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Stationdre unc nichtstationire nichtiineare optische .

/ Spektroskopie an Oberflachenpolaritonen
y Von H. E. PoxaTH .
/ Friedrich-Schiller-Universitat Jena

Inhaltsiibersic' Es wird eme phinomenologische Theorie zur Ausbreitung nichtstationarer
elektromagnetischer _ ‘lachenwellen entlang der Grenzflache zweier homogener 1sotroper Medien
entwickelt. Die verk Wellengleichungen fur Oberflachenwellen. die durch auBere Krafte (nicht-
lineare Polarisationer -». Matenefluktuationen) getrieben werden, werden auigestellt Am Beispiel
der spontanen und stimulierten Ramanswreuung an Oberflachenpolaritonen wird die Beschretbung
nichtlinearer optischer Effekte durch verkurzte \Wellengleichungen dargelegt.

Stationary and Nonstationary Nonlinear Optical Spectroscopy on Surface Polaritons

Abstract. A phenomenological theory 18 given for nonstationary electromagnetic surface waves
i propagating along the boundary plane between two homogeneous isotropic media The shortened
wave equations are derived for surface waves driven by external forces (novnhinear polarizations and
fluctuations of the matter). The description of nonlinear optical effects using shortened wave equa-
tions is demonstrated in the case of the spontaneous and stimulated Raman scattering processes on

surface polartons.

1. Einleitnng .

Die unikalen Eigenschaften von Kiistallschichten. Dunnschichtstrukturen urd ganz
allgemein von Oberflachengrenzen spielen bei einer Vielzahl phvsikalischer Getute ene
entscheidende Rolle. Deshalb wurde 1n den letzten Jahr 1, zur Untersuchung von ObLer-
flacheneigenschaften und Materialparametern eine Rethe effektiver Methoden erarbeitet
[1—3]. unter denen insbesondere zur Analyse von optbchen Oberfiachenschwingungen
{Obertlachenpolentonen) die hneare optlsche Methode der unvoli~tandigen Totaluf]u
xion (ATR) {1, 4, 5] nut Erfolg angewandt wurde. Neben des aus der mteguerten
Opt:k hekannten Prinzipien der Emkopplung und Anceune von Oberflachenwellen
[b]. wie z.B. durch spezielle optische Anpassungsstucke [7] oder dwich peniodische Gii-
terstrukturen auf den zu untersuchenden Oberflachen [8}, wurden 1n den lutzten Jahen
auch eme Rethe stationarer nichthinearer optischer Expenimente {#—12] durchgefuint
und vorgeschlagen. Mit diesen Methoden gelingt — im Gegensatzzur ATR — g umpmll die

——p -

e
N
-
v
L4
.

e

| —
T 3 ¢
.

5

Anregune von Oberflachenwellen nut relanvy grofien Wellenzahlen 2 4d e S I 52 PN
é: i3 [ : = ¢ ja\4

a Gitterkonstante). AuBerdem st zu erwarten dall erne mchtlmeare aktive Oberflachen-
wellenspektioskopie — ahnhich wie ym Falle dor ARS an Yelumenphononen — cinen
crheblichen Gewinn an Sienaller-tung hegt sowie Aussacen uher mdhthneare Susz p-
ubilitaten in Oberflachennahe (Entdnngtiefe von der Grobenordiue g L7Y) ermoghaint,
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231 H. E. Povatu Nt
Bet der Ausbreitung clektromagnetischer Wellen entlang von Oberflichen (oder von
(srenztlachen bzw. in Schuchten) 1st eine wesentlich groBere Information uber die Ober- tr-i

flacheneigenschaften des Matertals zu erwarten, als ste aus Untersuchungen mat Volumen-
wellen gewonnen werden kann. Danut hegt emne Ubertragunyg der bekannten stationaren
und nichtstationdren Methoden der inearen und nichtlinearen optischen Spektroskopie
auf die Untersuchung von Oherflichen-Energlezustanden, Damptungs- bzw. Relaxa-
tionsparanietern und “anderer Materialkonstanten nahe. Die Vielfalt der physikalischen
und andersartigen {z.B. biologischen) Situationen. beir denen die Kenntms des Ober-
tlachenzustandes det Materie von Wichtigkeit ist (auch unter Berucksichtiqung angeteg-
ter Oberflachenenergiemiveaus) legt die Vermutung nahe. da8 eine optische Obertlachen-

wellen~Spektroskop1e durchaus in der Lage 1st. Bextrage zur Klarung des etnen oder ande- err o
ren durch Oberflacheneffekte hervorgerufenen physikalischen Erscheinungshildes zu hie-
fern.

