2. Methode der SHG

In diesem Kapitel sollen die Grundlagen der Erzeugung der zweiten Harmonischen
(SHG : second harmonic generation) in Reflexion und die sich daraus ergebenden
makroskopisch mefibaren Groéflen vorgestellt werden. Dabei wird die Darstellung
immer dann, wenn es sich anbietet, auf die in den spéteren Kapiteln vorzustellen-
den Messungen ausgerichtet werden. Zuerst sollen die zur Frequenzverdopplung
fiihrenden Prozesse dargelegt werden, dann wird der Einflufl einer Magnetisierung
auf die Erzeugung der zweiten Harmonischen eingefiihrt und als letztes die ma-
kroskopisch mefibaren Groflen vorgestellt. An dieser Stelle sei auf die vielfaltige
einfiihrende Literatur zur nichtlinearen Optik verwiesen [27, 28, 29, 30].

2.1 Grundlagen der Frequenzverdopplung

Setzt man ein Medium einem #duBeren elektrischen Feld E aus, so lafit sich fiir
nicht zu groBle elektrische Felder (I < 10™W/m?) die dadurch in dem Medium
erzeugte Polarisation schreiben als (s. z.B.[31]):

BFt) = //%(f,jf)-ﬁ(q*,t—ﬂd%m , (2.1)

mit der sogenannten Suszeptibilitéit X des Mediums (lat.: suscipere = empfangen).
Wie aus der Gleichung 2.1 ersichtlich ist, enthélt die Suszeptibilitdt raumlich und
zeitlich nichtlokale Beitréige, d. h., daf die lokal zur Zeit t am Ort 7 induzierte Pola-
risation P(,t) von Feldstéirken zu vergangenen Zeiten (¢ —7) und von Feldstérken
an anderen Orten ¢ mitbestimmt wird. Die Suszeptibilitét ist eine fiir das jeweilige
Medium charakteristische Materialfunktion. Sie ist die Antwortfunktion (response
function) des Systems und ein Maf fiir das ,,Gedéchtnis® fiir Feldstarken, die zu
vergangenen Zeiten auf das System eingewirkt haben. Damit das Kausalitédtsprin-
zip gewahrt bleibt, mufl die Suszeptibilitat fiir negative 7 identisch verschwinden.
Die Suszeptibilitat ist ein Tensor zweiter Stufe, woran man ablesen kann, dafl die
erzeugte Polarisation nicht notwendigerweise dieselbe Orientierung besitzen mufl
wie das sie erzeugende Feld.
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Fiir stérkere elektrische Felder gilt dieser lineare Zusammenhang zwischen Po-
larisation und elektrischem Feld nicht mehr. Es treten anharmonische Elektronen-
bewegungen auf, so daf§ Terme hoherer Ordnung in £ der Form :

P(" / /X(” *,...,(Tn,Tl,...,Tn):El(@,t—71)~
. En(qn,t —Ty) &g ... d3q,dr ... dr, , (2.2)

in einer Potenzreihenentwicklung der Polarisation beriicksichtigt werden miissen :
S PO (2.3)
n=1

wobei der Suszeptibilitdtstensor n. Ordnung X ein Tensor (n + 1). Stufe ist.
Strenggenommen miiffiten bei den weiteren Betrachtungen neben der intrinsischen
Nichtlokalitat der Suszeptibilititen auch die nichtlokalen Beitrdge aufgrund der
Gradienten der elektrischen Felder E, (Gn,t — T,) mitberiicksichtigt werden. In-
nerhalb einer Taylorentwicklung entspréche dieses der Beriicksichtigung von elek-
trischen Quadrupol- und magnetischen Dipoltermen, wie es zum Beispiel in [32]
vorgestellt wird. In den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimenten
ergeben sich allerdings keine Hinweise auf einen mefibaren Einflufl der nichtlokalen
Beitrége. Daher erscheint es legitim, von dieser Stelle an die Nichtlokalitét in den
Gleichungen nicht weiter mit zu beriicksichtigen, wodurch sich die Ubersichtlich-
keit erhoht. Beziiglich der elektrischen Felder entspricht dieses der Dipolndherung.

