UNIVERSITAT

DEUSISS NU RG

Offen im Denken

Zeitaufgeloste
Vektor-Mikroskopie und
Polarimetrie

Der Fakultat fiir Physik
Universitat Duisburg-Essen

vorgelegte

Dissertation

zur Erlangung des Grades

Doktor der Naturwissenschaften
(Dr. rer. nat.)

von

David Peter Janoschka

geboren in Tarnowitz (Polen)

Gutachter:
Prof. Dr. Frank-J. Meyer zu Heringdorf
Universitdt Duisburg-Essen

Prof. Dr. Harald Gieflen
Universitat Stuttgart

Einreichung am: 18.04.2023
Disputation am : 19.10.2023



David Peter Janoschka
Zeitaufgeldste Vektor-Mikroskopie und Polarimetrie
FEinreichung am: 18.04.2023
Disputation am : 19.10.2023



Erklarung

Hiermit versicher ich, dass ich die vorliegende Arbeit selbststdndig und nur unter Verwen-
dung der angegebenen Hilfsmittel angefertigt habe. Alle wortlich oder inhaltlich iibernom-

menen Stellen habe ich als solche gekennzeichnet.

David Peter Janoschka
Duisburg, 18.04.2023






Inhaltsverzeichnis

1 Mofivation 1
E. Einordnung in den Stand der Forschung 5
P I, Einfuhrung in die PITasmonik . . . . « v« v v v v e v e e e e 5)
E.1.1. Dispersionsrelation eines Uberfiachenplasmon-Folaritony . . . . . . 6
E.1.2. Anregung eines Ubertlachenplasmon-Folaritony . . . . . . . . . . . 10
P2 ADbbildung von PTasmonen] . . . . . . . . . oeh e e e e e e e e 11
P.2. 1. Phofoemissions-Elektronenmikroskopid . . . . . . . . . . . . . .. 12
P22 Zeitaulgeloste EXperimentd . . . . . . . . . .o oe e e e e 16
3 Inbetriebnahme des Detektord . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . ... 20
E.o.1. Strategien zur Korrektur der Detektorantwortiunktion . . . . . . . 22

E.0.2. Vergleich des FZ2106 Detektors mit einer Vielkanalplatte-CUD-Kamera4
Kombinafionl . . . . . . . . . . . . . . 24
£.4. Nichtlineare Fhotoemission mit Uberflachenplasmon-Folaritonen . . . . . . 29
PATTPhofoemiSSION . . . .« v v v v v e e e e e e e e 29
2472 Nichthneare FEmission ans Photo- und Plasmoemission . . . . . . . 32
B23. Probenpraparationl . . . . . . . .. e e e e e e 37
P24 Archimedische Spiralen] . . . . . . v v v v v v e 40
B_Rekonsfrukfion von Feldern 45
ol Rekonstruktion einer Ebenen Welld . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .. 46
B.Z. _FEigenschalfen von polarisiertem LiChl . . . . . . . « « « « o v v v v v v 51
B.3._Optischer Aufbau fur die Vektor-Mikroskopid . . . . . . . . . . . . . . . . 56
p.4. Finschrankungen optischer Komponenteny . . . . . . . . . . . . . . . . .. 58
@. Rekonstruktion eines Skyrmion-Gitters 63
BT _Einfuhrung TOpologig . . .« « « v v v v v e e e e e e e e 63




EZ2. Probendesign SKYTIUON . . . . .+« v v v v v e e e e e e e e e e 65

g.0. hekonstruktion eines Skyrmions und der topologischen Groben . . . . . . 66
EZ Technische Herausforderungen . . . . . . . . . v o v v v v v v v v oo .. 72
b. Rekonstruktion topologischer Felder 75
1. Bestimmung der lokalen lopologiq . . . . . . . . . . . .. o0 76
b.2. Probendesign Meron und Meron-Paal] . . . . . . . . . o . o0 ... 82
b 3 Vektor-Interferometer tnr die Vektor-Polarimetrid . . . . . . . . . . . . . 84
hal Verbessertes Vektor-Interterometed . . . . . . . . . . . . . . . .. 86
ba?2 Stabihtat der Vektor-Interterometed . . . . . . . . . . . . . . . .. 88
b.Z. Analyse der Vekfor-Polarimetrid . . . . . . . . .« v« v v v v v v v .. 91
p.4.1. Vorbereitung der experimentellen Daten tur die Analysq . . . . . . 94
b.4.2. Bestimmung der Phase fur den Jones-Vektog . . . . . . . . . . .. 97

