matrixelement der i- ten Komponenten des Dipoloperators
zwischen den Zustinden n und m, die einen energetischen
Abstand von ficr

nm

als die Besetzungszahl des Grundzustandes 1, p! = das

=E —E haben. Die Kohédrenz zwischen
den beiden Zustinden zerfdllt mit der phdnomenologischen
Dimpfungskonstanten 1" . Fiir den Spezialfall identischer
optischer Einstrahlungsfrequenzen @ ,=a, erhalten wir die

Ausdriicke fiir die Frequenzvervielfachungen und den
optischen Gleichanteil DC. Fiir SHG und DC erhalten wir in
Abhingigkeit der Populationsdifferenzen die analytischen
Ausdriicke:

SHG

© xxxx XXX Publishing Ltd



Journal XX (XXXX) XXXXXX

Author et al

' N N o
Zﬂ(/z') (zwq’wv’mq):_ﬁz (PL(:) TP )

DC
A (00,0,) =5 T (20 -7L)
[ JC8 ][0 ]
[(w/‘, -2w, - wﬁl)) - [;/I‘JjH:(wg« +@,)+ i}/g‘,]
o [mfs
[(w,E 2@, - zaff)) _ iy,{}[(mgﬂ + za‘/)+ iyge] 43)
[ ] [ |
[(mﬂ, + 2mq - w,(lz))+i;/g,}[(za,g -@, ) —iy,g}

L L J e ]

{(wﬁ, +2a, - wb(f))+ [yd}li(w/g - wq)fiy,g}

+

+

wobei die antiresonanten Beitrdge mitberiicksichtigt wurden.
Diese analytischen Ausdriicke zeigen keinen resonanten
Ubergang, sondern zerfallen in den Grundzustand. Dies kann
im Mittel als Fluktuationen um den Grundzustand herum
interpretiert werden.

Fir die Grundzustandsenergie wird damit insgesamt
gefunden:
1>0, ieR (44)

d. h. dies entspricht dem linearen Fall.

Fir hohere Néherungen ergeben sich fiir die angeregten

Zustinde Energiekorrekturen, beispielsweise fiir SHG
angegeben, in der Form:
() N ~(0) _ A(0)
ij" (2wq’wq’w‘1)oc_ﬁz (pvv _pgg )
elg
[ 0 ][R |
% 8) . (8) .
|:(weg _qu 'HF}LSHG ) _l}/eg:”:(wlg -, + waﬁuc)_l?’/g}
45)

Z{/‘Zi)’ (2wq,wq,w‘,) -

e (A=)
L JC e [ ]

I:(weg - qu +AE . ) —1Yy ] [(wlg —@, +AEg,; ) 1Y) }

X
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Fir hohere Néherungen ergeben sich fiir die angeregten
Zusténde positive Energiekorrekturen der Form:

E=&+ hw,g;)i
E =&+ NLO—-CORRECTION — COEFFICIENTS (46)
=} 8(%)%(al). )= 5(w)al).
Daraus erkennt man sofort, dass die Orts- bzw.

Impulsunschirfe durch die nichtlineare Energiekorrektur
niher bestimmt werden kann.

Abbildung 1 zeigt die schematisch die asymmetrische
Anregung fiir ein Zwei- Band- System. Die Stirke sowie
Richtung der Asymmetrie lassen sich iiber die
Phasenbeziehungen zueinander kohdrent kontrollieren.

