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Abstract

This thesis describes in a new extended approach in (1)-(4) the generation and dynamics of
photo- and spin currents in the nonlinear regime. For the first time, the description of the
exact nonlinear behavior of photo-spin currents using correction factors of nonlinear
approximations with an accuracy of up to small 7th order quantities was shown (2). In
addition, the complex absorption behavior was examined in more detail and adapted to the
real phenomena in a first extended approach (3).

New "exotic" expressions were shown for a more precise description of the kinetics of photo-
and spin currents in the high-energy nonlinear regime and their resulting nonlinear
phenomena. The HOMO and LUMO orbital limit states were adapted to the new findings of
nonlinear systems (4).

In (5) nonlinear effects on geometric structures were shown, here in photonic crystals. The
suppression of hysteresis effects in photonic crystals, as well as in all other micro- and
nanoscale devices, will become of great importance in order to avoid disturbances caused by
abrupt changes in dynamics, for example in geometric structures such as photonic crystals, to
ensure a smooth transition between stable responses in the dielectric layers.

Based on this, a nonlinear chemical potential was formulated in (6). Fermi-Dirac-like
equilibrium coherences for electrons and holes on photonic crystals were shown. The changed
nonlinear eigenfunctions and nonlinear eigenenergies show, by changing the chemical
potential of the "Fermi" gas or "Fermi" liquid by a non-continuous phase transition of the 2nd
order, that the entropy-rich system transitions into a lower-entropy solid-state system. This
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makes it possible to facilitate the transition between phases of different symmetry (e.g. crystal
<, liquid) and different crystalline modifications (non-continuous transition).

Finally, an abinitio nonlinear phase transition model for non-equilibrium phenomena was
formulated (7). Taking into account many-body quantum theory, phase transitions in non-
equilibrium were considered in more detail than nonlinear transitions. First- and second-order
phase transitions were found due to nonlinearities. In addition, the particle behavior was
formulated in a modified nonlinear high-energy evolution of Greenian functions with
additional nonlinear terms and new expressions for the cube formula with new, extended
nonlinear terms for nonlinear many-body systems were written down to a new comprehensive
nonlinear cube formalism.

Zusammenfassung

Diese Arbeit beschreibt in einem neuen erweiterten Ansatz in (1)-(4) die Erzeugung und
Dynamik von Photo- und Spinstrémen im nichtlinearen Regime. Hierbei wurde erstmals die
Beschreibung des exakten Nichtlinearen Verhaltens von Photo- Spinstromen mittels
Korrekturfaktoren nichtlinearer Nédherungen mit einer Genauigkeit bis zu kleinen Gréflen 7.
Ordnung gezeigt (2). Zudem wurde das komplexe Absorptionsverhalten niher betrachtet und
in einem ersten erweiterten Ansatz den realen Phdnomenen angepasst (3).

Dabei wurden neue "exotische" Ausdriicke zur exakteren Beschreibung der Kinetik von
Photo- und Spinstromen im Hochenergetischen Nichtlinearen Regime und deren daraus
resultierenden nichtlinearen Phdnomene gezeigt. Dabei wurden die HOMO und LUMO
Orbital- Grenzzusténde auf die neuen Erkenntnisse nichtlinearer Systeme angepasst (4).

In (5) wurden Nichtlineare Effekten auf geometrischen Strukturen, hier in Photonischen
Kristallen gezeigt. Die Unterdriickung der Hystereseeffekte in photonischen Kristallen, wie
auch in allen anderen Mikro- und Nanoskaligen Bauteilen, wird von groler Wichtigkeit
werden, um Stérungen zu vermeiden welche durch abrupte Anderung in der Dynamik ihre
Ursache haben um beispielsweise in geometrischen Strukturen wie in photonischen Kristallen
einen glatten Ubergang zwischen stabilen Responses in den dielektrischen Schichten
sicherzustellen.

Darauf aufbauend wurde in (6) ein Nichtlineares Chemisches Potential formuliert. Dabei
wurden fermi- Dirac- artige Gleichgewichtskohérenzen fiir Elektronen und Locher an
photonischen Kristallen gezeigt. Die gednderten nichtlinearen Eigenfunktionen und
nichtlinearen Eigenenergien zeigen, durch Anderung des chemischen Potentials vom "Fermi"-
Gas bzw. "Fermi"- Fliissigkeit durch einen nichtkontinuierlichen Phaseniibergang 2.
Ordnung, dass das entropiereiche System in ein entropiedrmeres Festkorpersystem iibergeht.
Damit ist es moglich den Ubergang zwischen Phasen unterschiedlicher Symmetrie (z. B.
Kristall < Fliissigkeit) und verschiedener kristalliner Modifikationen (nicht kontinuierlicher
Ubergang) zuverlissig zu beschreiben.

AbschlieBend wurde ein ab- initio Nichtlineares Phaseniibergangs- Modell fiir
Nichtgleichgewichtsphinomene formuliert (7). Unter Berticksichtigung der Vielteilchen-
Quantentheorie wurden Phasentiiberginge im Nichtgleichgewicht detaillierter als nichtlineare
Ubergiinge betrachtet. Dabei wurden Phaseniiberginge erster und zweiter Ordnung aufgrund
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von Nichtlinearititen gefunden. Zudem wurde das Partikelverhalten in einer modifizierten
nichtlinearer Hochenergieentwicklung Greenscher Funktionen mit zusétzlichen nichtlinearen
Termen formuliert und neue in einem ersten Ansatz Ausdriicke fiir die Kubo- Formel mit
neuen, erweiterten nichtlinearen Termen fiir nichtlineare Vielteilchensysteme zu einem neuen
umfassenden nichtlinearen Kubo Formalismus niedergeschrieben.

Keywords: Nonlinear Optics, Nonlinear Photonics, Phase transition 1st Order, Phase transition 2nd Order, Green's Function,
Kubo-formalism, Many-body theory, Statistical physics.
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Extreme nichtlineare Fourier- Optik: Singula-
ritditen hoher Harmonischer (HHG) und Ultra-
Subharmonischer ((U)SubHG) unter dem As-
pekt der kohdrenten Erzeugung, Kinetik und
Kontrolle von Photo- und Spinstromen in Ab-
hingigkeit der Materiesymmetrie

P. Krampl*

1. Einfiihrung: Fiir ein monochromatisches Feld E(¢)=cos(ar) ist fiir zentrosymmetrische

Materie ein Skewnesseffekt bekannt und in der Literatur illustriert (siche z. B. [Landau]). Fiir
multichromatische Felder und deren komplex konjugierte ist eine harmonisch approximierte
Losung bekannt (sieche z. B. [Boyd]). Diese Losung ist nur giiltig fiir geniigend schwache op-
tische Felder wo die tatsdchliche riicktreibende Kraft, die ein Oberflichenelektron fiir genii-
gend kleine Oszillationen um den Gleichgewichtszustand erféhrt, durch ein harmonisches
Potential approximiert werden kann. Wird die Intensitdt des eingestrahlten optischen Feldes
grof3, werden die hoheren Terme der Riickstellkraft wichtig und die Bewegung des Elektrons
ist nicht langer direkt proportional zum Feld. Nur in dieser Einschrankung kann das Langzeit-
verhalten des nichtzentrosymmetrisch gebundenen Partikels storungstheoretisch approximiert
werden. Durch Vielwellenmischen oder Einstrahlung mehrerer hoherer Harmonischer und
Kombinationen davon werden aber schnell hohe Felder erreicht. Fiir diese Probleme miissen
neue Strategien entwickelt werden. In dieser Arbeit wird zunédchst vorrangig die Wechselwir-

kung nichtzentrosymmetrischer Systeme mit héheren bichromatischen photonischen Feldern

L _ —imayt —inayt
der Form E(@®)=Ee THe ™ cc unter dem Aspekt der Erweiterung auf hohere Har-
monischen untersucht. Dies ist wichtig zur Beschreibung der Erzeugung Dynamik von Photo-

und Spinstromen.

*Corresponding author.
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Eine genaue Untersuchung des Mechanismus zur exakten Beschreibung der Elektron- Mul-
tiphotonenwechselwirkung wurde erstmals in meiner "Master’s Dissertation" [PKM] als Er-
gebnis meines Studiums an der FU Hagen dargestellt. Diese Losungsstrukturen werden zu-
ndchst aufgegriffen und danach erweitert. Im zweiten Teil dieser Arbeit werden die erweiter-
ten Ergebnisse zur Charakterisierung optisch kohérent induzierter und kohérent kontrollierter
Photo- und Spinstrome verwendet. Zudem werden neue Ergebnisse iiber die genauen physika-
lischen Vorgédnge vom "Fermi- Gas" zur "Fermi- Fliissigkeit" als Phaseniibergang erster Ord-
nung hin zur Umordnung zum entropiedrmeren Festkorper als Phaseniibergang zweiter Ord-
nung gezeigt, die mit einer speziellen, nichtlinearen Anderung des chemischen Potentials ein-
hergeht. Zur Untersuchung des Langzeitverhaltens der Elektronen- Multiphotonenwechsel-
wirkung wird zunédchst ein beliebig kleiner, positiver Storparameter A eingefiihrt. Das Ziel am

Ende der Berechnung ist A mit einem Wert gleich eins zu besetzen.

X4+ 2yX+ )% =—A (e(Ele_i"'“"’ +E,e " + c.c.)/me —ax’ + /)’3?3) (1)

wobei (%,1)€S'xS' ist, aber mit globalem ¥ in S' definiert ist und y #0 in dissipativer
Umgebung. Die nichtlinearen Parameter (a, 8) e R' sind fiir Gase, Fliissigkeiten und kon-
densierte Materie klein. Der Treiberterm —e AE(r) / m, mit dem photonischen multichromati-
schen Feld E(t) ist hierbei eine C* Funktion mit 2n- Periodizitét. Fiir dieses Problem ist
bislang keine allgemeingiiltige analytische Losung bekannt. Ein erster analytischer Losungs-
ansatz fiir 2- Photonen- Resonanz und 3- Photonen Resonanz, mit ersten Bezug auf beliebige
Kombinationen hdherer photonischer Fourierkomponenten, wurde in meiner "Master’s Dis-
sertation" [PKM] gezeigt. Die spezielle Problematik hierbei ist, dass die Felder der auf die
Kristalloberfldche einfallenden Welle, welche von 2 getrennten photonischen Quellen herriih-
ren dabei nicht mehr einfach der Superposition zweier Wellen entsprechen. Um dieses nicht-
lineare Problem zu 16sen wird zundchst die asymptotische Losungsstruktur mittels Singulari-
taten bestimmt. Dazu werden zundchst photonenfreie Oberflichen untersucht. Bei vollstdndi-
gem Fehlen externer optischer Felder liegt eine regellose freie thermische Bewegung des
Elektronenpartikels vor. Exakt resonante Partikel @o = Dres gind entropiearm und deren

Verhalten ist zeitlich vorhersagbar. Diese bestimmen das Langzeitverhalten der Materieelekt-



ronen.