Die Gleichungen 2.1 bis 2.3 gelten im Zeitraum; praktischer ist aber die Dar-
stellung im Frequenzraum. Durch die Fouriertransformation ist eine eineindeutige
Abbildung der beiden Riaume aufeinander gegeben. Durch Fouriertransformati-
on der Gleichung 2.2 ergibt sich unter der Annahme ebener Wellen der Form
E,(t) = E(wy)e ™t + c.c. fiir die Polarisation n. Ordnung in der Frequenzdar-
stellung [31] :

—+o00

/ /x (W0 @1y -y wn) 2 Blwn) .. B(wn) dwr ... dwn_y, (2.4)

wobei wy = w1 + ...+ w, ist. An der Gleichung 2.4 148t sich ablesen, daf3 die bei
verschiedenen Frequenzen eingestrahlten elektrischen Felder E (wn) zu Polarisati-
onsanteilen fithren, die mit Linearkombinationen der Grundfrequenzen schwingen
konnen und damit elektrische Felder generieren. Es ergeben sich also Frequenz-
transformationen der eingestrahlten Felder, was die Nichtlinearitét in der nichtli-
nearen Optik ausmacht.



2.1 Grundlagen der Frequenzverdopplung

Im allgemeinen liegt ein diskretes Frequenzspektrum vor, so daf3 die Integration
in der Gleichung 2.4 in eine Summation iiber alle zur Verfiigung stehenden dis-
kreten Frequenzen iibergeht. Diese sind im allgemeinen voneinander verschieden,
worauf zum Beispiel die Summenfrequenzmischung beruht (SFG: sum frequency
generation, s. z. B. [1]). Ein sehr wichtiger Spezialfall ist ein Frequenzspektrum
aus nur einer Frequenz w. Dabei ergibt sich fiir die Polarisation die folgende Form :

Plw) = Y PM(wy) (2.5)
n=1
wobei fiir die Polarisation n. Ordnung gilt :

P™(w,) = X (Worw, ... w) : Bw)...Ew) . (2.6)

Das Medium ist damit in der Lage, elektrische Felder mit der n. harmonischen
Frequenz der einfallenden Strahlung zu erzeugen. Dabei wird auch die zweite Har-
monische der eingestrahlten Grundfrequenz generiert (SHG: second harmonic ge-
neration) :

PP (2w) = %(2)(2w;w,w):ﬁ(w)ﬁ(w) : (2.7)

welche in den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiithrten Experimenten zur Anwen-
dung kommt.

Symmetrieeigenschaften

Aus der Symmetrie eines Mediums ergeben sich nun weitere weitreichende Kon-
sequenzen. Nach dem von Neumann’schen Prinzip [33] mufl jede eine Materia-
leigenschaft beschreibende Grofie dieselbe Symmetrie wie das Material besitzen.
Bei zentrosymmetrischen Medien, wie zum Beispiel kubischen Kristallgittern, in
denen Inversionssymmetrie herrscht, mufl der Suszeptibilititstensor n. Ordnung

X invariant gegeniiber einer Koordinatentransformation der Form 7 — —# sein,

d. h.:
X = XO(—7) | (2.8)

Da ein Tensor (n+1). Stufe aber unter einer orthogonalen Transformation wie das
(n + 1)-fache Produkt der Koordinaten transformiert, mufl ebenso gelten :

XO() = (=) X0 (29)
was fiir gerade n nur erfiillt werden kann durch X = .