In dieser Arbeit soll eine allzemeine nichtstationare phanomenologische Theorte der e

Ausbrertung von Oberflichenwellen an der Grenzschicht zweier 15otroper Medien dar-

gelegt werden wobel eine aulere (z. B. mchtlmeme) Anregung der Wellen herucksichtigt

werden soll. Das in {13] entwickelte Verfahren {ur die aktive Spektroskopie soll hier

verallgemeinert werden. Insbesondere soll die Methode der verkuizten Wellengleichun- herar
gen fur Oberflachenwellen entwickelt und — stellvertretend fur die michthneare Spek-

troskopie — an den Beispielen der Ramanstreuung diskutiert werden.

2. Nichtstationire Oberflichenwellen

Das Ziel dieses Abschmttes ist die Aufstellung verkurzter nichtstationarer Wellen-
gleichungen fur von aufen getriebene Oberflachenwellen. Dazu betrachten wir zwer
durch die Grenzflache = = 0 getrennte isotrope homogene nichtmagnetische Medien
r=1(2>0) und r = 2 (z < 0), deren elektrische Felder E'(r, ) = E¢™ + E"—)
beiderseits der Grenzflache den Wellengleichungen genugen

(7 %7 x = Zef@) B9, @) = FD(r, o). (1)
Dl«_

- -

FV~) hezeichnet e aulere (z. B. vorgegzebene) Treiberkraft und soll vorerst micht weiter
spezifiziert werden. Es enthalt insbesondere alle nichtlineazen Polatisationen, Materie-
fluktuationen (auch allgemein alle Fluktuationen von Matenal- und geometrischen
Parametern, wie z.B. ¢, und Oberflachenraulugkestsfluktuationen) rued Feldfluktuatio-
nen, auch gewisse nicht 1m homogenen Anteil von (1) erfalite hneare > uisations- (z. B.
von Beimengungen) und Stromantetle. Die Losungen von (1) fur =z =

i -

w? .
~ & F" e, k) — R(RF''— . Iz))|
"d3 ) u‘n k B Cr :
EvDr by = ,d I:’d(:’ ; (o, + ¢ 5 5 gilut—kr)
J @At e, = (=1) o , ™
?‘;Sr L — "'2—6,
2
Tl tam ) =1, Li — 2--& {ro> =, Lyr. =y k=R r=1(r 3.
EX s N N (A

Swsitzen zwer Aprt e pamibich die speziclten mhomosenen Losungen due den Wellen

st den theorprion ~streen Drpersionstddaiionen Lo =ep =t o en o o0 2 Saoveer Tin
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von (1). die dic senkrecht zur Grenzfliche gedampften Oberflachenwellen nut den vor-
crst noch unbestimmten Amplituden 4" darstellen:

Ak, do
-

E/fUr 1y = u e, k) el =1 ri

IDiese 6 GroBen u(w. k,). & = z, y, z sind so zu wahlen. da8 dic Grenzhedingungen
E}MNr,z = +0,8) = EFV)(r, z = —0,1),

B
HO N r. 2z = +0.8)= H2H)(r,.2 = —0,1) (
erfullt sind; weiterhin zichen wir noch die zwei Gleichungen
div DV Hir.m) = 0
mit
2
D) = ¢ EUF) 4 4a PP = ¢ ETH) + %EF("”(r, o)
heran und erhalten
dlk
u) — u® = — 2—1-2 A (w, k), (4a)
o g1 L @ a @ dk,
to D) + touf® L R (ul)) — ul®) = o {LA, —kA.]. (4b)
k) — i ul) =0, (4c)
Eu® + iz = 0, (4d)

w? .
22—6,11"(’"') — k(kFT=))
AD(w, k) = — " — , A=AD — 4®, (de)
— & — =
c? '( c? ')

Die Bestimmung der Groflen (" 1n Abhangigkeit von den Treiberkraften FU'+) eigibt
(‘l’. g=1, 2)'

u(w, k,) =

dk, k(2 — 2y = 1ks) (R A,) — thE2A. — (k2 — 2y} [(L, — i%2) A, — R,4.]

J 2 (21 + 72) (2 — 2120)
> (1) d]-; -
w(o. k) = ul Tf; A, r=1.2 (5)
ar {7 om 1 e ] (o) (=17 s 134,
(¢, = | == R - -
velen ki) 2n (o) + #2) (k3 — 7y20)

Dabier lassen sich die Nenner unter dem Integranden anch dergestalt mnfurmen:

0
. ?
(#y + #2) (b5 — 2y22) = ‘LE(*-]Z_' - &)
Moty — 23} (8, + &) e
("’(/.,'.‘ - le_-) A
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Mit (5, (6) wirdd otfen~ichilich, daB dic Felder (24) der (absorptionstreten) Dispersions-
relation [3]

R o Cila -

2= hm( L= ) . oAby ok, (N
(' r,-u\& ‘— Eal

venugen und dald es sich dannt nm Obertlachenwellen handeti, Wir nehmen weiterhin

stets an, dall g3, < 0 ~et und da bher wyy gilt (g, + €)yp << 1
Zur Aufstelluny einer Bcwegung.~gleuhung tur die Obertlachentelder betrachten wir

deren Fourtertranstormicite (2)
uNe. k)