2. Asymptotischer Aufbau des Elektronenresponses hoher Harmonischer und Subhar-
monischer: Bei vollstindigem Fehlen externer optischer Felder liegt eine regellose freie

1 % =% gind

thermische Bewegung des Elektronenpartikels vor. Exakt resonante Partike
entropiearm und deren Verhalten ist zeitlich vorhersagbar. Diese bestimmen das Langzeitver-
halten der Materieelektronen. Zur weiteren Untersuchung des Langzeitverhaltens wird ein
beliebig kleiner, positiver Stérparameter A eingefiihrt. Die stationdre Amplitude der Oberfla-
chenelektronen in zweiter Ndherung, d. h. mit einer Genauigkeit bis zu kleinen Groflen der

Ordnung A* wird bestimmt mit:

d’x

dr’

+ X+ Aax’ =0 (2)

Die Funktionen ", %,z . ") und die GroBen a,,a,,a,,...,a, konnen mit folgenden Glei-

b

chungssystem bestimmt werden.

=0, 3)

a’z? SOV ol ey d2EY
L8 i a2 ¢ (5 o, @
42z _ L 42z d*5?
a, d; +a)§x(3)=—2ax(l)x(2) a, d;; az—dzz ®))

aus (3) findet man mithilfe der Modifikation fiir hohe Harmonische bcos& = bcos(nat + @)
mit n als Integer ") = +a,bcos(ar+¢) und o, =1 insgesamt V(&) =bhcosé mit &=nat+¢.
Damit erhilt man aus (4.38) den Ausdruck:

72,

ald—§2+a)0x =ab’ cos’ & +a,b@" cos( @t + @) (6)



wobei keine Additionstheoreme moglich ist und sich cos& authebt fiir o, = 0. Damit gibt es

keinen Elektronen- Skew in der linearen Néherung nichtzentrosymmetrischer Materie. Be-

merkenswert ist in diesem Zusammenhang, dass fiir zentrosymmetrische Medien bereits in

. . " . 2+(2)
erster Néherung kleiner GrofBen mit a, ddz —+ 0?7 = —ab’ cos’ & +a,bcos &

= —(153/4)0053(5 + (aZZ; 1(3/4)153)cos§ ein Skew mit &, = ¥(3/4)h> nachgewiesen werden

kann. Wir setzen o, = 0 und erhalten:

2~(2) ) B
d’x 2502 — a(fc(l)) = ab’ cos’ ¢ (7)

Aus der asymptotischen Néherung stationdrer Losungen erhalten wir iiber die Beziechungen
d*7V /g =—Ebcosé und a5 /dE = —Ebsiné mit der Phaseninderung & = @ und & = ?
die lineare Losung ") = hcos& fiir a, =1. Dies entspricht einer allgemeinen Losung 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 nichtlineare Bewegungsgleichung (1) in dissipativer Umge-

bung streng erfiillt, muss diese umgeschrieben werden in die Form:
2. a)z . . 3 ~
—2x+(1——gJi+2}/)~c+a}§i+ai2 - B(57) =—eE(t)/m, (8)
@

wobei die Identitat (a)j / wz) P+ (1 -}’ ) # = ¥ benutzt wurde. Mithilfe der Ergebnisse der

asymptotischen Methode konnen wir die Frequenzabweichung vom linearen Verhalten be-

stimmen. In zweiter Ndherung kleiner Grofen erhalten wir:

2

2 2
L (1 — a)_g] X+2y%+ @lx +aF’ F p7° = —eB(t)/m, + ab’ cos’ y +a,b@” cosy 9)
) @

Die Beriicksichtigung freier Elektronen in der sukzessiven Néherung X = 25 + 25 und

@ =aw,+a" liefert mit = Re{Ele’i"l"’l’ +E e " + c.c.} und

_ (1 ~w; |’ ))E = [+2wom(1) + (w(l) )2} bcos(wt+¢) mit der trigonometrischen Identitit



cos’ & =(1/2)(1+cos2¢) in der Naherung kleiner GroBen bis zweiter Ordnung fiir dichroma-

tisches Feld fiir die Komponente der ersten hoheren Harmonischen und allgemein fiir HHG

und ((U)SubHG):

SHG :
4 27/)?(2) + a)(ffc(z) = —(al;z/2) - (al;z/2)cos4a)§t + [Za)ow(l) + (w(l))z}gcos(%oét + (p), (10)
SFG,DFG :
i+ 2}/)?(2) + wgi(z) =—ab® —ab* cosZ(w§ + a)g)z+ |:26()02D'(1) + (w(l))z}gcos((a)é + a)g)t + ¢), (1)
HHG,(U) SubHG :
(12)

X 42y 5 = —(al;z/Z) - (a52/2)cos2(p/q) o+ [Za)ow(l) + (w(l))z:lgcos((p/q) o+ (p)

Zur Realisierung hoherer Harmonischer sind mindestens zwei optische Pumpquellen zwin-

gend notwendig. Die Einstrahlung einer einzigen Frequenz nw erzeugt nur eine Resonanz bei

(1/ n) o . Bestrahlung des nichtzentrosymmetrischen Systems mit 2 Frequenzen p@w+ q@ mit
( p/q) =1 erzeugt neben der Hauptresonanz @, hohere Resonanzen bei (a)o /2) und fiir

(p/q)#1 Resonanzen bei (1/p)® und (1/¢) @ mit {p,q} € R\{0}. Die o. g. inhomogene,

lineare Gleichung wird fiir freie Partikel unter der Bedingung fiir das Fehlen eines Resonanz-
gliedes auf der rechten Seite integriert. Damit kdnnen wir & Null setzen und die Integration

liefert mit ¥ =¥ =0 fiir das konstante Glied C/@? = —ab*/2»? . Wenn die Losung erster Ord-
nung ein sinnvoller Startpunkt ist, dann flihrt unsere allgemeine Argumentation von vornhe-
rein in den allgemeinen Ansatz x (f)= b, cosawt + b, sinawt fir 5, =0 und b =b zu setzen.

Mit der obigen Argumentation wird der durch die Integration entstehende sin- Term komplex

und beriicksichtigt die Dampfung bzw. Absorption 5 =0 und der cos- Term ist Real und be-

schreibt die Amplitude. Mit diesen Annahmen erhalten wir als allgemeingiiltige Losung zwei-

ter Néherung kleiner GroBen fiir die resonante Umgebung @ # @, und unter zusétzlicher Be-
rliicksichtigung hoher Harmonischer und Subharmonischer und entsprechend b = EE,

b* = E?,b* = E2 b* = E,E, insgesamt:



= —aEII;:Z + a2E1E2 —cos2wt, HHG,(U)SubHG : i =- aE{EZ + aEl];:Z ~cos2(p/q)wt (13)
20 8w’ -2 20, 8(p/q)e’ 2w,

= aE,E, + b\ Ly >cosdat, bzw. V= oL\, + ak\E,

cos2 wt
20 320’ -2 2, g(p/q)z @ 2@’ (r/4) (14)

Die Losungsstruktur der Integration an der Resonanzfrequenz und deren Umgebung ergibt
jeweils Losungen der Form ) = —(0{52/ 20)02) + agz/ (80)5,5 —2a)§)>< cos2a,,t bzw. fiir ein-
gestrahlte optische hohen Harmonischen (HHG) und (Ultra)Subharmonischen ((U)SubHG,

s :—(a52/2w§)+a52/(8(p/q)2 a)(ig—2a)§)xcos2(p/q)a)0’5t, mit Beriicksichtigung der

Felder in Form b* = EE,E,E, E} E; . Nach Voraussetzung liegen die Photonenresonanzen,
d. h. allgemein die hohen Harmonischen und Subharmonischen hinreichend nahe bei der na-
tiirlichen Resonanzfrequenz. Im Limes kann damit fiir die hohen Harmonischen beim Uber-

gang zum Resonanzgebictw, ~ lirr(}( p/q)®,+e~(p/q)w,, fir die optischen Frequenzen
w,~(p/q)a, geschrieben werden. Fiir das Integral
” i+ iz = —a(b2/2)—a(b2/2)cos2(p/q)a)gt ergibt sich ferner
F=— (ab2/2a)§ ) + (ab2/6 (p/q) ¢ ) cos2(p/q), .t an der Resonanz. Damit lassen sich

sofort die wichtigen Bezichungen o, - ( p/q)w, fiir die Betrachtung an der Resonanzfre-

quenz motivieren. Die Beriicksichtigung der ndchsthéheren Ordnung liefert mit der Losung

zweiter Ndherung kleiner Groflen die Frequenzkorrektur zur natiirlichen Frequenz des Sys-

- : : . = ~(1 ~(2 ~(3
tems. Mit der erweiterten sukzessiven Niherung X = 2059 4+ 259 + 2259 und

) (3)

@w =w,+w "~ finden wir fiir die dritte Néherung kleiner Groflen ) die analytische Lo-

sung fiir nichtresonante Erregerfrequenzen:
1 1 a’h’

273 273
942,50 4 25 = {awb cos(p/q)wt— " a’b cos3(p/q) wt

2 o7 2 2 5 25°¢
(p/q) @ =25 2

0
+ Bb*cos’ (p/q) ot + Zwow(z)gcos(p/q)a)t}

(15)

3]’;2 252 2[;2 .
= 20,8 + ﬂ+a —— 02 - - beos(p/q)wt
4 o,  8(p/q) @ -2;

};3ﬂ_ a2};3
J{ : —S(p/q)zwz—20);}053(]9/6])0”




und fiir resonante Erregerfrequenzen:

=(3) 2(3) 5~ (3) _ ab’ ab® (1
V425V + 3 =1 20 - 2bcos(p/q)a)twLF E(cos(p/q)a)t+cos3(p/q)a)t)
@, @,

0 0

+pb* cos* (p/q) ot + 20,”b cos a)t}

. . . (16)
:{2w0w(2)+3b4ﬁ+ab __ab }I;cos(p/q)a)tn{

X'B—i cos3
4 6(p/q)2w§} (pla)

S

2

o 6(plg) @

Die Korrektur zur Fundamentalen erhalten wir aus den Koeffizienten des Resonanzterms wel-

cher das nichtlineare Verhalten an der Oberfldche - Bulk - Schnittstelle wiedergibt.

o ()| - 298, Lo Sla) el)

fir o #o 17
8paw, 16a)3(p/q)2a)§—4a)§ ’ (17)

Daraus ldsst sich leicht erkennen, dass zentrosymmetrische und nichtzentrosymmetrische Ma-
terie einen negativen Skew aufweisen. Betrachtet man nun positiv dotierte Bulkfestkorper (

-m,—>m,), so geniigt diese der modifizierten Differentialgleichung zweiter Ordnung
X+2|y|x+ g%+ B(5%) ¥ =eE(¢)/m,. Dabei wurde beriicksichtigt, dass der Bulk mit Schnittstelle
nicht invariant ist unter der Transformation (e, ) —(a,—f). Somit ergibt sich dieselbe Lo-

sungsstruktur wie fiir den undotierten Bulk, wobei nur noch die Inversion des Nichtlineari-

tétsparameters (3 ——p) bzw. der Frequenz beriicksichtigt werden muss. Damit erhélt man
zwei konkurrierende Skews des elektronischen Response & (5) =, + wffﬂ (5) beziiglich