In zentrosymmetrischen Materialien verschwinden in Dipolndherung also alle ge-
raden Ordnungen der Suszeptibilitdt. Bei Brechung der Inversionssymmetrie, wie
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z. B. an der Oberfliche des Mediums, ist die Erzeugung geradzahliger Harmoni-
scher aber wieder moglich. Bei Metallen entspricht dieses dem Bereich, in welchem
die Elektronendichte noch nicht den Bulkwert angenommen hat, also dem Bereich
der Friedeloszillationen des Elektronengases [34], welchem grofenordnungsméfig
etwa 5/kp entsprechen (Fermivektor: kp' =~ 1-107%m), also die ersten vier bis
fiinf Atomlagen. Daher ist es iiblich, eine effektive Wechselwirkungslédnge dz von
einigen Atomlagen zu definieren [35], innerhalb derer die geradzahligen Harmoni-
schen generiert werden.

In elektrischer Dipolndherung ist bei zentrosymmetrischen Medien die Erzeugung
der zweiten Harmonischen also beschrénkt auf die Oberfliche des Mediums, wobei
mit Oberflache hier wie im folgenden die obersten, ca. fiinf Atomlagen des Medi-
ums gemeint sind.

Die Suszeptibilitét X®@ zweiter Ordnung ist ein Tensor dritter Stufe, d. h. er
enthélt im allgemeinen 27 Tensorelemente Xg,l, wobei fiir die <. Komponente der
Polarisation zweiter Ordnung gilt :

P® = 62 XOE B, (2.10)
wobei die Summenkonvention verwendet wurde, d. h. {iber jeweils gleiche Indizes
wird summiert. Die Indizes i, j, k durchlaufen dabei die karthesischen Koordinaten
x,1, z. Die Reihenfolge der letzten beiden Indizes j und £ ist dabei vertauschbar,
denn sie beziehen sich jeweils auf elektrische Felder, deren Photonen bei der Er-
zeugung der zweiten Harmonischen ununterscheidbar sind. Somit gilt X,z = Xx;,
womit sich die Anzahl unabhéngiger Tensorelemente auf 18 reduziert. Der Suszep-
tibilitédtstensor dritter Stufe lifit sich somit durch eine (3x6)-Matrix darstellen. In
Dipolnéherung ergibt sich damit fiir die Polarisation zweiter Ordnung :

E2
2
Px erz Xryy X:czz szy szz X:cmy E%
Py = odz- Xymﬂ nyy XyZZ Xyzy X?JZI nyﬂy 2£?ZE1 (2'11)
Pz szc Xzyy Xzzz Xzzy Xzz:c szy 2EyEZ
2F, E,

In Abhéngigkeit von der speziellen Symmetrie eines betrachteten Systems 1483t
sich die Anzahl der unabhéngigen Tensorelemente noch weiter reduzieren. Eine
(001)-Oberfliache, welche in einem Teil der Experimente verwendet wird, besitzt
4mm-Symmetrie, so dafl lediglich drei unabhéngige, nichtverschwindende Tensor-
elemente iibrig bleiben (s. [29]) :

Xzzz> szc = Xzyy 5 X:cz:c = Xyzy . (212)
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Mit einer optischen Gréfe, die durch einen Tensor n. Stufe beschrieben wird,
kénnen maximal bis zu n-zdhlige Symmetrien unterschieden werden. Hoherzéhlige
Symmetrien sind damit untereinander nicht mehr unterscheidbar. Mit dem Sus-
zeptibilitdtstensor zweiter Ordnung, einem Tensor dritter Stufe, konnen hohere
als vierzahlige Symmetrien nicht mehr unterschieden werden. Daher kann die Er-
zeugung der zweiten Harmonischen eine dreizéhlige (111)-Oberfliche von einer
vierzéhligen (001)-Oberfliche unterscheiden, aber eine (001)-Oberfliche nicht mehr
von einer polykristallinen oder amorphen Oberfliche. Daher kénnen zur Beschrei-
bung der Effekte an den verwendeten polykristallinen und amorphen Proben die
fiir eine 4mm-Symmetrie geltenden Beziehungen iibernommen werden, und es gilt
fiir alle in dieser Arbeit untersuchten Oberflichen :