’+) 1, —3
BP0 k) = ey T (=

m?
und ethaiten it (b) (3), ({e) und L* — <& =

&3
s % EEa . 1 ~ i, R kR EDFY o kLD
kl - —-_1_‘.-.) r <), — e '3 . i -
( -] c‘_‘ 81 + 8.‘ E\O ((), k) %, — (—.’.)' ‘k.: —‘!o -)_[ (k I/j) (L — e{}>

rnji=12 xp=123. (9

Diese aus der homogenen Losung von (2) entstandene Gleichung stellt cie Fourtettrans-
formierte der inhomogenen Differentialgleichung fur Oberflachenwellen dar, d.h. 15t die
die Ubergangsbedingungen (3) befriedigende founertransformicrte Oberflachen-Wellen-
gleichung, aus (% null ber Abspalturg schueller Frequenzanteile die verkurzte Ober-
flachenwellen-Bewegurgscletchung erhalten werden. Die Matrix R laBlt sich mat (de)
und (5) berechnen:

2

(=1 (B2 4+ spoza) € . ) ®
(e, k) = Yy — i (0 — )
Ble, B ey + #5) () + &) g,00* U=1) 75y — ] (k7 — 02) c? &0

+ (g — 22) 2 -, + 4 L‘:T;_‘E;kz —(—1Y 'As_,(ki — #y%3)] k.\Lﬂ

)]
-

T (g — 222 By — &P i (k5 — Zl“:)]%‘?;"‘.‘ 933
L (Ldik, = (=1) 2} (5 — i) — ihE—232,) G = AT 05k
L [k = (=D 2 ) (A2 + 320 -):u,é«,é,e; . 20}

Wir unterzichen die Fowierkoeffizienten in (9) etner Reihenentwicklung nach 0 — ¢y
ky — kpp by — &, ypund I, wobel der Entwicklungspunkt (1) auf der absotptionsfieren
Dispersionskuive (7) oy &q3p) hegt, und erhalten unter «or vereintachenden -\m'a e,
daB rur g{ew — i) komplex sel und nur cine emnzige Damptungshonstante [7) hesitze.

, o _ —1
(’»‘E - ;.-8) = 2oy =3 — o3) + ey, — koyy) + i D) —~

t tfe a1 1 ‘)33 edp oy gley O
it =T = T i) D= 3, ) (= (- )
dlo/ vy Zhayp s\ dew [y 2e3 g Vs 3 e
)\
_— L ov— — 7 =1 = —
FERg de, =T ey =Ry L —(, I,
’,'\
—
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Nichthneare optische Spektroskopre an Oherflichenpolanitonen 2
¢ ., smd Gruppen- und Phasengeschwindigkest der Oberflacheowelle Iy e are
t Frequenz-Ylamenbsente. /7 st die T()_-l.lmcnlucm-. sty =0 = (g =t Vergy,
iy — 0 — PP bzwl fur Metalle die Plasionendoaannune<hons o

it . ‘ =T
— e N — 7t (e sonreelh Bey Abspaltung sehnelier B und Zes-Liogue -

Ve

zen w0y, g (Summanon ubet v = 4y, z)
t E}{+)(r. [) = O, _.1:.’)(",. [) el(“‘q'—"'trr)‘:‘(—])”?:, (12)
. ; -
: O =
' ‘ %, =1/ w3 —-0—28,((:)0) s
H
‘ cinht die Founerrudktransformation der hnken Sute von Gl (¢ unter Matnahme der
' e1sten Entwicklungsordnung (11)
@Bhde [,, o,
_(2-:—7-\3_ {k‘; —_— -22— 8(0))} Eg’d*.)((l), k) eXwt—kr)
= %] = 31 a d =1 T 2
' = 2 ST + ey grad, —iwwy (my — wg =~ ilyy) (13)
+ el = w)) 407, ) e
~_ w § @ |
" / =il
Y J We
. Wy =Wy @
2, 2,3
ke=Vi k) kg ]
3 L W, o
z 1 5
We=tn2+mw, 2" (W' +nrin) 5 :
c ’ =07
Abb 1 Betrachtung der Lintenform am L-Raum (a) und 1m Frequenziaum (1 ' CTE .