0(2) mit

L 34p +a2(3w5_8(p/q)2 ”82)

HHG,(U)SubHG: @ (b) =@, + —
8pa, 160, (p/q) ; -4

b’ +O(4*) fir o,#a, (18)

Fiir nichtzentrosymmetrische Medien ist die amplitudenabhidngige Frequenzkorrektur dem

Quadrat der Schwingungsamplitude proportional und f=0. Analog erhdlt man in O(1) fir

zentrosymmetrische Medien (Bulk) mit « = 0 eine Frequenzkorrektur positiver Skewness,

bzw. fiir dotiertes Volumenmaterial negative Skewness, welche jeweils dem Quadrat der



Schwingungsamplitude proportional sind. Fiir hohe nichtlineare Ndherungen bis zu kleinen
GroBen 7. Ordnung lassen sich insgesamt folgende Korrekturfaktoren fiir erzeugte hohe Har-

monische bestimmen:

ab® e 196°a’ . 106176°a°

Xx=-A +
207 20 4147209’

2773 4 75 4 77 6
+ ﬂzabz —/123bﬂ+l4ba z5+ 6 49?20! — |cos(wt)
6w, 4 96w, 20736(600 -, )

ab’ , 7b e’ S 4916°a° ; 265916b°a’
+ 2 2 + 6 2 4 + 10 2 8 + 12 2 12 COS(za)t
8’ —2w;  48(af —40’w;)  10368(a@) —40’a)) T 5971968(w; —40’w))
73 2 73 7S _4 77 6
+ ’ Zb ?{ 4 + ’ b ﬂZ +14 Zzb = 2 6 + ‘ 3195 = 2 10 COS(360f)
540’0 -6 3207 432(my -9’ )~ 124416(w — 90’ )’ )
, 5b*a’ S 3850°° ; 111106%7 (19)
+| 4 6 2 4 +4 10 2 8 +4 14 2 12 COS(4a)t)
144(af —160°m;) ~ 20736(m) ~160’a)) ~ 5971968(e, 160 w)’)
5 4 7.6
-Af > 6 0 206 >t - Bza1030 12 COS(5a)t)
8640 250"+, 124416 (-250°0)" + @)
6.5 8 7
15 35 ZB f 10 +/,i7 B = :27‘1‘21 14 COS(6wt)
41472 360" @, — @, 5971968 =36 w,” + o,
s 11 B'a’ 81 B'a’

cos(7a)t)—/17 m cos(8a)t)

124416 (490, - o) 5971968 64w’ + )}

Damit lassen sich sofort die Frequenzkorrekturen an Oberflichen und Bulkmaterialien er-

zeugten hohen Harmonischen bestimmen.

3. Singularititen: In diesem Abschnitt werden die moglichen nichtlinearen Resonanzfille
NZS- und ZS- Materie betrachtet. Nach Voraussetzung liegen die 1- bzw. 2- Photonenreso-

nanz, d. h. allgemein die héheren Harmonischen und Subharmonischen hinreichend nahe bei

der natiirlichen Resonanzfrequenz. Im Limes ist o, ~ 111_)101( pla)oy+e~(plq) @y, o ~(p/q)a,.
Nach Setzen der Variablentransformation - &°* = - (5) =a (3(05 —Swj)bz / 160 ey —4ey, und
5

alb? = (2>(5) =3/3/8a,, lassen sich allgemeingiiltige Ausdriicke fiir die nichtlinearen Koeffi-

zienten zentro- und nichtzentrosymmetrischer Materie liber deren Schnittstelle, in der Néhe-

rung kleiner GroB3en bis 2. Ordnung formulieren gemaR:



s lstoatai-so)

allgemein +
spa, * 4f4a? (pla) ai~(pla) ai) |
V{n eN|(paq,)=2n A(pﬂ’qﬂ) =ans I}P(ﬂ)ﬁq(ﬂ)a
Y a2(3a)§—8w§) o
Fundamentale [+ 8, + 160’0 — 4 YP()e )0
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mit den Skewnesskoeffizienten der Anharmonizitat, &f, welche mit (4 —) undotierten und

mit (S +) positiv dotierten Festkdrperbulk beriicksichtigt. Dabei ist zu beachten, dass fiir die
Anharmonizitétspaare im nichtlinearen Regime, («, ) # 0, nichtzentrosymmetrische Materie

an Singularitétsstellen gerader Ordnung und undotierte bzw. negativ dotierte zentrosymmetri-
sche Materie an Singularititsstellen ungerader Ordnung jeweils mit negativer Skewness ska-
liert. Fiir positiv dotierte zentrosymmetrische Materialien sowie deren Schnittstelle Oberfla-
che / Bulk ist zu beriicksichtigen, dass die Nichtlinearitit ein vollstdndiges Vorzeichen durch-
lauft und sich demzufolge eine Skewnessumkehr ergibt. Damit 14sst sich die exakte Losungs-
struktur flir die nichtlineare Amplitude, Suszeptibilitit bzw. Brechungsindex, sowie der nicht-

linearen Polarisation in den jeweiligen Ndherungen finden. Dabei ist zu berticksichtigen, dass

@& mit einer Genauigkeit von 0(1/ /12) in die Berechnungen mit eingeht. Somit kann man fiir

die jeweilige Materiegeometrie, in der Néherung kleiner Groflen bis 2. Ordnung, giiltig fiir

Frequenzintervalle (’7(1//12), den exakten Verlauf des nichtlinearen optischen Response fiir

beliebig hohe Harmonische und Subharmonische vorhersagen. Beispielsweise fiir die betrach-



tete 1- Photonen und 2- Photonen Resonanz nichtzentrosymmetrischer- Materie im Fourier-

raum ldsst sich fiir #=0 mit der nichtlinearen Skelettkurve @ (5) =@, +ae;ql;2 exakt ange-

ben, wobei sich die nichtlinearen Responsekoeffizienten ergeben zu:
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2- Photonen Resonanz
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Bemerkenswert ist hierbei, dass fiir die hohen Harmonischen die Skewness immer mehr zu-
nimmt, ganz im Gegensatz zu den Subharmonischen deren Skewness- Betrag immer weiter
abnimmt. Diese Modellbildung stellt eine enorme Verbesserung des bisherigen nichtlinearen
Modells dar (siche z. B. [BRWO03, Kapitel 1]), in der die Nichtlinearitdt nicht nur approxi-

miert wurde, sondern in ihrem innersten Wesen exakt mathematisch beriicksichtigt wurde.

Dabei wird die Transformation der nichtlinearen Resonanzfunktion D(¢)——>Z" (&) vorge-

1

schlagen, wobei zusitzlich beriicksichtigt werden muss, dass =, =a &  bzw.

“,f)(z}) —a'a? (5) wird. Dies ergibt sich, wenn die exakt auftretenden Singularitdten in den sto-
rungstheoretischen Berechnungen berticksichtigt werden. Dies ldsst sich in den hohen Nihe-
rungen fiir "rein erzeugte" hohe Harmonische hervorragend bestitigen. Die exakte nichtlinea-
re Amplitude ldsst sich durch Stérungsrechnung als modifizierten Satz von Gleichungen in
Abhéngigkeit der jeweils zugrundeliegenden Materiesymmetrie erhalten. Wie zuvor erwéhnt,
besteht das externe Feld aus N- Fourierkomponenten, wobei aufgrund der Linearitdt der Glei-

chungen sich die Gesamtlosung aus einer Summe von N- Lésungskomponenten zusammen-

setzt. Die stationdre Losung kann durch einen Fourieransatz beschrieben werden:



mit ¥ =x, fiir reelle Amplituden. Beriicksichtigung der Differentiationen nach der Zeit

liefert:
—i(Ele"i“"’ +E,e™ +E.e”™ +...+ c.c‘)
me
( W70 ( l)e*"”’"—a)fi“)(a)z)e; ot a)zx(l’(a)3)e’i“’3’+...+c.c.) (23)
+2;/(—ia)1)~c(”(a)1) —iw,X (1)( 2)@‘ — i (1)( 3)e"“(’3t+...+c.c.)
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Einstrahlung beliebiger Fourierkomponente @, . getragen von nur einem Feld unter Bertick-

sichtigung ihrer komplex konjugierten Elefmﬂ'“ﬁ[ +c.c. und Vergleich der Fourierkomponenten

(a)l,...,a)g) der 1. S. und der r. S. von Gleichung (23), ergibt Ausdriicke fiir die jeweilige Fou-

rieramplitude " (e ) welche losbar ist mit

( ;o + 20y, §+a)0) (”(ia)lmg)e_m*“"f’:—i(Ele_"““'“+c.c.)+0(ﬂz)

me
—ioy, .1 24)
E D¢ (
(”(+a)1 5)— - L'D'(L+C.C. +0(ﬂ,2)
m,\ D (a’l...g)
mit der komplexen resonanten Frequenzfunktion

D% (w,)= (p/q) ; - - azZqEZ +2iy (p/q) @, , wohlgemerkt definiert auf die tatsichlich im

Spektrum auftretenden reziproken Frequenzen, fiir die gilt:

linear (p/q) @ - @} - az’b* +2iy(p/q) @, = © fir a=0
(2 (@)= (p/a) & — @} - 23,5° +2iy (p/a) o, (25)
nichtlinear fir a#0
(p/q)’ @} —a}- w(b)+2ir(p/a)e,

wobei @, im Resonanznenner, aufgrund der Einbeziehung ihrer c. c. Felder, sowohl positiv

als auch negativ sein kann. Fiir nichtzentrosymmetrische Materie ergeben sich Elektronen-

responses gerader Ordnung. Im Fall von zwei Fourierkomponenten des Photonenfeldes gibt es



letztendlich Frequenzresponses gemall der Summenfrequenz- und Differenzfrequenzgenerati-
on und einen Gleichanteil. Der SHG Response fiir monochromatische photonische Felder
kann unter Berlicksichtigung der bestimmten zeitlichen Entwicklung des Treiberterms

2 (1) - xa)( wl_"f) durch Transformation in den Fourierraum geldst werden. Substitution von

(22) in den Entwicklungsterm 1. nichtlinearer Ordnung der Stérungsrechnung ergibt:

2 2 ~ ~1)\2
P4+ 2y 4+ wjx(z) :—a(x(l))

4 ‘ 2
— —iayt — —i2ant 26
fEle m—sze (26)
=-al— Y 40 +2 2 2 B+ 200 *+c.C.

