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Motivation

(a) Frequenzverdreifachter Nd:YAG-Laser (3 ns-Pulse, ≤100 Hz) bei 355 nm, 
pumpt einen zweistufigen optisch-parametrischen Oszillator; OPO-
Emission bei 400-3000 nm; räumlich und spektral aufgelöste Detektion

(b) Prinzip der Phasenmessung von SHG-Wellenfeldern
(c) Prinzip der Phasenmessung mit Zwischenabbildung

AM 9.80
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Superposition 

 

Quellterm für SHG: Pi(2ω) = ε0 χijk Ej(ω)Ek(ω) 
SH-Signalintensität:        ISH ∝ |P(c) + P(i)|2 

  ∝ |χ(c) + A
 eiψ χ(i)|2 I2(ω) 

  = (χ2(c) + A
2 χ2(i) + 2A χ(c) χ(i) cos ϕ) I2(ω) 

 immer > 0 Interferenzterm 
 
A :  Amplitudenverhältnis des i- und c-Beitrags  
ψ :  Phase zwischen den komplexen Suszeptibilitäten  
A  und  ψ  können experimentell kontrolliert werden 

SH
 

„Kristalline“ SHG ~ ferroelektrische Ordnung
„Magnetische“ SHG ~ antiferromagnetische Ordnung

Kein SHG-Signal im para-elektromagnetischen Kristall !

Erzeugung der zweiten Harmonischen
Hexagonale RMnO3-Verbindungen (R=Sc, Y, Ho, Er, Tm, Yb, Lu) zeigen 
koexistierende ferroelektrische (fel) und antiferromagnetische (afm) Ordnung

Symmetrie:

Paraelektrisch:
P63/mmc

Ferroelektrisch:
P63cm

2 FEL Domänen

Antiferromagnetisch:
ϕ = 0°

αx: P63cm, βx: P63cm

ϕ = 90°
αy: P63cm, βy: P63cm

0° < ϕ < 90°
αρ: P63, βρ: P63

2-4 AFM Domänen

4-8 elektromagne-
tische Domänen

Antiferromagnetische Ordnung (TN = 70...130 K) 

Ferroelektrische Ordnung (TC = 570...990 K) 

� Separate Untersuchung der langreichweitigen Ordnungen
� Kopplung des fel. und des afm. OrdnungsparametersZIEL

Magnetische Ordnung der Seltenerdspins (TC < 6 K) ��� AM 9.69

Beiträge zum SHG-Signal

Symmetriereduktion durch Spin-z-Komponente

Kristalline und magnetische SHG-Tensorkomponenten

Magnetische und 
kristalline Beiträge 
führen zu Unter-
schiedlichen SHG-
Auswahlregeln.

Ferroelektrische und 
antiferromagnetische
Information trennbar
über Selektion der 
Polarisationen der 
Grundwelle und 2. 
Harmonischer

Möglichkeit zu 
schwachem Ferro-
(βx, βρ) und zu 
schwachem Antifer-
romagnetismus (αx, 
αρ) in Richtung der 
hexagonalen Achse

Experimenteller Aufbau

Sample Reference LPF
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FEL und AFM Spektren der SHG
Ferroelektrische Spektren
� Signal vom i-Typ; erlaubt und 

beobachtet unterhalb TC

� χzxx als stärkste SHG-Kom-
ponente

� Zweizählige Anisotropie des 
SHG-Signals

� Breite d-d–Übergänge des 
Mn3+-(3d)-Ions; daher weitge-
hend unabhängig von R 

� Übergänge mit Doppel-
struktur bei 1.6 eV und 2.6 eV

Antiferromagnetische Spektren
� Signal vom c-Typ; erlaubt und 

beobachtet unterhalb TN

� Je nach magnetischer Sym-
metrie χyyy oder χxxx als einzi-
ge Komponente; P63cm ~  χyyy
(Y), P63cm ~ χxxx (Er)

� Sechszählige Anisotropie des 
SHG-Signals

� Spektren abhängig von ma-
gnetischer Symmetrie; Über-
gang bei 1.7 eV nur in YMnO3

FEL und AFM Domänenstrukturen

Keine Anzeichen für Kopplung FEL und AFM Ordnungsparameter !
Aber: Was ist dann die Quelle der magnetischen SHG?

Mögliche Kopplungsmechanismen
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ED-SHG

FEL AFM

SHG-Beiträge höherer Ordnung:

eikr = 1+... Elektrischer Dipol (ED) χ(2) ~ <ED><ED><ED>
eikr-1 = ikr+... Magnetischer Dipol (MD) χ(2) ~ <MD><ED><ED>

Elektrischer Quadrupol (EQ) χ(2) ~ <EQ><ED><ED>

Wegen gleicher Auswahlregeln für zweite Harmonische
mögliche Unterscheidung nur durch k-Raum-Spektroskopie

MD, EQ: Erlauben SHG-Signal ohne FEL~AFM-Kopplung
ED: Nur bilineare Kopplung bricht Inversion und erlaubt SHG

Unabhängigkeit FEL und AFM Domänen deutet auf MD/EQ-SHG

Aber: Bevorzugte Paarung bestimmter FEL/AFM-Domänen führen auf 
scheinbar unabhängige Domänen trotz Kopplung der Ordnungsparameter

Modell der d-d–Übergänge in Mn3+

∼1.6 eV

Gezielte Einstellung FEL 
Domänen durch Polen bei 
105 V/cm ��� DF 1.8

Zwei 180°-Domänen (+/−)
mit relativer Phase π zwi-
schen χzxx(i,+) und χzxx(i, −)

Ungepolter Bereich (0) 
dunkel durch Koexistenz 
von Domänen in µm-
Bereich

Zwei 180°-Domänen (+/−)
mit relativer Phase π 
zwischen χyyy(c,+) und 
χyyy(c, −)

Irreversible Domänenform, 
scheinbar unabhängig von 
FEL Struktur
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Mikroskopisch (Y. Tanabe et al.): Single-Ion-Modell & Exzitontheorie

� Mn3+ im trigonal bipyramidalen Ligandenfeld
� Ferroelektrische Verzerrung, Spin-Bahn-Wechselwirkung
� Anregungsaustausch zwischen benachbarten Mn3+-Ionen

Übergang 5Γ1(5Γ1) → 5Γ2(5Γ5) für χyyy(c) bei 1.7 eV durch schwachen Anti-
ferromagnetismus der Mn-Spins in z-Richtung (für χxxx(c) verboten) !

first panel

Anpassung mit 
dem gleichem 
Parametersatz 
und Mn-Spin 
<S> als Variable