E2
2
P, 0 0 0 0 Xgu O g%
Pyl =68 0 0 0 Xew 0 0| ,55% |- (213)
Y~z
2F,E,

Mikroskopische Struktur )
In der Abbildung 2.1 sind die an der Frequenzverdopplung beteiligten Ubergénge
und Zustdnde einmal schematisch dargestellt.

k1"

Abbildung 2.1:

E Schematische Darstellung der drei
kel beteiligten Ubergiinge und Zustéinde

bei der Erzeugung der zweiten Har-

monischen in Dipolndherung.

kil

Auf der Grundlage theoretischer Arbeiten 148t sich ein allgemeiner Ausdruck fiir
die mikroskopische Struktur der einzelnen Tensorkomponenten XZ(]Q,)c angeben (s. z.
B. [36]) :

Xip = —ie” > (Wi Wae ) (Wi |75 [ W) (Wi [ | W)

2(]3Q Ek,l” — EkJ — 2hw + ihOél//l

k1,1

f(Ek,l”) - f(Ek,l’) _ f(Ek,l/) - f(Ek,l)
EkJ// — Ek,l’ — hw + thoyny EkJ/ - EkJ — hw + thay,

(2.14)
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mit der Energie Ey; des Zustandes mit dem Index [ und dem Impuls k, dem Pho-
tonenimpuls ¢, der Fermi-Dirac-Verteilungsfunktion f(F), der einfallenden Pho-
tonenenergie hw, den Dampfungsfaktoren oy, dem polarisierten Volumen €2 und
den Ubergangsmatrixelementen (W |r;|¥y ), mit r; = z,, 2. Wie an der Glei-
chung 2.14 abzulesen ist, wird die Stérke eines Uberganges zum einen von den
Ubergangsmatrixelementen, zum anderen von der jeweiligen Besetzungszahldiffe-
renz der beteiligten Zusténde, gewichtet durch deren Energienenner, bestimmt.
Das zeigt, dafl die Effizienz der Erzeugung der zweiten Harmonischen sehr emp-
findlich von der gegebenen elektronischen Struktur eines Mediums abhéngt. So
kann es zum Beispiel resonante Uberhchungen geben, wenn die fundamentale oder
die verdoppelte Photonenergie mit einem realen Ubergang iibereinstimmt. Auf
der anderen Seite zeigt sich aber auch, dafi dynamische Anderungen in der elek-
tronischen Struktur relativ deutliche Anderungen in der Erzeugung der zweiten
Harmonischen bewirken konnen. Solche Anderungen kénnen zum Beispiel durch
Anderung der Fermi-Dirac-Verteilungsfunktion oder der Energienenner induziert
werden.

2.2 Einflul einer Magnetisierung

Wie weiter oben ausgefiihrt, ist die Erzeugung der zweiten Harmonischen an zen-
trosymmetrischen Medien in Dipolnéherung auf die Ober- bzw. Grenzflichen be-
schrinkt. Die Existenz einer Magnetisierung M bricht diese Inversion nicht, da M
ein axialer Vektor ist, und als solcher seine Orientierung bei einer Inversion bei-
behélt. Aber eine Magnetisierung M reduziert die Symmetrie der Oberflidche, was
zum Auftauchen neuer nichtverschwindender Tensorelemente fiihrt [9, 10]. So erge-
ben sich zum Beispiel fiir den Fall einer (001)-Oberfldche mit der Magnetisierung
in der Einfallsebene (M]||z, longitudinale Konfiguration, s. Abb. 2.2) insgesamt
zehn unabhéngige nichtverschwindende Tensorkomponenten :

szxa Xyzya szca Xzyya Xzzza X:c:cya Xymca nyya Xyzza Xzzy . (215)

In [9] wird nun gezeigt, dafi sich diese Tensorkomponenten in zwei Gruppen
aufteilen, wobei die einen ihr Vorzeichen bei einer Magnetisierungsumkehr wechselt
und daher ungerade (odd) genannt werden :

X2 (M) = —XEy(~M) (2.16)

(o]

die anderen das Vorzeichen nicht wechseln und daher gerade (even) genannt wer-
den :

(=M) . (2.17)

10



2.2 Einfluf einer Magnetisierung

longitudinal transversal polar

[ N~ N AN

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der longitudinalen, transversalen und po-
laren Kerr-Geometrie.