C()l - a)o -, + l}/a)l C()z - a)o - & + 1y 0)2

L . . . —(1)\2 .
Dazu muss in dieser Gleichung der quadratische Treiberterm (x(”) betrachtet werden. Die

Losung liefert dann die entsprechenden neuen "exotischen" Frequenzterme. Im Falle von 2

Fourierkomponenten und deren komplex konjugierten des externen Photonenfeldes der Form

(ma)l +na)2) kann man folgende zu beriicksichtigenden quadratischen Komponenten hin-

schreiben:

(8]
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g (max) - 25 (ne,) Dy (moy) Dy (ne,) (27)
. *\2 . % . *\ 2
. Eleﬂ'ma}lt . E; (e—ma)zt) N El* (e—zma)lt) . E; (e_ma,zt)
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Mathematische Umformungen ergeben folgende Einzelkomponenten mit Exponentialtermen

der FOIm {e$i2m(olt} , {e$i2na)2t} , {e—ima)lt % e—ina)zt} , {e+im(olt x e—ina)zt} {e—ima)lt % e+ina)2t} ,

{e+ln1wlt % e+ma)2t} .

Damit erhilt man:
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Zusammenfassung und Vereinfachung liefern Exponentialterme der Form {e;i 2’”“’"} , {ei"z”“’z’}

, {et(mw,mwz)}’ {ei(mwl—na;z)}
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Sortieren der einzelnen Fourierkomponenten und Klassifizierung der einzelnen Terme fiihrt
neben den neuen Responses, bei der doppelten Frequenz £2mw1, £2nw> auch noch zu Sum-
men- und Differenzenfrequenzen £(mwi+nm2), £(mwi—nw;) und einem Gleichanteil DC. Die

Fourier Amplitude x® setzt sich also aus der Summe all dieser Komponenten zusammen.
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Damit konnen die neuen Treiberterme mit einer Genauigkeit bis zu kleinen Groflen zweiter

Ordnung 0(12) in Abhéngigkeit der generierten Frequenzen angegeben werden:

Hohe Harmonische (HHG) t(2ma®,), +(2nw,):

2 2 _—i2mayt #2  ri2mayt
FOY (+2ma,) = £| _Ei€ Lie +O (23 31)
() o oml (g (mw)) (D% (-ma,)) (#)

e_2 E22€7i2n{02t E;26+i2n{02t (32)
m |\ (25 (ne,))  (25(-ne,))

(30 (22n0,) =

Summenfrequenzerzeugung (SFG) und  Differenzfrequenzerzeugung (DFG)

+(ma, tnw,):

2 —i(may+nay )t * vk ti(may+no, )t
(;C(l))z {J_r(ma)l +na)2)} :e_z( iElEze _ N a2El E,e _ J (33)
m;\ Dy, (ma) Dy (nw,) - Dy (-may) Dy (—nw,)
2 x _—i(moy—nw))t * +i(may—nay )t
~(1) 2 + _ =€_ 2E1E26 2E1E26
(x ) {_(mwl nw2)} m; (Dr:; (mwl)pnfﬁ (_"a’z) " D, (—ma)l)DnZ (”wz) 34)

Gleichanteil (DC):



mezz Elze—iZmzqt N Ezze—iZna)zt . El*ze+i2mzqt . E;Ze+i2na)2t (35)
¢ (2a(ma)) (22(ne,)) (25 (-m@)) (2% (-nw,))

P(0)

2 2 _—i2mayt 2 _—i2nwyt
20 Z{P(O)} _e Efe N Eje
(=) m\ (25 (ma)) (22 (ne,))

+c.c (36)

Zur Bestimmung des Summenresponse in O (/1) mit den Frequenzen {J_r(mco1 + na)z)} erhélt

man durch Beriicksichtigung der entsprechenden Frequenz- Treiberterme.

= 2 ~ ~ 2
A X4 29X + @i = —a(x“))

2 —i(o+a,) (37)
- 0!62 25?1E2@ a + c.c.+0(/12)
m, 7} (a)l)pll (wz)

Dabei entspricht der fiir die positive Frequenzkomponente @,, :+(ch)1 +na)2) zu bertlick-

2 2(efm,)’ E,Eje ")
D (may) D (new,)

mq

sichtigende Treiberfeldterm ()E(”) , der komplex konjugierte Term

den negativen Fourierkomponenten @, = —(ma)1 +na)2) .

2 sk vk +i(ma +na
(i(l)* )2 _ 2(e/m€) EIEZe ( @ %)t
25 (-may) 2 (e
Die stationdre Losung fiir die Summenfrequenzerzeugung und deren zeitlichen Ableitungen

fiir c. c¢. Felder sind von der Form

FI(1) = 7 (may +nay)e ",

27300 = +27i(may + @, )& (mey +ne)e” ", (38)

XO(t) = ~(may, + nw,)* £ (me, +naw,)e

+i(may+nay )t
' .

Substitution von (38) in (37) ergibt fiir komplex konjugierte optische Felder:



B 20 (e/m )2 E*E* +i(may+new, )t
D (-may) Dy (—nw,)

+i(may+ne, )t

= —(mo, +nw,)’ = (mo, + nw,) e

. (39)
+27i(m, + nw,)x> (me, + ne,) e ")

+ &’ (mw, +naw,)" ")
Elementare mathematische Umformungen liefern einen Ausdruck, welcher fiir alle Zeiten t

erfullt sein muss.

B 20 (e/me )2 EI*E;e+i(n1a)l+nwz)
22, o) 24 ()

i(may+naw) )t

=) (mw, +nw,) e’

x{—(me, + nw,)’ = 2iy(me, + nw,) +a; £ (mo, + nw,) (40)
| ) v h ) | )
tma)l+na)2 pmgirnq *

=+ (mo, +nw,) e (o +nw,)

Dies ist nur der Fall, wenn der Klammerausdruck in (40), welcher der komplexen Frequenz-
funktion fiir Summenfrequenzerzeugung (SFG) entspricht, sich aufhebt. Damit ergibt sich die

Fourieramplitude fiir SFG zu:

2 kg%
£ (mo, +nw,) = - 2a(e{m6) Yk (41)
Dy, (mo +nw,) D (-may) Dy (—nw,)

m+n,q mgq

fiir identische Frequenzen ma, = nw, kann sofort auf die negative Fourierkomponente der

zweiten Harmonischen geschlossen werden. Fiir leiche Amplitudenwerte ldsst sich anschrei-

ben:

_2a(e/m )2 EE, B —205(e/me)2 E’

2 (2w) = : _
2mq(2mwl) ﬁmq( mwl)pmq( mwl) pa (mel) (Dma; (ma)l) )

(42)

Analog zur mathematischen Modellierung von SFG erhélt man die Ausdriicke fiir die Fou-
rieramplitude fiir DFG :vcf)(ma)l —na)z)* fir den negativen Differenzfrequenzbereich

—(mw, —nw,) zu:



. -2 ‘E.E
x;Z)(mwl_na)z) = o - f(e/me)a chal * (43)
Dy (mey) Da(nw) Dy, (me, —nw,)

Werden wiederum identische Frequenzen betrachtet so ergibt sich daraus der Gleichanteil c.

C. Zzu:

~2a(e/m,)’ E/E, 2a(efm,)’ E;E,

xf)(O)*E"o(,z)(O): — P — ra—
2%(0) D, (mey) D, (may) D*(0) D, (nw,) D, (nw,)

(44)

Insgesamt erhdlt man hiermit zwei Sitze von "exotischen" Ausdriicken zur Beschreibung der
Wechselwirkung von bichromatischem Licht mit zentrosymmetrischer Materie, welche Sin-
gularititen bzw. in dissipativer Umgebung behobene Singularititen bei den Frequenzen £2w1,
+2m2, H(m1+m2), £(01—m2) generieren. Fiir die negativen Frequenzkomponenten 146t sich fol-

gender Satz von Gleichungen anschreiben

2 %\ 2
— E
xéz)(Zma)l)* =— a(e/me*) (a 1) . +0(/12)
D2m,q(2ma)l) qu(mwl)
2w
Dnay - B o)
2, ,2naw,) D, (+nw,)
2 * ok
) (mo, + nw,)” = *_20[(6/”16*) Bk : +C7(/12) (45)
D (mw) D (nw,) D (ma, + no, )
2 *
#2(mo, — new,)" = — :202(6/’”6) aEzEl -+0(4?)
i (may) D (nw,) D (ma)1 - na)z)
2 % 2 %
x;z)(o)*: a —*20!£e/me) *Elfl _ . 2?(i/me) *EzE;z +0(/12)
2%(0) D, (mew) D, (mew) DP*0) D, (nw,) D, (no,)

bzw. ihrer c. c. komplex konjugierten photonischen Felder fiir den positiven Frequenzbereich:



2 -2
- E
x;z)(zma)l): _ a(e/me)a 1 +0</12)
DZm,q(zma)l)Dll (+ma)l)
2 2
- E
#2(2nw,) = — a(e/me)a L+ 0(1?)
ﬁzn,q(zna)z)pn (+hw,)
-2 *EE
) —— LD D +0(#) (46)
qu (ma)l)an (+na)2 )pern (ma)l + an)
-2 *EE.
ey pm——CLD L +o(#)
pmq(ma)l)ﬁnq (_na)z)pmfn,q (ma)l - na)Z)
2 * 2 *
xéz)(O)Z _ —ZOCa(e/me) E;:El S— 2a(:/me) EzaEz +0</12)
D (O)qu(ma)l)pmq(—ma)l) D (O)an(na)z)ﬁnq(—na)z)

mit der exakten komplexen, nichtlinearen Resonanzfunktion:

linear {m,n,q‘l}a),f — @] +2iy {m,n,q‘l}a}k fir =0
—> ©
(Dm”;,q (a)k)) = {m,n,q’l}a),f - - az,:”,ql;z +2iy {m,n,q’l}a)k 47)
nichtlinear fir a=0
{m,n,q‘l}a),f —a- w? (15) +2iy {m,n,q'l}a}k

Die nichtlineare Fourieramplitude Amplitude «'” hoher Harmonischer und (U)SubHG setzt

sich aus der Summe all dieser Komponenten zusammen. Bemerkenswert bei diesen Glei-
chungen ist, dass die Nichtlinearitét in die Frequenzfunktion im Nenner eingeht und nicht, wie
in der aktuellen Literatur (siche z. B. [BRWO03, Kapitel 1]), lediglich als Proportionalititsfak-
tor, der die Amplitude nur lorentzformig beeinflusst. Zusitzlich muss fiir den Nichtlinearitéts-

parameter mit (e, ﬂ)—>(|a|,—ﬂ) beriicksichtigt werden, dass nichtzentrosymmetrische Materie

nicht invariant ist unter der Transformation (qa, ) —»(a,-f). Dies impliziert die Tatsache, dass

die Orientierung des nichtlinearen Skewness- Effekts aufgrund der quadratischen Amplitu-
denabhéngigkeit flir nichtzentrosymmetrische Materie rein frequenzabhingig ist. Damit kann

ein allgemeingiiltiger Ausdruck fiir die nichtlineare Elektron- Multiphotonenwechselwirkung



formuliert werden. Fiir nichtzentrosymmetrische Materie ergibt sich insgesamt folgende all-

gemeine Losung der Form:

o X Xy, T 49(0():&:(")

aaq, o ,nonlin
2
aaox_(e/me)El+9(a) p :2(e/me) §1E2 +C.C.+0(ﬂ,2) (48)
qu(ma)l) pmq(ma)l)pnq (+na)2)pm+n,q (ma)l + na)2)
mit
1 fir >0
0(a)= (49)
0 fir o =q,
und
0 fir a#q, nichtlinear
Oy = (50)
1 fir a=q, linear

wobei «, =0 gilt. Fiir zentrosymmetrische Materie kann nachfolgende allgemeine Losung

formuliert werden:

o XX, + Q(Oz)x(")

aa, a,nonlin
2
» ><—_(e/me)E1 +0(a)— _(12(6/’%“) flEz +c.c.+(’7(/12) (51)
" D, (ma) Dy (may) Dy (+nw,) Dy, (mao, +nw,)

mit



1 fiir |a| >0

0(a)= (52)
0 fir a=q,
und
0 fir a#q, nichtlinear
Oy = (53)
1 fir a=q, linear

Zur weiteren Erforschung der nichtlinearen Materiewechselwirkung wird die mathematische
Struktur in der entwickelten Modellbildung betrachtet und deren berechnete Konfiguration fiir

die Untersuchung fiir den Hochforschungsbereich der Photo- und Spinstrome zugrundegelegt.