Aufgrund der Anregung des Systems mit zwei kohérenten
Quellen mit den Zentralfrequenzen ® und 2® werden durch
Interferenzphdnomene asymmetrische Verteilungen im k-
Raum erzeugt. Es kann jetzt angenommen werden, dass durch
nichtlineare Skewnesseffekte diese Asymmetrie verursacht
wird. Der zu beriicksichtigende Asymmetriegrad sowie deren
Orientierung lassen sich iliber die Phasenverschiebung der
kohérenten Laserpulse kontrollieren. Der Skewnessbeitrag
entspricht dabei dem Energicunterschied wie er beim
Ubergang vom Gas iiber die Fliissigkeit zum und Festkorper
auftritt. Die Skewnessdifferenz entspricht dabei der
aufzubringenden notwendigen Energie zur Umordnung zum
Feststoff und =zeigt dass hierfiir Energiezufuhr durch
Dotierung notwendig ist. Im nichtlinearen Regime befindet es
sich im hoher energetischen Zustand. Betrachtet man die
Zusténde in solchen Béndern, so ergeben sich im nichtlinearen
Regime im Vergleich zu linearen Systemen signifikante
Unterschiede wie in Abb. 6 anschaulich dargestellt.
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<l LUMO SURFACE
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Abbildung 2 zeigt die HOMO und LUMO Grenzzustinde /
Grenzorbitale  fiir  lineare (links) und nichtlineare
nichtzentrosymmetrische Systeme (rechts). In nichtlinearen
Systemen ist jeweils abhdingig von der Materiesymmetrie eine
im Vergleich zum linearen System niedrigerer HOMO
Zustand fiir nichtzentrosymmetrische Materie zu erwarten.
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Abbildung 4 zeigt die Nichtlinearen Singularititen der
Quantenpunkte nach Multiphotonenwechselwirkung bis zu
kleinen Groflen 8.- ter Ordnung. Fiir N.Z.S. Materie ergibt sich
Frequenzverschiebung zu niederen Frequenzen und fiir Z.S.
Materie ist dieser Effekt noch stirker ausgeprégt, wenn man
das System unabhéngig von « betrachtet. Dabei entsprechen

die  Singularititskurven  negativer =~ Skewness  der
Photonenwechselwirkung mit solvatisierten Elektronen und
Oberfldchenbindungselektronen. Mit zunehmender Energie
werden die stabilen Singularitdtsbereiche sehr schnell schmal.

7. NONLINEAR QUANTUM SUSZEPTIBILITY BY
N.Z.S. AND Z.S. MATTER

<l LUMO
<nl LUMO
[ < LUMO
ffffffff LIN ‘ ’ SURFACE BULK ~~~ 7| "~ 7~
‘ 1( NONLIN '
< HOMO < HOMO <) HOMO

Abbildung 3 zeigt die HOMO und LUMO Grenzzustinde /
Grenzorbitale fiir lineare (links) und nichtlineare Systeme
(Mitte und rechts). In nichtlinearen Systemen ist jeweils
abhdngig von der Materiesymmetrie eine im Vergleich zum
linearen  System  niedrigerer ~HOMO  Zustand fiir
nichtzentrosymmetrische und zentrosymmetrische Materie
und hoherer HOMO- Zustand fiir Bulkmaterialien erhohter
Locherkonzentration zu erwarten.
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8. HEISENBERG’'S UNCERTAINTY PRINCIPLE

Betrachtet man in diesem Zusammenhang das klassische

Pendant dazu, so ergibt sich mit dem aus der
Quantenmechanik bekannte Heisenbergsche
Unschirferelationsprinzip  mit ~ Opox>h  dasselbe

Korrekturprinzip. Bezogen auf das elektromagnetische Feld
kann diese zur Beziechung OPOQ >h umgeschriecben

werden. Dabei ist die Amplitude durch den Ortsvektor Q und
die Phase durch P gekennzeichnet. Im Unschérfeprodukt