i

Ine ~clmellen Frequenzen ey, konnen e nach dem expernientell s oriiezenden So.h- : .
verhalv.noch zu wyy kgypin Beziehung gebiacht werden: es ergeben sich inshesondere aus ;“ SLEE
(13 die berden Spezialtalle:

ay Lintenfoun mu 2-Raum (Abb. lay- . <
iy =y W = /.4" selen f(-et;_'uh.lhcll. aher I!L‘ZII,‘_’Il(h a, ciht ach um das i (7 %. .
: £ ch -
i vormegebene Lyyloyy. L) eme £-Ravm-Linienform zu L.
L en .
! o) [t ' - -
YT Y2 “ v
! —"ll_‘l(]'ull - ”11‘ - ’—.(3_—) ]‘]. Vrerat) . .
; = \fm), : -
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|
sl | b} Linienform tm Freguenzeaum (Abb. 1b): 3
mECLLLII 'q ! w, = k., sind festechalten, es existiert etne Frequenz-Lintenform unt my (w.)
\V.J'"""' s
Pty : 2 - L
‘;;;.-t‘—' ':',;‘.;"I j : 2ie L5t e wy) wy + ily). ‘ ‘ (
. In vlescher Werse ~oll der l\oemzmnt vor F{Y ) auf der rechten Seite von (' am Fatwicg-
A Iun(.rcpunl\t () entvickelt werden. wohcl wir wns aul das Glied in nullter Ordnuwng b --
schranken. Mit )
WSS T :
CEa (1+) : g ) "okl
“e e FU e ko kY = [ df F' P o, k. 2") o>
0 i
R
(und analog fur » = 2 mit den Grenzen — co ... 0)ergibt die Fourterrucktiansformation
der rechten Seite von (9) (wie bei Gl (13))
o~ sl Ul - )
(_l)fIJI‘ (U\ j s’ t\'.;( M. l.\l’ = f (t r, ) N
27 (ks 4+ wegl) (A7 — weil)
-2
i AR
B j , R3(3I, k) e =" FY ’f,,r,-) (t4)
R, (R + wedl) (k2 — ey
w?
oy = 1/ 2 3
(-1[ k) =R My, Reyps kz), 7 = T —TErJl . - wr
. etr
‘ Die komplexe Integration von (14) uber £, ergibt mit (13) d
4 grad, —1 7! L) = jeq (kR 40 3
o3t 77 T eugrad,, — i (wyr — wo + ilyy) + iey(koy — wo) | AL (¢ 1) =
- 1 oo -
- P _ 0 R;g 3 . M., e
_ e"l(wot'—“’f'r)‘i'(—l) (et —<0)z 28 (1+) t. . Z’ —riz :’ 3 e
Yegar ror 73t ] Famt.r.zYem1% d (13 Y
R3 ? M h
(2L - M g
+..u J F&otr, et ® d } 2
ol L, pr
| A~
Da die hinke Seite von Gl. (15) ber Verwendung von (12) unabhangig von = ist, mufl der .
z-abhdngige Faktor in (13)
exp [(=17 () -9 z) > 1 '
semn. Die Sepamtion von z mut dem Ansatz (12) fuhrt also mu @ m Ziel. wenn nut o
2 < Zmax & 3(%9)~! im Berewch der Limenbieite |y, — oo ~ 3l Bedingung N
74 0
2t — 10w 1 1 . o
l e -,,",( ——)1‘1< 1 (16.) 1
“r (/'; )" Var vp
P A
erfullt 1st, was wir 1 folgenden stets annehmen wollen, Danut stellt (13) die allgeniern - !
Form der nichtstationaren Bewegungsgleichung fur die langsamen Feldamplituden .1,
N der Oberflachenwelle beiderseits der Grenztlache = = 0, wobel die Trertherkratee F°7°
AL S noch von beliebiger Form <em konnen. Die Matiax R, = R%(myy by (=10
;‘5_‘.&‘.'5‘,‘,- - ergibt sich nut {10) zu
i 2 . : ’ \
Y Lz g0t \ —hr —l"xLy (=1y KRRy
o ({ TEE ., iz (= 1% 1, L, - -
ey — 3wy, .
R 2 N R B -1 vy - -1
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Du. Vernadhldssigung der 2 Ablentungen de: Lingsamen Amphiwden in (15; 150 ner g, -
2 - L ala

eine gute Naherung. wenn dic hupulslunge der Traberimpulee 7= 2 B acht kizer o -

% s 1.‘,]"1',1_ (;,:"':"*') (Inie
20)‘”6 I’E_u cw” Jar
sind. Wegen des glatten Verlaufes der Oherflichenwellen-Dispersionckurve hegen et
dhnliche Verhaltmsse wie ber den Volumenpolaritonen vor.

Zum Ahschlufi dieses Abschmttes ser noch emn einfaches Beispiel betrachtet. Es <1
nur it Medium = > 0 ewne duflere trethende Kraft vorhanden. deren Amphtude mner-

halb des 1interessierenden z-Bereiches (=~ 3z 1) nicht von z abhange-
F(1+)(l r)= F(I—I')(t’ x) gilwdt —wz)=ur
FeH =0, w, = (u,, 0).

' Mit w, = R,y und Gl. (13D), (15) ergibt sich

(18a)

c ¢
o 5 + 7 — v ow — 00 + Lo} 40,2 (18)
= RYFGHU, 2),

T dwn M (M - )
wobei nut (16a) der Faktor exp (— {#} — x}) z} vernachlassigt wurde Eme solche Ver-
emnfachung (18a) 1st wohl fur biharmonische Treiberkrifte {13) moghch. nicht aber fur
die stimulierte Ramanstreuung an Oberflichenpolaritonen.