4. Photo- und Spinstrome: Die exakte nichtlineare Dynamik der erzeugten Photo- und Spin-
strome, kann im Rahmen der klassischen Feldtheorie durch die nichtlineare o. g. ODE () be-
schrieben werden. Es ist eine nichtlineare Beschreibung notwendig, da man durch Multiwel-
lenmischen, hier mit 2 Farben Anregung, sich im nichtlinearen Regime befindet. Im nichtline-
aren Regime sind die durch das Superpositionsprinzip bedingten (quantenmechanischen) In-
terferenzphdnomene nicht mehr so einfach wie in der linearen Theorie handhabbar, da hier
das Superpositionsprinzip verletzt ist. Diese miissen aber beriicksichtigt werden, da sie zur
Steuerung und Kontrolle der Dynamik des Nicht- Gleichgewichtsprozesses dient. Dieses
nichtlineare System ist nur numerisch ldsbar und wird hier erstmals fiir dieses Problem exakt
gelost. Die fiir die kohédrente Erzeugung von Photo- und Spinstromen bendtigten 2- Farben

Lichtfelder mit der Fundamentalfrequenz und der 2. Harmonischen besitzen die Form:

Il
=
B
+
Sy
+
=
4
o
e
+
Ng
S

+c.C. (54)

-i(Rot+d,,)

— n _i(a)t+¢(u) K
=e¢ E e +e, E, e +C.C.

und fiir kohdrente HHG und (U)SubHG



E (f) _ ememwe—i(meqﬁmw) i ez,w,E e—i(2na)t+¢2"w) 4 CC. (55)

2nw

wobei m und n fiir Integerwerte hohe Harmonische und Teilwerte von diesen (U)SubHG Fel-

der beriicksichtigen, mit €)oo ()

,(n)2w

als die jetzt zu beriicksichtigenden Polarisationsrichtungen
der optischen Felder zueinander. Fiir €()o I €0 > d. h. zwei zueinander linear polarisierte

parallele Pulse mit den Zentralfrequenzen der Fundamentalen und 2. Harmonischen, ® und
2®, (hohe harmonische und (U)SubHG mw+2nw) werden Ladungsstrome unter Nutzung
von Interferenzerscheinungen der Ein- und Zwei-Photonen- Ubergingen (bzw. m- und 2n-
Ubergiinge) optisch erzeugt, anstatt durch ein duBeres, schwaches, statisches Feld. Die Pho-
tostromgeneration und deren Dynamik konnen im Rahmen der neuen Modellbildung unter
Beriicksichtigung nichtlinearer Effekte beschrieben werden. Durch die parallele optische
Zwei-Puls-Anregung lassen sich Elektronverteilungen erzeugen, die im k-Raum eine be-
stimmte Vorzugsrichtung aufweisen. Diese Verteilungen entsprechen einem makroskopischen
Ladungsstrom in positiver oder negativer Polarisationsrichtung ganz unabhingig vom Spin.
Das Vorzeichen des Stroms kann durch die Phase der verwendeten Laserpulse gesteuert wer-

den. Es lassen sich durch modifizierte Anregungsbedingungen in Form von gekreuzten kohi-

renten optischen Pulsen e, 1 e, mit hio<E » <2ho reine Spinstrome ohne zusitzliche La-

dungsstrome erhalten [nach R. D. R. Bhat und J. E. Sipe aus dem Jahr 2000 ]. Nach dieser
Anregungsform liegt ein reiner Spintransport vor, ohne makroskopischen Ladungsstrom, da
die zu den Elektronen mit unterschiedlichem Spin gehérenden Verteilungen genau entgegen-
gesetzte Strome erzeugen. Zunidchst sollen die Betrachtungen auf beliebige kohédrente Funda-
mental und SHG- Anregungsfrequenzen ausgeweitet werden um daraus die Photo- und Spin-

strome beschreiben zu konnen und relevante Unterschiede erkennen zu kénnen. Es ergeben

sich fiir allgemeine Anregungsfrequenzen der Form (a)l + 2a)2) gemischte Exponentialterme

der Form {eiﬂ(w]t%,l)} {e?iZ(szt%wz)} {e—i(rult-#@,l)Xe—i(2a12t+¢z”2)}

b

{e”(ﬂ)ﬂ*%‘ ) % e—i(z%tmil,% )}

—i i i i . . Fi2 ),
{e ([‘W‘ﬁ’”‘)xe+ (Z%H%”Z)}, {e+ (W+¢’”)><e+ (2”2)’}. Daraus ergeben sich mit {e+ (w't+¢”1)},

{;z(w%} {;«m>+<zwzr+%>>} {;f«m>—<2wzf+¢mz>>}

Anregungen bei der doppelten und

b 2

vierfachen Frequenz und gemischte Summen- und Differenzenfrequenzen. Nur noch fiir Fre-

quenzen o, = +2w, ergibt sich ein Gleichanteil.



(f(l))z - (ijz{ g 2 2EE.e (e P {2onrr) Ele 0 )
(7 )
)

+ 2
m, (w+¢ Dﬁ(a}lﬂ/ﬁ ) A (2w2+¢2a)2) (D;(za)ﬁ%))
. +i12( e+, . 2E Ee +i{(@t+d )-(20x1420, ) Ez 2(2ayt+,y )
(pl?(_ 1_¢@))2 Iy ( ) 7(2 +¢20z) ( 21 (2a)2+¢2a,2))2
Elze—iz(qn%) ) 2E Ele (140 )220+ )) ) Ezze+ 2205144, ) (56)

+

E*ze+i2(aqt+¢wl) 2E*E,*eﬂ‘((cqm—ﬁﬁ,,,1 JH(20t 460, )) E*Z +i2(2051 44 ) J
1 S+ 12 " i
(Zi(-w-4,)) Bi(-a-4,)2(-20+4.)) (2i(-20)

Treiberterm Response von 1 an 2. Harmonischen (SHG) (2o, +2¢@) :

5 2 2 -i2(e+d,,) 52 tid(opredy, ) 5
R kv | O

Treiberterm Response 2 an 4. Harmonischen (FHG) (4@, +2¢,, ):

2 Ezef'2(2w2t+¢zwz) Egleﬂz(zwztwmz) 2
{(Dﬁ Corvan)) (2(20-0)) J *o(#) ¥

Treiberterm gemischte Summenfrequenzanregung (gSFG) + ((a)1 +4, ) + (2(02 +d,,, )) :

(F) (@ +4, )+ (20, +4,))|

ez[ T Cen ) 2 g et o)

(59)
== +O(A°
m’ D”‘(a)1+¢) (2w2+¢2%) D5 (-o- 4, )Dfl‘(—2a)2—¢2%)J %)

Treiberterm gemischte Differenzfrequenzanregung (gDFG) + ((6{)1 +4, ) — (20)2 +é,,, )) :



(4 fel(00+4)- (o +6..)

I Y . 257 ot o) co(#) (60)
mf pﬁx (a)l + ¢a)l )DzT (_26‘)2 - ¢2w2 ) DI;Z (_w1 - ¢a}l )Dznll (2602 + ¢2w2 )
Treiberterm Anregungsgleichanteil (DC):
(7Y (tHo+4,)=(20,+4,,):(a+4,)-(20,+4,,)=0)
_ 82 ZEIE;e”-((a"H% )’(2“’2”¢sz )) . 2E1*E2€+i((w]t+¢m‘ )’(2“’2’“"2@ )) ‘O (12)
m!\ i (@ +4,) 25 (20) Dt (a+94,) 25 (20,)
_ e 2E; . 2E? (61)
m\ By (20,4 4,,) 25 (20,4 ) B (200 +8,) 2 (20, +4,,,)
+ 2?2 - 26, -+ O(47)
Y (2602 +é, ) Dy (26‘)2 +é, ) Y (2(02 +¢, )Dzlf (26‘)2 +é, )
(Z0) {20+, ) = (20, + 8, )i (@ + 4, ) - (20, + ., ) = 0)}
:e_zz 2E? . 2E? - 2E" . 2E; o)
"\ (2 (a+4,)) (2i(20+4.,)) (Bi(-a-4,)) (2i(-20,-4.,)) (62)
=e_22 2E E, + 25 E, S+c.c +0(/12)

m, (Dﬁ(wﬁ% ))2 (Dz?(2“’2+¢2%))

Die Betrachtung der einhergehenden Entstehung und Dynamik von Photo- und Spinstromen

durch die Elektron- Photonen Wechselwirkung mit den Einstrahlungsfrequenzen

((wt +¢,)+ (201 + 4,,)) liefert Exponentialkomponenten der Form {e;iz(“”+¢“)} , {em(z‘”’%”)} :

{e—i(wt+¢w) % e—i(ZwHinw)} {e+i(wt+¢w) % e—i(2mt+¢2w)} {e—i(wt+¢w) % e+i(2wt+¢zw)} , {e+i(mt+¢w) % e+i12w} _Somit

2

erhilt ein Spektrum fiir Photo- und Spinstréme, welches neben der Anregung an der Hauptre-
sonanz noch neue Responses fiir positive und negative doppelte, dreifache und vierfache Fre-

quenzen mit entsprechendem Phasenanteil, ¥2@,, 3w, 4w, enthilt. Der Gleichanteil

DC 0 verschwindet génzlich. Damit 14sst sich anschreiben:



) e 2 2o o) VE E. e Cartdrtn) E2o122arthy)
(i(l)) — (_j 1 ~+ . 1=2 — + 2 .
(Dlllz (aH— ¢w)) Dll (a)l +¢(4)1)Dzl (2w+¢2w) (Dzlf (2a)+¢2m))

me
E*ze+i2(wt+¢m) 2E*E e+i(—a)z+¢m—¢z,u) Eze—i2(2a}t+¢m)
: 2 + a —2 a + : 2
(2 (~0-9,)) Bi(-0-4,)2020+d,) (Di(20+4,))
E12€—i2(a)t+¢m) 2E1E2*e—i(—a)t+¢m—@m) E;Ze+i2(2(z)t+¢zm) (63)

Brera) W) Qo) (2 (~(20+4))