M M

Als gerade Tensorkomponenten ergeben sich fiir die (001)-Oberfliche genau jene,
die auch ohne Magnetisierung vorhanden sind, wenn auch zum Teil entartet. Damit
148t sich die nichtlineare Suszeptibilitdt zweiter Ordnung insgesamt schreiben als :

XP0) = X@L(M) + X8,) (2.18)

even

wobei fiir die (001)-Oberfléche gilt :

) 0 0 0 0 Xgp O
M= 0 0 0 X 0 0 (2.19)
Xz:c:c Xzyy Xzzz 0 0 0

) ) 0 0 0 0 0 Xu

Mz + XB ) = Xpeo Xyyy Xyox 0 00 (2.20)
0 0 0 X.y 0 0

. . chz X:cyy Xzzz 0 0 0

Mg : XBh=] 0 0 0 0 0 Xy (2.21)
0 0 0 0 Xeepy O

) ) 0 0 0 Xepy O 0

Mz - XOMy=| 0 0 0 0 Xy O L (2.22)
0 0 0 0 0 X.uy

11
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2.3 Meflgroflen der SHG

In den vorhergehenden Abschnitten 2.1 und 2.2 wurde untersucht, welche Tensor-
komponenten bei einer gegebenen Probensymmetrie prinzipiell auftreten kénnen.
Diese beschreiben die Moglichkeit des Materials, auf ein von auflen angelegtes Feld
mit einer Polarisation zu antworten. Zusétzlich entscheiden die experimentellen Pa-
rameter, wie Einfallswinkel, Polarisation, usw. , dariiber, ob mit einer bestimmten
experimentellen Anordnung iiberhaupt eine Frequenzverdopplung beobachtbar ist,
und wenn ja, welche Tensorkomponenten zur Ausbeute an zweiter Harmonischer
beitragen. Auflerdem bestimmen sie fiir eine gegebene Probe wie stark das duflere
Feld an einem bestimmten Ort innerhalb der Probe ist, an welchem die zweite Har-
monische generiert wird, und wieviel von der erzeugten Frequenzverdoppelten das
Material auch wieder verlassen kann. Diese experimentellen Parameter lassen sich
in sogenannten Fresnelfaktoren beriicksichtigen, die vom komplexen Brechungsin-
dex des Probenmaterials n = n+1k, dem Einfallswinkel 9, dem Polarisationswinkel
der Fundamentalen ¢ und dem Polarisationswinkel der zweiten Harmonischen ®
abhéngen, und fiir jede einzelne Tensorkomponente spezifisch sind. In der Abbil-
dung 2.3 sind die geometrischen Verhéltnisse schematisch dargestellt. Der ein- und
der ausfallende Strahl spannen dabei die sogenannte Einfallsebene auf. Ein Pola-
risationswinkel von 0° entspricht dabei einem parallel zur Einfallsebene liegenden
Vektor des elektrischen Feldes, und wird daher mit p-Polarisation bezeichnet. Ein
Polarisationswinkel von 90° entspricht einem Vektor des elektrischen Feldes, der
senkrecht auf der Einfallsebene steht, und wird daher s-Polarisation genannt.
Fiir das generierte elektrische Feld der zweiten Harmonischen 148t sich im Rahmen
eines phédnomenologischen Modells [35] in Dipolnidherung schreiben :

—

(W) - |[Ew))?- 6z | (2.23)

mit der in 2.1 definierten effektiven Wechselwirkungslinge dz. Die Grofen F (2w)

—

und f(w) sind die eben schon zitierten Fresnelfaktoren, fiir welche gilt [35] :