3. Nichtlineare Spektroskopic an Oberflichenwellen

3t der nichtstationsien Bewegungsgleichung fur die Oberflachenfelder (12), (15)
gehngt ganz analog zum Fall der Volumenspektroskopie. emne allgemeine Beschretbung
nichtlinearer optischer Oberflacheneffekte nut Hilfe verkurzter Wellengleichangen. Die
spontane und stimulierte Ramanspektroskopie, die kohdrente aktive Ramanspektro-
skopie [13]und der ramamnduzierte Kerreffekt, die inverse Ramanstreuung und die Zwei-
photonenabsorption {(an Oberflachenexzitonen). d. h. sowohl mchthineare Frequenznusch-
bzw. Verstarkungsprozesse als auch durch Polansationsfluktuationen hervorgerufene
Streuprozesse lassen sich prinzipiell ebenso zur Untersuchung der Oberflachenphononen
bzw. -polaritonen heranziehen d.h. als spektroskopische Untersuchungsmethoden fur
Oherflachen ausbauen. In diesem Abechnitt =oll zuerst am Beispiel des mehtstationaren
RIKE danach an der aus den Polansauonsfluktuationen entstehenden Ramansticuung

das prunzipelle Vorgehen erlantert werden wobher wir uns auf die Aufsicliung der Grund- : -
clerchungen heschranken wollen. ’ Ssh
3.1. Rumaninduzierier Kerreffekt an Oherflichenpolaritonen?) .
Im Medium 1 (= > O werden die Oberflichenwellen durch die elliptisch polatiserie %' A
rrse oo

Lascrsirahlung der Amphtude 47 und die Stokeswelle 45 Wharmomsch gepumpt <o Ese Dt
daliin Gl (]Q) dic Trerberkiaft [
¥
iamy .
F((»],—)( x) = = {/“ 1) 1’*(7'& Vo=t F,(:' M) =0 {1 EI:
r\E{f—u“:\:mn—r—zlﬂr‘ a=L§ 1
. 1§
Z =masm@, = Lcos@ an @, LT oG, A t
foIne abhtve Ramansteverunz wind m {131 ansfulahoh dishanon,s bor spe nldiadi des 10 . h—
~oll deshadh lier nur hurs bebandet werden | 'Fr- -"
i 5 :
g i
1
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i
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- 4!
-4 und w=ky — Rk, = (1, 0.0r,). wg=wy; — @, als vorgeueben angesehen werden

sollen. Die GidBe y, beserchnet die nut den Polansationseinhertsvektoren der ent<pre-
chenden Felder gefaltete mchthineare Suszepubilitat 2. Ordnune. Die Stokeswelle 1m
Medium (1) setzt sich aus der linear polarsierten Punipwelle A% und der dazu seukeed e
polarsierten Signalwelle AL zusammen (L4}:

ENt vy = [eldf{zy) + elldlle, v 2y) ey’ =ksn (elolly = 0. L 20

Unter der Annahme, dull o y; genugend wett von allen Resonanzstellen entfernt liege nned
die Suszeptibilitaten 3. Ordnung vernachlassigbar seien (insbesondere anch +, wegen der
Pumplichtpolarisationsvariante {14]) ergibt sich mut der Abkurzung

B(t, x) = y; A%t x)
aus (18), (19) und der nichtstationdren Wellengleichung fur die Stokes-Signalwelle

a &
(v_T,‘ —-— 4 P = iy — my — II"M)) D(t. .oy = gy 450z A7), (21w

it
Z =8 - Dty
(k_s.a_ 5 upt 2 )A”(.:, b = — 27iwg
:55-:4;3‘4%:.1‘ 1 ,Cs 3.1: ks cs ! ct Sibr = Czks (21}))
ChMI TR 4
3

o fr)e
3o E X B(t, x) AL(TL) e —(Z(l’+lw:)' s

inaCw (272 — £172) )
- = S P)
wj,(zl— ne,) (8‘1' - 83) Pl

— w.u( €16 ~-)l’2

£ c 81 + 82 M
Dieses nichtstationare Gleichungssystem laBit sich ber vorgegebenen Pumpunpulsen bei
Vorgabe der Randbedingungen

AT, 2,2 =0) =0, A, v = 0,2) =0, Bz = 0,5) = 0

elementar integrieren [13]: es unterscheidet sich vom verkurzten Feldgleichungssvstem
des RIKE an Volumen-Polaritonen durch den Kopplungsfaktor g,; und den Faktor exp
(=% — iw,z) in (21D), wobei mit %%z die Querdampfung der Oberflachenwelle erfafit
wird und mut .z etne Modulation der Signalwelle 1n z-Richtung zustande kommt, wenn
die Pumpwellen L, S (18a), (19) die Oheiflachenwelle nur mit der Wellenvektorfehlan-
passung w, treiben.