#2 +i2(wt+4,) * e +i(3wt+d,+é,) x2 +i2(20t+¢y,)
E e 2E E,e E,e

"2 Co-a) BiCo-a)2i(-Corh) (25(20))

Die Fourier Amplitude x® fiir die Dynamik der erzeugten Photo- und Spinstréme setzt sich
also aus der Summe all dieser verbleibenden Komponenten zusammen. Damit konnen die

neuen Treiberterme der neuen Photo- und Spinstromanregungen fiir die erzeugten Photo- und

Spinstrome mit einer Genauigkeit bis zu kleinen Groflen zweiter Ordnung O (/12) in Abhén-
gigkeit der generierten Frequenzen {ei"z(”ﬁ%)} : {exi((mw‘”%‘”))}, {eﬁ(‘w”z%)} : {eii(+¢‘“_‘”t_¢2“)}

angegeben werden:

Fundamentalanregung:

(FV) (£(0+4,))
& 2E Ele ot hh) . 2ETE, e o) ]+0(/12) (64)
D (0+8,)D5(-(20+4,)) Di(-0-¢,)D5(20+4,)

Treiberterm Photo- und Spinstrom- Response von ®i1 an 2. Harmonischen (SHG)

i(2(a)+¢m)):

5 ) 2 -i2(wt+é,) E*Ze+i2(a)t+¢w)
F0Y (£2(wt + ,)) =S| 1 bt s|ro(2 65
SA = {(QT(wH%)) (25 (-0-4,)) ) )

Treiberterm Photo- und Spinstrom- Response von o1 an dritter Harmonischen (THG)

i(3a)+ @, +¢2w) :



(i(” )2 (i (Bwt+ ¢, + ¢2w))

ez i 2E1E267i(3a:+¢m+¢zm) . i 2E1*E;e+i(:wt+¢w+¢zm) ‘O (22) (66)
AN (w"" ¢a))p21 (25‘) + ¢2w) Dy (_a’ - ¢w)pzl (—(2(0 + ¢2a}))

- 2
me

Treiberterm Photo- und Spinstrom- Response von ®1 an vierter Harmonischen (FHG)

i(4a)+2¢2w):

()

=+
—~
i
S
+
V)
RSN
]
~
~
|
g

—i *2 4
ez [ Elze (4wt+2¢,,) .\ E~1 e+ (4ot+24,,)

2 5 +0 12
(25 20+ 4,,)) (le((za,+¢2[u)))} (#°) (67)

Zur Bestimmung des allgemeinen Summenresponse in 0(/12) mit den Frequenzen

{J_r((a)l+¢@)+(2col+¢2ml ))} erhdlt man durch Beriicksichtigung der entsprechenden Fre-

quenz- Treiberterme.

bR 2 g = () (04, ) (205 )

L 2E Eze_,-((w% J(20n iy ) oo (/12) (68)
m; 24 (a)l +4, )Dz? ((2602 +d.,, ))

Dabei entspricht der fiir die positive Frequenzkomponente @. = (wl +2a)2) zu berticksichti-

2E1Eze—i(((qt+¢ml )+(2ﬁ)zf+¢m2 ))

ez
m. D5 (o, +¢,) 25 (20,+ 4, )

gende Treiberfeldterm (5 )2 {((0)1 +4, ) + (2(02 + by, ))} =

der komplex konjugierte Term

) . 2 T +i((aqt+¢ul )+(2a)zt+¢2wz)) .
(i(l) )2 {(<“’1 +4,)+(20,+4,, )) }:% e (ii l?; )25 (~(20,+ 4, )) don negativen Fou-
e ) ®

rierkomponenten @. = —((cq +4, ) +(2@ +é, )) . Die stationdre Losung fiir die Summen-

frequenzerzeugung und deren zeitlichen Ableitungen fiir c. c. Felder sind von der Form:



() =22 (( o+4, ) + ((2 o+, ) ‘4, )) e*"((fwﬁ,q )25+ ))’

250(p) =2;/i((a)1 +%)+((2w2 +¢2%)+¢2% ))xf)((a)l +¢@)+(2a)2 +, ))e+i((ﬂﬁf+¢m|)+(2w;z+¢zwz)), (69)

00 =—((@+d, )+ 20+, )] 57 (@4, )+ (204, ))e (T2,
Substitution von (69) in (68) ergibt fiir komplex konjugierte optische Felder:

B 2a (e/me )2 El*E;en((w,H% (2
pltlz (_(01 - ¢an )DZT (_(20)2 + ¢2a}2 ))

= —(((01 + Qih ) + (20)2 + &2% ))2 x;z) ((0)1 N ¢@ ) + (2&)2 N ¢2% ))* eg((qn% )+(2a)zt+¢lwz ))
+27i((ar+ 4, )+ (200 + )22 (04, ) + (20 +4,,,)) 0 Eone)

* C()éxo(tz) ((a)l + ¢w1 ) + ((26021‘ + ¢2w2 ) + ¢2wz ))* eﬂ((ww’”' )+(2%H¢MZ))

(70)

Mathematische Umformungen liefern einen Ausdruck, welcher fiir alle Zeiten t erfiillt sein

muss.

da(efm, ) EiEje (4 #a)orisn)
(o =0,)20 (2o

7
X {—((a)l + % ) + (Za)zt + (/'52[02 ))2 - 2i7((a)1 + ¢2@ ) + (2a)2t + qﬁz@ ))+a)§x;2) ((a)1 +4, ) + (2a)2t +d,, ))}

== ((a)l +4, ) + (2a)2t + by, ))* eﬂ((w't%' Jr2outrds, )

(71)
_ x;z) ((wl n ¢a)| ) N (2(02[ N ¢2w2 ))* e+i((aﬁt+¢ml JH2e+ ) x Do ((a)l + ¢m| ) + (20)2[ + ¢2w2 ))*
Dies ist nur der Fall, wenn der Klammerausdruck in (71), welcher der nichtlinearen komple-

xen Denominatorfunktion fiir gemischte Summenfrequenzerzeugung (gSFG) entspricht, sich

aufhebt. Damit ergibt sich die Fourieramplitude fiir gSFG zu:



*

2 ((a)l +4, ) + (2(02 +d,, ))
2a(e/m,) E'E; (72)

. DI(IX;ZI (((‘)1 + ¢co1 ) +20, )* pl? (_a)l - ¢a)1 )p; (_(20)2 + ¢20)2 ))

Fiir identische Frequenzen @, = w, kann sofort auf die negative und alle weiteren Fourier-

komponenten der Anregung der der Photo- und Spinstréme in Form der Fundamentalen und

zweiten Harmonischen geschlossen werden.

. ~2a(e/m,) EJE;

xO(tZ) (3w+¢m+¢2w) - * * *
Di(Bo+4,+¢.,) D (0+4,) 25 (20+4,)

(73)

Insgesamt erhélt man hiermit zwei Sétze von neuen "exotischen" Ausdriicken zur Beschrei-

bung der Kinetik von Photo- und Spinstromen:



. —oz(e/me)2 E1

xD(ZZ) (2(60f + ¢,,,)) o (2(a)t+ ¢w))* (plllz (—a)—¢w))2

+C7(/12)

= (4o + 24, " _a(e/me)2 El*z 7+ O A
e e (21 o) )

xU(fZ) ((wl + ¢w1 ) + (20)2 + ¢2wz ))*
~2a(e/m,)’ EE;

: pliZl ((a)l + ¢a)] ) + (2(02 + ¢2a}2 ))* pl? (_a’1 - ¢a)1 )pz.f (—(2(02 + ¢2a}2 ))

~2a(e/m,)’ EE;
pﬁt (3CO+ ¢(o + ¢2a})* Dl? (a)+ ¢a})* pZ? (2(0+ ¢2a})

(B0t g, b)) = +0(2)

£ ((0+4,)-(20,+4,))
- —Za(e/me)z EE,
i ((0+4,)-(20,+8.,)) D5 (-0 -4,) 25 (20,+ 4.,

P (~o+¢,~d,)
- “2a(e/m) EE, ~0(2)
Di(-o+4,-¢.,) D (-0-4,) D5 (20+4,,)

_ +0(2%)

(74)

bzw. ihrer c. c. komplex konjugierten photonischen Felder fiir den positiven Frequenzbereich:



&) _ o (e/me)z E; 2
x, 2(a)t+¢w) = 2.,«.01
( | 25 (2ot +4,))( 25 (@1 +4,,)) )

o (40124, = —ale/m) £, ro(2)

D (4a)+ 2¢2m)(p201z (2(0 + ¢2a}))2

2 ((a)1 +4, ) + (2(02 +d,., ))
B “2a(e/m,) EE,
Do ((a)l +4, ) + (2(02 +é, ))@1‘11 (a’l +4, )thf (2(02 +é, )

+0(/12)

(75)
2a(e/m,) EE,

p;f (3(0+¢w +¢2w)p1(11 (a)+¢(u)p;f (2a)+¢2w)

<) (Go+d,+4,,)= +0(2°)

£ ((601 +9, ) - (26‘)2 + b, ))

—2a (e/me )2 EJE,

- oA
Dlizl ((a)l + ¢(ol)_(2a)2 + ¢2a)2 )) Dl? (a)l + ¢a;, )ngf (—2(02 _¢2a)2) ’ ( )

x (~o+¢,-4,,)
_ ~2a(e/m,) E;El* o(2)
Dy (~o+d,-4,,) D1 (~0-¢,) D (20+4,)

wobei flir Photo- und Spinstréme jetzt die exakte komplexe, nichtlineare Resonanzfunktion

gilt:
linear {m,n,q’l}a),f - +2i7{m,n,q’l}(wk +¢,+¢,) fir a=0
—> o
(Dm’fum’q(a)k +¢m+¢2w)): {m,n,q’l}a),f -] - az,:qugz+2i}/{m,n,q’l}(a)k +¢,+4,) (76)
nichtlinear fir =0
{m,n,q’l }a),f —- w? (5) +2iy {m,n,gf1 }(a)k +¢,+.,)

Fiir hypothetische Photo- und Spinstréme, welche durch hohe Harmonische erzeugt werden
konnen, erhélt man unter Berlicksichtigung der oben formulierten Ergebnisse folgende allge-

meine Losungstruktur:



£ (e + )+ (210, + s, ))

= — _Za(e/me)z El*E; +0(1N+1)

Do ((ma)1 + B )+ (2na)2 + B, )) D (_ma)l ~ B )Dz‘jl (—(2nw2 + Bre, ))

x," ((ma)l + 0 ) - (2na)2 + e ))*

= —2a(e/me)2 E[E, + O(ZNH)

Dl (meo + 4, )~ (200, +8,,,.)) 25 (-meo,~ 4,,,) D (200, + 4, )

(77)
P ((ma)1 + B ) + (211(02 + By, ))