OPSQ lisst sich OP oder @0Q auf Kosten der jeweils

anderen Variablen reduzieren. Die verbleibende Unschérfe
lasst sich mithilfe der nichtlinearen Korrekturfaktoren
modellieren. Das Heisenberg'sche Unschirfeproblem, der
Unmoglichkeit der gleichzeitigen Bestimmung von Ort und
Impuls eines Teilchens, ldsst sich damit umgehen. Dadurch ist
es nicht nur moglich die Form des Unschérfebereichs weiter
zu manipulieren und einzuschridnken, sondern génzlich in
Abhéngigkeit der nichtlinearen Ordnung nichtlinear zu
approximieren. Die Amplitude im Impulsraum bleibt auch bei
nichtlinearer Verschiebung erhalten. Wird die Amplitude
konstant gehalten, so ldsst sich die Phase, welche sich analog
der Singularitdtskurven verschiebt, nichtlinear modellieren.
Mithilfe der entwickelten Formeln der verbesserten
nichtlinearen Modellbildung kann man die Unschérferelation
zwischen Impuls und Ort beschreiben. Die entwickelten
Formeln heben die Unschirferelation auf.
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Abbildung 5 zeigt die Entwicklung der Wellenfunktion an
Oberflichen in der Zeitdomédne in Abhédngigkeit der
Nichtlinearitit. Die Nichtlinearitdt variiert mit delta=0.001
wobei die Kurve kleinster Amplitude und grofiter relativer
Phasenverschiebung die hohere Nichtlinearitit aufweist. Es
sind deutlich die minimalen auseinanderlaufenden
Amplituden und Phasen geméd der ermittelten
Singularitidtskurven zu erkennen. Diese weisen gegeniiber
klassischem Licht eine minimale Unschéarfe auf, wie Sie vom
nichtklassischen Licht (gequetschten Licht) bekannt sind und
schon experimentell gezeigt werden konnte. Somit lasst sich
die  Heisenbergsche  Unschirferelation mithilfe  der
nichtlinearen Korrekturfaktoren modellieren. Damit ist es
moglich den Ort und Impuls eines Teilchens mithilfe der
Nichtlinearen Korrekturen gleichzeitig zu bestimmen.

Durch die ermittelten Singularitétskurven, resultierend aus
dem Skew, wird der Ort x und die (tatsdchliche) Frequenz @
eines Teilchens gleichzeitig bestimmbar und somit
vorhersagbar. Dies ist die physikalische Interpretation der
erhaltenen Losungen. Diese konnen auf unsere Problemlosung
formuliert

AXAp>h/2>h/4rn

Ax(AMP) x 22N >y [ 470
Ax(AMP) 2SN > 1/ 47
AX(AMP)A&(SINGUL) > ¢/ 4

(49)

Damit kann diese fundamentale Grenze der Messbarkeit

welche von Heisenberg formuliert wurde in der
(symbolischen) Aussage ausgehebelt werden.

9. PHOTONIC CRYSTALS
Die nichtlinearen Frequenzkorrekturen bzw.
Energiekorrekturen konnen beispielsweise Anwendung
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finden auf photonische Kristalle, wie auch in allen anderen
Mikro- und Nanoskaligen Bauteilen und Schichtsysteme.

Wie in dieser Arbeit gezeigt wurde, miissen aufgrund von
Interferenzphdnomenen und Anregung durch
Vielwellenmischen, nichtlineare Effekte beriicksichtigt
werden. Fiir photonische Kristalle existieren exzitonische
Resonanzen.

Es ist moglich in photonischen Kristallen die Resonanz in
gebundene exzitonische Zustinde und der exzitonischen
Oszillatorstarke zu zerlegen. Fiir grofle Breiten (W = 180nm)
und fiir verschwindende Breiten W=0 der photonischen
Kristallstruktur ist eine eindeutige Resonanz zu beobachten.
Fir in den Grenzbereichen dazwischenliegende Breiten
ergeben sich energetisch verschobene Doppelpeaks, was eine
Verschiebung der Kontinuumskante zu hoéheren Energien
sowie eine verstirkte exzitonische Bindungsenergie hindeutet.
Diese kommen durch Materiewechselwirkungen zustande,
welche nichtlineare Effekte tragen.

Die Unterdriickung der Hystereseeffekte in photonischen
Kristallen, wie auch in allen anderen Mikro- wund
Nanoskaligen Bauteilen, wird von grofer Wichtigkeit werden,
um Stérungen zu vermeiden welche durch abrupte Anderung
in der Dynamik ihre Ursache haben und um z. B. in
photonischen Kristallen einen glatten Ubergang zwischen
stabilen Responses in den dielektrischen Schichten
sicherzustellen. Dies ist jetzt durch Kenntnis der genauen
Korrekturen moglich.
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