242 a2
clpcos®

t2 sin®
~ ApF. cos ® B s COS;PSO
F(2w) = Agsin @ . flw) = s tp : 2o
A N?F, cos @ 2fstpts cos psin
o 2ff 2 cos?
2fctpts COs @ sin )

12
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mit den Abkiirzungen :

sin 2cosv 27T

= — = A pu—
s n(w) ’ b n(w)cosd + f, p/e

2 cos v
c:\/l_ 2, ts = ) N =n(2
J s cos ¥ + n(w) fe n(2w)

Kleine Buchstaben beziehen sich dabei auf Gréfien, die zur eingestrahlten Fun-
damentalen gehoren; grofle Buchstaben beziehen sich auf Groflen, die zur zweiten
Harmonischen gehoren. F/. und T,,, werden dabei analog zu f,/. und ¢,,, mit N
gebildet.

Aus der Gleichung 2.23 wird deutlich, dafl in den nichtlinearen Respons einer
Probe iiber die Fresnelkoeffizienten auch lineare optische Eigenschaften mit ein-
gehen. Daher mufl man zum Beispiel bei zeitaufgelosten Messungen der zweiten
Harmonischen immer auch die Anderungen der linearen optischen GroBen beriick-
sichtigen, um eine Aussage iiber die Anderung der nichtlinearen Grofen treffen zu
kénnen [37, 38].

cos v
(2.25)

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des ein- und des ausfallenden Strahls. Die
Polarisation der Fundamentalen wird mit p oder s bezeichnet, die der Verdoppelten
mit P oder S. Gestrichelt ist die Einfallsebene angedeutet.

In Verbindung mit den Gleichungen 2.18 -2.22 lassen sich nun mit der Gleichung
2.23 fiir alle moglichen Kombinationen der Polarisationswinkel der Fundamentalen
@ und der zweiten Harmonischen ¢ die beobachtbaren Tensorkomponenten mit ih-
ren spezifischen Fresnelfaktoren fiir den Fall einer magnetisierten (001)-Oberflache
berechnen. In der Tabelle 2.1 sind die beobachtbaren Tensorkomponenten fiir die
héaufigsten Polarisationskombinationen und Magnetfeldrichtungen angegeben, wo-
bei zum Beispiel s — P bedeutet, dafl die Fundamentale s polarisiert ist und von
der zweiten Harmonischen der p-polarisierte Anteil detektiert wird. Dieses wird
im folgenden auch oft nur mit s-P oder s-P-Polarisationskombination bezeichnet.

13
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Mit der Polarisation ,,mix“ ist dabei ein Polarisationswinkel von 45° gemeint. Zur
besseren Ubersichtlichkeit sind in der Tabelle 2.1 die Bezeichungen fiir gerade und

ungerade auf ,e“ bzw. ,0“ verkiirzt und oben rechts an die Symbole gestellt.

s—=Pls— S p— P p— S mix— P mix— S
e e e e
even Xe Xzzzs Xzza Xzzzs Xzzx Xe
= zyy € e e Yyzy
M - 0 Xzzz X:cz:c? Xzyy
e e e e
even X@ Xzzz0 Xzax X222 Xzzx: Xe
Yy e e e Yyzy
M 7é 0 Xzzx Xzzazs Xzyy
0
Odd o o o o o Xygcgc?
M o nyy Xy:cx? Xyzz X:c:cya Xzzy ° °
| & Xy Xozz
o o o
odd N Xaza: Xzwz> Xayy °
U Yy o o o o yxy
Mg Xozzs X2za Xozzs X2za
odd v Ry o
~ Tz xzy) Xzzx Tz
M| 2 y y y y

Tabelle 2.1: Gerade (even) und ungerade (odd) Tensorkomponenten einer (001)-
Oberfldche fiir verschiedene Polarisationskombinationen und verschiedene Magneti-
sierungsrichtungen.