__ —20((e/me)2 E\E, o (M
Diang ((ma)l + B ) + (2’“‘)2 + e, )) Dy (ma)l + B0 )Dzjl (2’“‘)2 + ey ) ’ ( )

N ((ma)1 + 0,0 ) - (2na)2 + ey ))
— —20((e/me)2 E;El o1V
Diona (110, 40 )~ (210, + 1)) 2 (M0 + ) Dt (200 ) )

mit der exakten komplexen, nichtlinearen Resonanzfunktion:

linear {m,n,q’l}(o,f -] +2iy {m,n,q’l}(a)k +@,,+ ) fir a=0

—> 0

(Dmgi: sl (CUk +000 +¢2nﬂ))) = {m’n’q—l}(o]f _605 _ z:’l;wqu +2i7/{m,n,q’l}(a)k + +¢2w) (78)

nichtlinear fir a=0

{m,n,q’1 }a),f —at- w (15) +2iy {m,n,q’l}(a)k + G+ o)

Zur explizit genaueren Beschreibung der Erzeugung und Dynamik der Photo- und Spinstrome
aufgrund der Zweifarbenanregung miissen hohere Néherungen beriicksichtigt werden. Fiir

Néherungen mit einer Genauigkeit bis einschlieflich zur 7. nichtlinearen Ordnung kleiner

GroBen A7 kénnen folgende Frequenzkorrekturen angegeben werden:



s gobt s19b'e’ 106170 | s ath

74 75 4 77 6
2 6 10 2 _22 3b ﬂ +/‘L4 b = 565 +l6 49[1)2a 2 10 COS(([)t)
2w, 2w, 41472, 6w, 4 96w, 20736((00 -0 o, )
72 74 3 765 78 7
+| A zab 2 ’ Zb ¢ T ’ 49110b = EEN ' 265911?ba 212 COS(Za)t)
8o’ —2a;  48(af —40’w;)  10368(0)’ —40’a))  5971968(w) 40w’ )
732 73 75 4 77 6 (79)
+ A? 2b ? i 2 ﬁz +4 293b 2 26 +A° 3191? - 2 10 cos(3a)t)
54w w, - 6w, 32w, 432((00 9w a)o) 124416(0)0 90w, )
~) ~6 5 78 7
+| A7 iba > ’ 38150ba 2 8 +47 llllgba 2 12 c0s(4a)t)
144(0f —160’a)) ~ 20736(e," ~160°e;) ~ 5971968(a)' -~ 160’w)’)

Damit konnen die Singularitdtskurven mit sehr hoher Genauigkeit beriicksichtigt werden. Es
zeigt sich eine verbesserte Kurvenform, welche die Skewness noch besser fittet. Die nachfol-
gende Abbildung zeigt die generierte Amplitude der kohérent erzeugten Photo- und Spinstro-
me analytisch und numerisch. Der Response bei der 2. Harmonischen (w0/2, erzeugt durch

die zweite kohdrente Quelle mit 2@, + Phasenverschiebung und die Skewness bei beiden

Peaks sind rein nichtlineare Effekte.
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Abbildung 1 zeigt den charakteristischen Verlauf der nichtlinearen Amplitude der kohdirent

erzeugten Photo- und Spinstrome als Singularititslosung (blau) in der Ndiherung kleiner

Grofen 7. nichtlinearer Ordnung und die dissipative Numerische Losung (rot). Die neue Mo-
dellbildung wird dadurch hervorragend bestditigt.




Verglichen mit dem stromfreien Response weisen die nichtlinearen Anregungspeaks nieder-
frequente und hoherfrequente Bereiche auf. Das deutet auf Aufspaltung des Frequenzberei-
ches hin. Verglichen mit Versuchsergebnissen aus der Literatur [ | kdnnen damit die symmet-
rischen (harmonischen) im Frequenzbereich leicht verschobenen Mehrfachpeaks mit diesen

nichtlinearen Effekten erklirt werden.

| a)

SHG power

SHG power

463 464 465 466
SH wavelength [nm]

Abbildung 2 zeigt den charakteristischen Verlauf der 2. Harmonischen an ZnS. Es sind deut-
lich weitere Frequenzkomponenten zu erkennen, welche mit den nichtlinearen Effekten in
dieser Arbeit erkldrt werden konnen. aus /[H. P. Wagner and M. Kiihnelt, W. Langbein and J.
M. Hvam, Dispersion of the second-order nonlinear susceptibility in ZnTe, ZnSe, and ZnS,

PHYSICAL REVIEW B, VOLUME 58, NUMBER 16/

Das Anregungsmaximum liegt bei diesen "solvatisierten" Elektronen, d. h. nichtzentrosym-
metrisch gebundenen (Oberfldchen)elektronen im niederfrequenten Bereich, was auf Sys-
temstabilisierung durch Energieabsenkung zurilickzufiihren ist. Diese entsprechen den ange-

regten Photo- und Spinstrom an Oberflichen, welche von "solvatisierten" Elektronen herriih-

ren.
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Abbildung 3 zeigt den oben charakteristischen Verlauf der nichtlinearen Amplitude der ko-
hdrent erzeugten Photostrom im Vergleich zum angeregten linearen Photolumineszenz
Response (griin) und die nichtlinearen Responses der kohdrent erzeugten bichromatischen
Anregung mit w und 3w in der Niherung kleiner Gréfien 7. nichtlinearer Ordnung. Es zeigen
sich zudem in der Umgebung der hoheren Anregung zusdtzliche kleine Amplituden, welche
aufgrund héherer Dipolschwingungen zustande kommen und hohere Harmonischen aus den

kohdrenten Anregungsfrequenzen erzeugen.




Zwei zueinander parallele kohdrente Photonenquellen generieren Photostrome. In Abhidngig-

keit von der Phasenbeziehung und dem Amplitudenverhéltnis der beiden Wellen ergeben sich

fiir Phasenverschiebungen geméB (2¢, —¢,,)=0,7,27,...,n7r neN Photostrdme, wobei

fiir Phasenverschiebungen mit (Z(pw - gozw) =0,27,4r,...,2nr neN maximale Ladungs-

strome generiert werden. Fiir betragsméfig gleiche optische Feldamplituden, ist die Aus-
gangspolarisation elliptisch polarisiert. Fiir betragsméfBig unterschiedliche Feldamplituden
ergibt sich eine lineare Ausgangspolarisation deren Richtung vom Amplitudenverhiltnis ab-
héngig ist. Diese maximalen Ladungsstrome entsprechen einer harmonischen Anregung, wel-
che zu keiner Spinstromanregung fiihrt. Das ist der Anregungspunkt, der mit der Position der
angeregten Photolumineszenz ohne Spinstrome zusammenfallt. Fiir diesen Punkt ergibt sich

keine Skewness. Fiir gekreuzte Lichtfeldpolarisation mit einer Phasenverschiebung von
(20, -9,,)=(7/2),(57/2),(97/2),....(7/2)+2n7r neN, welche in der Optik der Sub-

harmonischen und Ultrasubharmonischen entsprechen, ergeben sich maximale Spinstrome mit
elliptischer Polarisation. Elektronen mit Spin "down" werden aus dem zentralen spinstrom-
freien Lumineszenzpunkt heraus nach rechts und Elektronen mit Spin "up" nach links ver-
schoben. Das bedeutet, dass die Position der zentralen Photolumineszenzpunktbewegung fiir
Spin "up" nach links sich wie aufgrund der sich einstellenden negativen Skewness verhalten

und fiir Spin "down" entsprechend einer positiven Skewness nach rechts wandern. Fiir dazwi-

schenliegende Phasendifferenzen von (—72'/ 2) +2nm mit n als Integer,
(20, - ¢,,)=(-7/2),(37/2),(77/2),...,(-7/2)+ 2nz neN, zeigt sich eine Umorientie-

rung der Spinstrome durch den Fluss von Elektronen mit Spin "up" nach rechts und Spin
"down" nach links, ganz analog dem Vorzeichenwechsel der Skewness von links nach rechts
und umgekehrt. Dieser Sachverhalt ist in Abb. (4) gezeigt, welcher fiir tieferliegende Bloch

Elektronen der Bulkbindungen (mit erhohter Locherkonzentration) gezeigt ist.
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Abbildung 4 zeigt unter Beriicksichtigung kohdrent erzeugter Spinstrome an Oberflichen
(oben) und in den tieferliegenden Bulkbindungen (unten) den sich ergebenden Skewnesswech-

sel durch Phasenverschiebung im nichtlinearen Medium, welcher eine Umpolung der Spin-

strome hervorrufft.




Abbildung 5 zeigt die schematisch die asymmetrische Anregung fiir ein Zwei- Band- System.
Die Stirke sowie Richtung der Asymmetrie lassen sich tiber die Phasenbeziehungen zueinan-

der kohdrent kontrollieren.

Aufgrund der Anregung des Systems mit zwei kohdrenten Quellen mit den Zentralfrequenzen
o und 20 werden durch Interferenzphdnomene asymmetrische Verteilungen im k- Raum er-
zeugt. Es kann jetzt angenommen werden, dass durch nichtlineare Skewnesseffekte diese
Asymmetrie verursacht wird. Der zu beriicksichtigende Asymmetriegrad sowie deren Orien-
tierung lassen sich tiber die Phasenverschiebung der kohdrenten Laserpulse kontrollieren. Der
Skewnessbeitrag entspricht dabei dem Energieunterschied 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 Zustdnde in solchen Bidndern, so ergeben
sich im nichtlinearen Regime im Vergleich zu linearen Systemen signifikante Unterschiede

wie in Abb. 6 anschaulich dargestellt.
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Abbildung 6 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 Zu-
stand fiir nichtzentrosymmetrische und zentrosymmetrische Materie und héherer HOMO-

Zustand fiir Bulkmaterialien erhohter Locherkonzentration zu erwarten.