QME(

3.2. Ramanstreuung an Oberflichenpolaritonen

Die Berechnung von Sticuprozessen setzt die Eintuhrung von klassischen Fluktua-
tionsgroflen g¥+)(r. t) voraus [16]. In Analogie zur Ramanstreuung an Volunenpolari-
tonen [13, 17] nehuwen wir an dat) fur den Aufbau der Stokeswelle die Materie-Fluktua-
tionen der Polarisation in den Medien 1 und 2 alletn von Bedeutung <ind. Diese sind in
der Wellengleichung (1) in F“~)r. t) enthalten:

, iaw? | .
FUB(r, ) — FUH)(r, ) + 'Jca_o r, w).

F"+) hezeichnet im folgenden wieder die auBeren Treiberkrafte. Der Korrelator der
Fluktuationsquellen witd duwich das Fluktuations-Dissipationstheotem [16] gegeben

gy, ) g 7Ur . ")) = 2Me) cth T 8,8,50(r — r') Mo — o), (22)
s =he(2LpT)t

Hierhei 1st cthl =7, — (&, + 1), &, = (e — 1)-1. Da dic quantenmechamsclie
Betrachtung erabr, dabl o der Reastricrung des Stoles-Streuprozesses ran der Antoil
(n,, + 1) von Bedeutun« 15t [ 171, soll eth  wetterhin durch (n,, — 1) ei~etzt werden.

In dieser Klassischen Beschrethung st die Rethentolge der Fluhtuationsgroficn e (22
vertan-Jhiha,
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Nichthneare optisdhie Spektroskope an Oberflachenpolaritonen a1

B Klemaiznalfall ergeben eich ans (15 und ans der Stokesw etk azloommz m [ -

fuhrung des ,,langxamcn“ Amplituden for das Ohenl.uhrnpuhruom-nl: Id und die At
Fluktiation-ziolic

—rpr——
'

a7 . O
Er-)r,t) = f B R T Y e e L

1&)(’. 0 _f y = (l . ~’] )et(w.l—u‘:z-/r..)-{l"u

:
i
‘ e
S
i

und fur da~ Laser- bzw. Stokesfeld

- 01—z
ERTUr, 0= epd (t — up'Zy) e“2'~*17,
EgHr o f— esdlt, x, z, k) oY —tF =2ty
wy =wf — 0% w =k} — kY = (w,, kb, w.). k, = —F%
o
. & 0y . - V)2 — 92 2 Wi
s= (L%?’ L’é‘ kS )s (AQ(OJO: Wy, Ly))o = u:: + B - —:’-e,(wo)

die nichtstationaren Bewegungsgleichungen im Medium z > 0:

- € é
i o + 5 — o war — wo + T} 40, )

nw‘u Rr] {Z:AL(TL) f ‘42‘"“: x, klli Z,) e..(,ﬂl.:.,u = dz’ (233')
w Py g

oo
+ f go (t,z, by 2') o= tucy)z dz'} ,
0 1

L)
S fr

(’i%.’. 2 o
Ey ex T RY
— 20

= o SN By) A () oA (23b)

b
+ u3! = + as) Aglt. x, z, k)

cz

Daler wurde augenommen. dabl ¢, reell sei und ¢+ entfallt. Nur da< Medum = > 0
hesitze Qne mchthneare Suszeptibihtat ». Mt der Fluhtanonskrate 4, sind auch (47
Ay stochastische Grolien, Gl (23a) entspricht emer Langevine-Bewegungsgleichung ' S
Der erste Summand auf der rechten Seite von Gl. (23a) 1st 1m Falle der stimulierten - e
Streuung von Bedeutung und kann ber der spontanen Streunng vernachlassigt werden.
Die stimulierte Stokesamphtude 4. die im Gebiet 0 < = < Sc7anwachst tiabt (nur
dem Gewiehtefaktor exp (—x,2) imulttpliziert und mieererty das Polantonenfidd zu
heiden Seiten der Grenziluche = = u. Jedoch miut (231) peht davon mu der Anteil von
0 die Trciberkraft fur die Stokesamphitude e, hner bezewchnen s den inearen
Abcorptionskoctfizienten ber erg der die Schwelle dee coomuherten Prozesses heeanflafi )
Lin Falle 027 2 (€ o muli hier m A g(r) die bneare Pamplascrischiabearnuor (i
Cegensatz za Strenung an Volunenpelantonen [18): Emstrablung avrant dab 137 s= 0 N
nieht herucksichtigt werden da der Streuprozels nur v Gelnet 00 7 0 7 7 arfolo
eser Unistand etlachient schon die Berechnung des stationaren Prozesses wosenthilhy
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3.2.1, Stationiire spontane Ramanstreuunyg