In einem Experiment zur Erzeugung der zweiten Harmonischen werden nun
Intensititen detektiert, wobei gilt :

1(2w) = |E(2w)[? (2.26)

Bei einer magnetisierten Probe ergeben sich durch den Vorzeichenwechsel der
ungeraden Tensorelemente bei der Magnetisierungsumkehr unterschiedlich hohe
Intensitédten fiir die beiden entgegengesetzten Magnetisierungsrichtungen. Es er-
gibt sich :

2
IM2w) o |AXG), + BXQ,[ Pw)

even

(2.27)
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wobei Xgin bzw. X(()Qd)d den geraden bzw. ungeraden Anteil der Suszeptibilitét
zweiter Ordnung geméfl der Gleichungen 2.19 - 2.22 darstellen und A bzw. B
die zugehorigen Fresnelfaktoren sind. Die hochgestellten kleinen Pfeile beziehen
sich auf die Umkehrung der Magnetisierung und [(w) ist die Intensitdt der Fun-
damentalen. Im allgemeinen setzen sich AX? und BX(()Z)d dabei aus mehreren
Tensorkomponenten mit ihren jeweiligen Fresnelfaktoren zusammen. Fiir die p-
P-Polarisationskombination mit einer Magnetisierung entlang 3 ergeben sich zum

Beispiel jeweils drei Tensorkomponenten (s. Tab. 2.1).

Bis zu diesem Punkt hat sich die Diskussion auf linear polarisierte einfallende
elektrische Felder beschrankt. Da in einem spéter vorzustellenden Experiment mit
zirkular polarisierter Fundamentaler eingestrahlt wird, soll dieser Fall abschliefend
noch kurz angesprochen werden.

Allgemein 148t sich das fundamentale elektrische Feld schreiben als [39] :

EW) = |EW)|- (5 sing+ e - j-cosp)e ™ (2.28)

wobei § und p Einheitsvektoren entlang der s- bzw. der p-Polarisationsrichtung
sind, 05, der Phasenwinkel der s- und p-Anteile und ¢ der Polarisationswinkel der
Fundamentalen ist. Fiir § = 0° ergibt sich linear polarisiertes Licht (¢ = 0°: p-
polarisiert, ¢ = 90°: s-polarisiert). Fiir § = £90° und ¢ = 45° ist das Licht rechts-
bzw. linkszirkular polarisiert.

Bei linear polarisiertem Licht vereinfacht sich die Darstellung dadurch, dafl in den
Gleichungen 2.24 wechselseitig entweder die Terme mit sin ¢ oder die Terme mit
cos ¢ verschwinden. Dieses ist bei zirkularer Polarisation nicht mehr der Fall, und
es werden alle Tensorkomponenten, die bei einer gegebenen Symmetrie nicht ver-
schwinden, gleichzeitig angesprochen.

Ohne die langlichen Rechnungen hier vorzufiihren, seien die Konsequenzen fiir
den allgemeinen Fall genannt. Eine Magnetisierungsumkehr fiihrt demzufolge zu
einem Kontrast, und ein Wechsel der Helizitédt bei gleicher Magnetisierungsrich-
tung bewirkt ebenfalls einen Kontrast. Allerdings fiithrt auch schon eine Absorp-
tion im Material, also komplexe Anteile in den Fresnelfaktoren, zu unterschiedli-
chen Intensitidten der zweiten Harmonischen fiir unterschiedliche Drehrichtung der
Fundamentalen, auler es wird genau in p- oder s-Richtung analysiert. Von dem
Auftreten eines Kontrastes in den Intensitdten zwischen der Anregung mit links-
oder rechtszirkular polarisierter Fundamentaler allein, kann also nicht direkt auf
eine Magnetisierung als Ursache geschlossen werden. Im Gegensatz zum linearen
magnetischen Zirkulardichroismus sind bei der Erzeugung der zweiten Harmoni-
schen die Umkehr der Magnetisierungsrichtung und die Umkehr der Helizitat nicht
dquivalent.
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