Dieser Energieaspekt wurde bereits gemessen und ist in der Literatur dargestellt.
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Abbildung 7 zeigt die experimentell gemessene SHG- Dispersionskurve in ZdSe (Kreise) und
die berechnete Dispersionskurve. Es zeigt sich eine Energieverschiebung in den hoherfre-
quenten Bereich, aus [H. P. Wagner, M. Kiihnelt, W. Langbein, J. M. Hvam, Dispersion of

the second-order nonlinear susceptibility in ZnTe, ZnSe, and ZnS, PHYSICAL REVIEW B,
VOLUME 58, NUMBER 16/



5. Photonische Kristalle: Aufgrund von Interferenzphdnomenen und Anregung durch Viel-
wellenmischen miissen nichtlineare Effekte beriicksichtigt werden. Fiir photonische Kristallen
sind nachfolgende Messergebnisse in der Literatur bereits dargestellt, welche durch die in

dieser Arbeit dargelegten nichtlinearen Effekte zu erkléren sind.
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Abb. aus: [Dissertation Bernhard Pasenow, Optische Erzeugung aufSergewéhnlicher

Ladungstrigerverteilungen in Halbleiterstrukturen)

Abbildung 8 gemessene Spektralkurven in photonischen Kristallen mit exzitonischen Reso-
nanzen. Darin ist deutlich die Zerlegung der Resonanz in gebundene exzitonische Zustdnde
und der exzitonischen Oszillatorstirke zu erkennen. Fiir grofe Breiten (W = 180nm) und fiir
verschwindende Breiten W=0 der photonischen Kristallstruktur ist ein eindeutige Resonanz
zu beobachten. Fiir in den Grenzbereichen dazwischenliegende Breiten ergeben sich energe-
tisch verschobene Doppelpeaks, was eine Verschiebung der Kontinuumskante zu hoheren
Energien sowie eine verstdrkte 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- und Nanoskaligen Bauteilen, wird von groer 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 die-

lektrischen Schichten sicherzustellen.
6. Chemisches Potential: Mit den Eigenenergien und Eigenfunktionen ergeben sich fermi-
Dirac- artige Gleichgewichtskohérenzen fiir Elektronen und Locher geméaB:

I
explB(E;, —u, +u, )]+1

1;’(]6 = L_(Sz q)j,,k (rl )* q);.,k (rz)
2k

(80)
1
exp[B(E}, — m, + 01, )] +1

B=Ly @ (r) @) (r,)
A,k

Dies entspricht der nichtlinearen Elektron- und Holon- Photonen Wechselwirkung an Quan-
tenpunkten (0 Dim. Wechselwirkung). Abb xx.yy zeigt die Nichtlinearen Singularititen bis zu
kleinen Gréfen 7. Ordnung. Dabei entsprechen die Singularitdtskurven negativer Skewness
der Photonenwechselwirkung mit solvatisierten Elektronen und Oberflichenbindungselektro-
nen. Fiir die photonengetriebenen Wechselwirkung mit den tieferliegenden Bulkbindungen
ergibt sich eine Singularititsskewnesskurve mit vollstdindigem Vorzeichenwechsel nur fiir
Bulkmaterialien mit erhohter Locherkonzentration erzeugbar durch Dotierung mit Elementen
der 3. Hauptgruppe (positive Dotierung). Daran ist sehr anschaulich erkennbar, wie mit den
gednderten Eigenfunktionen und Eigenenergien durch Anderung des chemischen Potentials
vom "Fermi"- Gas bzw. "Fermi"- Fliissigkeit durch einen nichtkontinuierlichen Phaseniiber-
gang 2. Ordnung das entropiereiche System in ein entropiedrmeres Festkorpersystem iiber-
geht. Diese nichtlineare chemische Potentialinderung wird aufgrund des Skewnesswechsels

erst ermoglicht.
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Abbildung 9 zeigt die Singularitdten der Quantenpunkte nach Multiphotonenwechselwirkung
in Abhdngigkeit der Materiesymmetrie. Mit zunehmender Energie werden die stabilen Singu-
laritdtsbereiche sehr schnell schmal. Dies ist ein Indiz dafiir, dass Phaseniibergdnge mit zu-

nehmender Ordnung immer schwerer zu realisieren sind.

Fiir die nichtlineare Dichteverteilung an einem einzelnen Quantenpunkt kann angeschrieben

werden:

p"(E)x 5(E ¢, (k)+5%) (81)

mit £ als quantisierte Energieniveaus, die aus den zusdtzlichen Quantisierungen in den

Raumrichtungen resultieren und ¢, (k) + 0¢ als nichtlineare Energieverteilung nach Quan-

tenpunkt- Multiphotonenwechselwirkung. Ein Quantenpunkt kann damit als Deltafunktion
formuliert werden welche nach nichtlinearer Wechselwirkung mit Strahlung mit negativer
Skewness behaftet ist, d.h. es gibt diskrete Energieniveaus welche nun nichtlinear entspre-
chend der singuldren Skewnesskurven verbogen sind. Einstrahlung héherer Harmonischer
ergibt Deltafunktionen an den natiirlichen Resonanzpunkten der Quantenpunkte. Das sind das
die geraden Ordnungen. Auftragen der Elektronendichte als Funktion der Energie ergeben
nichtlineare Singularitdtskurven. Fiir Oberflichenpartikel erfolgt Energieabsenkung, fiir tie-

ferliegende Bulkteilchen erfolgt zunédchst auch in etwas abgeschwichterer Auspriagung Sys-



temstabilisierung durch Energieabsenkung. Unter Einbau von Ladungsunterschiissen (ent-
sprechende Fremdatome, Verunreinigungen) wird unter nichtlinearen Skewnesswechsel ein
Ubergang in einen energetisch hoheren Zustand begiinstigt, welche dem Umbau in einem

Festkorpervolumen entspricht.

7. Ab initio Nichtgleichgewichtsphinomene; Das nichtlineare Phaseniibergangs- Modell:
Bezogen auf die Vielteilchen- Quantentheorie ist es sinnvoll, Phaseniibergéinge im Nicht-
gleichgewicht detaillierter zu betrachten, d. h. als nichtlineare Uberginge. Dieses Problem
lasst sich mit den entwickelten Methoden 16sen. Damit ist es moglich den Leiter- Nichtleiter-
Ubergang (Mott- Ubergang) in Abhiingigkeit der Kontrollparameter (z. B. Druck) genauer zu
beschreiben. Dem nichtlinearem Phaseniibergang 1. Ordnung wird hier gemif3 Landau Theo-

rie eine quartire (freie) Energie zugrunde gelegt

f(m,h=0,9)=f0+%am2+%bm4 (82)

mit m als (lokale) Magnetisierung und & als Temperatur(phase) und h als magnetisches Feld
und fiir den Fall nichtlinearer Phaseniibergidnge 2. Ordnung gemif3 Landau Theorie die freie

Energie sechster Ordnung, gemal3

f(m,h=0,9):f0+%am2+%bm4+écm6 (83)

Es ergibt sich nach der entwickelten nichtlinearen Theorie fiir die quartdre und nur fiir die
sextdre Landau Energie Hystereseverhalten mit Skew. Der Teilchenresponse ist in der Mean
field Theorie exakter als die Korrelationsfunktion und wiedergibt die reale Physik. Es kann
Hysterese gezeigt werden und beim kritischen Punkt die Aufspaltung in Nichtleiterbereiche
und Leiterbereiche gemill der Nichtlinearititen. Bereiche korrelierter und unkorrelierter
Elektronen entwickeln sich in Abhédngigkeit der Temperatur entlang der Singularitéten. Unter
dem Aspekt des Fermionen- Drucks, die besagt, dass der Energieinhalt der Phase mit der
Teilchenzahldichte nichtlinear ansteigt, muss die kinetische Beschreibung der Phasen der
nichtlinearen Energiezunahme im Vielteilchensystem als Korrektur beriicksichtigt werden.
Hierzu ist es notwendig die Differentialgleichungssysteme N- ter Ordnung entsprechend zu

modifizieren, u. a. mit einem zusitzlichen Term zur Beschreibung der Fluktuationen in der



Besetzung der Gitterpldtze, entweder als statisches (MFT) oder dynamisches Feld (DMFT)

gemil:
N NL 1 N
(DGL(2))" - (DGL™ (Az",Bz"", £,,n(t))) (84)
und
MX +2yMX + Mt X + JAX 3 ABX® = Af, +7(1) (85)
mit f, als konstante Kraft und 7(¢) als Kraft als stochastische Wahrscheinlichkeitsvertei-

lung. Fiir die nichtlineare Betrachtung wird das Verhalten eines Partikels in ein anharmoni-

schen Potentialtopf untersucht. Laplace- Transformation liefert mit:

x(v) = [dren(v), 5(0)= [ Lo (v) (86)

Aus der nichtlinearen Differentialgleichung N- ter Ordnung kann das Partikelverhalten mittels
der Hochenergieentwicklung Greenscher Funktionen beschrieben werden. Insgesamt ergibt

sich fiir die Greensche- Funktion des Elektronenpartikels im Festkorper in der Fourier- Do-

méne:
5= Fay : (87)
L(w) (w_wl)(w—a)z+w£§,)i)~-(a)—a)n+ws;)i)
mit

L(w) :i”(a)—aol)(co—co2 +w£2)+)---(a)—a)n +zv£"ﬂ)t) (88)

L(w)=i" (a)2 - —i2;/a)1)(a)22 - @ —i2ym, +w$,)i)---(a)f — &} —i2yw, +w£;)i) (89)



und a)inﬂ) nichtlineare Korrekturen gemif3 der entwickelten nichtlinearen Theorie in Abhén-

gigkeit ihrer Symmetrie und Ladungsstruktur, Elektron und Holon. Die allgemeine Losung

der inhomogenen nichtlinearen Differentialgleichung setzt sich zusammen aus
F (1) = Xy (1) + [ A G (t=1) (1) (90)

und liefert fiir die nichtlineare Green- Funktion:

' mda) —io(t-t") A
G(i-1)=[Z2 G
(=)= [ §2 "6 (0)
noo da) —zw(t—t)
:l —
o2 (a)—a)l)(a)—a)2+wfﬂ))---(a)—a)n+w£{”ﬂ)) O
—iwg(1-t")
= O(t-1
() )
mit
o =& o+ Dy, (92)

und & fiir die zu betrachtende Resonanz. Da die Green- Funktion hier nur von der Zeitdiffe-
renz (t — t’) abhéngt, kann folgende modifizierte Formel fiir das nichtlineare Regime angege-

ben werden.

A4 = 2;:;12 jw dEF (E) Gy (E + 0%, + i0+)exp[—%(E + ¢, +i0") t} (93)

mit E+Je¢,, als nichtlineare Energievariation in Abhéngigkeit ihrer jeweiligen Symmetrie

und Ladungsstruktur.

Betrachtet man hierzu zudem das chemische Potential kann eine Reaktion, Umwandlung oder
Umverteilung freiwillig nur stattfinden, wenn das chemische Potential im Ausgangszustand

grofer ist als im Endzustand, d. h. nur fiir positiven Skew ist eine Phaseniibergang moglich



(Bulk, d. h. zum Festkorper). Bei einem Phaseniibergang 1. Ordnung Fermi- Gas zur Fermi-
Fliissigkeit gemal der zugrundeliegenden Skewness ist nur eine leichte Anhebung des chemi-
schen Potentials notig. Beim Phaseniibergang zweiter Ordnung, d. h. von der "Fermi- Fliissig-
keit" zum Festkorper erfolgt ein vollstindiger Vorzeichenwechsel. Dieser Phaseniibergang
erfolgt im Gegensatz zum Ubergang 1. Ordnung nicht kontinuierlich. Dies erklirt den groBen
Skewnessunterschied von der "Fermi- Fliissigkeit" zum Festkorper als Phaseniibergang zwei-
ter Ordnung. Damit kann der Ubergang zwischen Phasen unterschiedlicher Symmetrie (z. B.
Kristall «» Fliissigkeit) und verschiedener kristalliner Modifikationen (nicht kontinuierlicher
Ubergang) beschrieben werden. Kontinuierlicher Ubergang, z. B. Gas «> Fliissigkeit (lineare
Response- Theorie). Je hoher dabei die zu beriicksichtigende Teilchenzahl ist, desto mehr
muss in Bandmodellen formuliert werden. Es erfolgt eine Aufspaltung geméf ihrer Symmet-
rie (N.Z.S. und Z.S.) nach oben (Bulk) und unten (Oberfldche). Das gesamte Band wird auf-

gebaut aus dem jeweiligen zugrundegelegten nichtlinearen Potential.
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