Fur e stationare spontane Stokesstrenung im Oberflachenpolaritonen-Absorptions-
aehiet (2/év <€ v3;'[yy) gestaltes sich wit A% = U (Beohachtungsrichtung senkrecht zur
Obettlache) die Losung von (234, by hesonclers ewnfach:

C D220t X .
< . g ldglmg, BY. 2y = —i 2% w550l a1 F o
7o T s JA s ¥y~ = "o
Z= TS EsTs By ‘L-‘"u' ”(w.)[ —wy, — i)

~
< [ 2 gFe, ke PV exp[— (2 — iw)) 2~ (2{f + w,) 2],
0

Ss(z )—fl‘.@(E‘;ﬂ(r ty B (r, 1)) —fdwsfd.f)g Bglwg, 23, 2), (240)
{Aglos, kS, =) Ao, K, 2)) = Bglog, kS, 2) 0{ws — wg) o(k] — &5 Ty, 124h)
ming cos Og
c(2x)®
8 afie)(wyr) (i) + 1) ngwiminidpda(u? + 23y,
A = ni{{wyr — wo)? + L3} [ — ag)® + wi] (e — e3)3p uzny!
X\ 2awe + iggaf3y - I - fe™CFwed) — o= 2, (25)

ll!

Bslws, 23, 2)

o,
Bglws, kS, 2) '

] 2 .__.an bl
Os-‘—'— Oo,as ;%‘}1, Wy = k%z, w, = ]C%z -— k%’, IL = -é-:c—lALl“'

I
Die Gréfe Qg = kg/kg bezeichnet den Raumwinkel, 1n den gestreut wird. Die in der z- Jdo0
Richtung gestreute Spektraldichte B, wachst bis z &~ 3x{ ! an und ist nut cos w.z modu- NN
liert. Fur xg— 0, = » %! erreicht By seinen Maximalwert, der letzte Betrag i (23) Al

erreicht den Weit 3. Der Faktor [wvy (61 — £3)3;%)? strebt ber der Oberﬂachenwellcn-
grenzfrequenz (w, <> o0, g -+ &, ~> 0) gegen einen endlichen Grenzwert (beachte (7)),
dieser Sachverhalt 1st mat (213, b) fur gyvy 1n gleicher Weise gnltig. frae
Die mit (23), (23) gegebene Beschreibung des spontanen Ramaneffektes an Ober- 5o
flichenpolaritonen 1st. ebenso wie im Falle der Volumenpolaritonen, sehr anschaulich,

die in {12.] diskutierten stationdren Spezialfalle sind in (23), (25) bzw. un allgemeinen
Fall der Gl (19) enthalten.

3.2.2. Stationidre stimulierte Ramanstrevung

~

ad
At (23a,b) und o, = 0 sowie der Naherung — <€ I'yvit 15t die stationare Bewe-
3 e R)

gungsgleichung fur Ag (0 v = &%) = (v, 2) zulosen () ~ %! =

k()-t a L"‘ E N - ]
(s + T 7)Aot 9 = = CsdBlagemtt e (269)
B(x) = alx) + g(x), (26 b)

B@) = 7, AN (@, k), 2), ¢() =0=)C, [ §,(»,k,23)
0

wexp [ — {2y — e 2’1 dY,
rMy=eptiogp — o L alyy an) =Crdy (26 ¢)
~
*'j Adgie e—(ay= )2 por
1)

—yay b 2 1y [ 0
, DX BE 70 PN , [ Fhiur o .
L, = - p R Uy = V= gy = o

w, G, =AYy 5 Lo -onst
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Nuchthmeare optische Spekuroskope an Oberfluchenpalantonen R
E-~ ergibt ach (5 2Y == 012
I 4
."S(I :‘, = = T (‘-3'41. 1 ”E B(-:) & E’ A At l.’T}
.S R LD

und die Randbedingungen Ad¢(z. 2 = 0) = 0 und A (v = 0.2) = 0 sowre B) =
werden erfulit. Durch Integration von (27) uber = und anschheBlernder Differentiation
ergibt sich mit (26¢)

d .
(75 + 0a —ied 4) a@) = 6B = Gaw) + g (28)
\ . TPwiwd o
6= i e WL AP,

aus deren Losung (Randbedingung a(0) = 0) sich nmt (26 b) und (27) die Strevamphitude
errechnet:

— 10 gtz
Ag(zz) = _—iksCsdy [

(Il'. r— £ rGe[G"q("I-"F;”-: P P e’l(’l‘.‘l!l;)ﬂ
Lg'(G-—2qz1) _I. 5-9( ’)l 7171 5

Der erste Integralausdruck in (29) ist unabhidngig von z. d.h. nur der zwerte Aus-
druck wird zu einer Verstarkung der Streuwelle langs 2 fuhren konnen. Unter Verwen-
dung der Korrelatoren (22) ergibt sich mit dem zweiten Integralausdruck m (29) die a-
Abhingigkeit der Streumtensitdt (analog zu (24a, b)) fur x > ¢1z:

(Agla 2) Agla 2)) ~|elfa =20 _ ]2 (2ReCaniir-gm ) (30

(furz < gtz verschwmdet dieser z-abhingige Beitrag, siehe (29)). Fur = = 0 und fur
z = gz wird (30) verschwinden. Eme stimulierte Streustrahlung (Verstdrkung) langs z
ist prinzipiell nur in solchen kg-Richtungen méglich. wo der Verstarkungsfaktor

2ReG > 23, (81)

ist, d.h. (wegen »; > Re@) nur in oberflachennahen Richtungen A% < k{* Die Quer-
dampfung 2g; spielt her also die Rolle emer Schwelle fur die SRS an Oberflachenpo-
laritonen - Emerseits wird 4 direkt durch die gquergedampfte Obherfluchenwelle getrie-
ben (und diese Querdampfung bewrrkt m 4 g-Richtung eme Dampfung von A ¢ micgey)
zum anderen aher wird die Tretherkraft Bir) cellnt wieder durch A setnichar ~o dabi
sich 2gx; als Sthwelle mmbt Der Ausdiud fm die posiive Ver-tatkne _’}.u, istene 28)
hesitzt die ubhiche aus der SBS an Volumenpolanionen hekannte Ge=toli wober e
aber die Liuyenforn v um die dberflachendispersionsianyc ey p L zontiiert istund
die Matrix )} die Effcktivitar charaktersiert (Kopplung=paren ters ent der die Ober-
flachenwellen durch aufiere (mch(hm,arc} Krafte getrichen werden I Untersdined
zu {12] (Lxchoht wa b wurde i (30) AE == 0 vorausgesctzt <o da' sieh das Schweliver-
halten da SRS fur ver~chiedene 1e- Rl(htlln"("] baw che SRS- Indihvny i 7100
raunt 7 = 1 mt 29 bt Effehtn st die SIS an Oherfiacher s cen wdod e can
wenn by und kgm der Ohwﬂ.uh( hewon (A o = 03 und 1 diesen Falt vind ooe i (200
varnachlassigie ineare :\Morpuon a¢ Tur die Sehwelle vorantwortheh

In den Abschmuten 3 1o und 5.2 warden die Grondeiodhaneds fur de Sienadwellon
~tete pur mnerhadb des Medmms 1 (2 2 ) formuahiert Zan Versivich der Rechnme
it den Expernmer Cinussen noch die geometnisehen unda enerezcischen Ulwereanes?
eungen (Fresnci~chen Formch zwaischen doen Medien bordaesacianst vedon
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L s>ehluBbemerkuny

Die dargelegte Methode zue Aufstellung von verkurzten nicht~tationaren Wellen-
aletchungen tur elektromaunetische Obettlachenwellen st meht nur ant den Fall ciner
Grenztlache anwendbar. ~oudein kann durchans ber zwet nnd mehreren Grenztlachon,
o heoz B, ber Mehiselehtsystemen Verwendung tuuden, Der mathenmarisehe Aufwand
erhoht wich dergestait dab jede wentere Grenztlache den Grad des aus den Randbedin-
aungen folgenden Gletchungssystems {(+a—d) wm sechs erhoht. Auch die Dispersions-
telationen nehmen erne <ehr komplhizerte Gestalt an [3. 9. 12 13]. Trotz dieses aufwandes
1=t die Aufstellung verkurzter nmichtstationarer Bewegung-uleichungen analog zu 75,
wunschenswert. da danut das zeithiche und raumhiche Verhalten der Felder meintach~ter
Weise heschrieben werden kann und auch prinzipiell das Fluktuationsverhalten von Ma-
terte und Feld chuch Gletchungen von Langevin-Typ erfalit wetden kann In ahnlicher
Wetse lassen ~ich auchi die nut andeten tluktwcrenden Maternidparametern oder die g
der Grenzflachenvauhigkerr verbundenen Etfekte. wie z.B. Nopplung von Volumen-
und Oberflachenwellen. durch Mitnahme stochastischer inhomogener Treiherkrafte n
den langsamen Feld-Bewezungsgleichungen beschreiben, was wir an anderer Stelle dat-
legen werden.

In dieser Arbeit wwiden nur nichtlineare spelitroskopische Verfahren hetrachtet,
ber denen die elektromagnetischen Oberflichenfelder nur nut der Polarsation der
Materie wechselwirkten. Das dargelegte Verfahren lallt sich jedoch auch aut solche
Fille erweitern, wo um Medium 1 oder 2 invertierte Zustande vorliegen, so daf die Ver-
stirkung laufender bzw. die Generation stehender Oberflachenwellenmoden zu disku-
tieren ware, bzw. wo. ganz analog zum Volumenfall, auch die Dynamik der Inversions-
gleichung fur die Oberflachenzustinde 1n die Rechnung embezogen werden mubBte.
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