p.4.5. EBExtraktion des dynamischen Signals und Bestimmung der Feldkom-
.............................. 100
p.4.4. Rekonstruktion der Felder aus den experimentellen Daten . . . . . 102
b.45. Darstellung der Felder] . . . . . . . v v v v v v e e 104
b.5. Analyse der Topologic am Meron und Meron-Paag . . . . . . . . . . . . . 111
b.5.1. Bestimmung der zweidimensionalen lopologid . . . . . . . . . . . 114
b.5.2Z. Bestimmung der dreidimensionalen Topologid . . . . . . . . . . . . 117
b TDiskussion und Aushlick 129
[—Titeratud 135
A Berechnung der Jones-Vektoren 151
B. Danksagung| 159

ii






Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit der Vermessung der Feldstruktur von Ober-
flichenplasmon-Polaritonen (SPPs) an Gold-Vakuum Grenzflichen und der Untersuchung
ihrer topologischen Eigenschaften. Mittels der in dieser Arbeit entwickelten Vektor-Mikro-
skopie ist es gelungen, diese elektromagnetischen Felder in 3D zu rekonstruieren. Mit der
erreichten sub-Wellenldngen Ortsauflésung und der sub-Femtosekunden Zeitauflosung ist
es moglich, die Dynamik von SPP-Feldern zu untersuchen.

Ausgenutzt wird, dass in einem Anrege-Abfrage-Experiment zundchst ein SPP angeregt
wird und die Projektion des SPP-Feldes auf die Polarisation des Abfrage-Pulses detek-
tiert wird. Mit zwei orthogonal polarisierten Abfrage-Pulsen zur gleichen Anregung kann
demnach das elektrische Feld in der Ebene eindeutig bestimmt werden. Die fehlende Kom-
ponente, die aus der Ebene zeigt, wird tiber die Maxwell-Gleichung bestimmt.

Das Grundprinzip der Vektor-Mikroskopie wird zunéchst an einem ebenen SPP-Wellen-
paket veranschaulicht. In dieser Arbeit liegt der Fokus jedoch auf topologischen Strukturen.
Zunéchst wird an einer modifizierten hexagonalen Anrege-Struktur mit einer verschobenen
Seite ein Skyrmion-Gitter im elektrischen Feld erzeugt. Fiir dieses Skyrmion-Gitter wird
eine Windungszahl bzw. Skyrmion-Zahl ermittelt, die zwischen 1 und —1 schwingt.

Topologisch stabile Quasipartikel sind nicht im oszillierenden elektrischen Feld zu fin-
den, jedoch kénnen diese im Spin-Drehimpuls (SAM) erzeugt werden. Die Rekonstruktion
des SAMs hat jedoch deutlich héhere Anforderungen an Stabilitidt und Préazision im Ex-
periment, sodass die Vektor-Mikroskopie zur Vektor-Polarimetrie erweitert wurde. Die Er-
weiterung beinhaltet eine verbesserte Stabilisierung und ein neues Messprinzip mit mehr
Abfrage-Polarisationen deren relative Phasen zusétzlich gemessen wurde. Mit der Vektor-
Polarimetrie konnte durch lineare Anregung unterschiedlicher archimedischer Spiralen ein
plasmonisches Meron und ein Meron-Paar im SAM erzeugt werden.

Aus dem SAM konnten weitere topologische Grofien extrahiert werden. Zunéchst ist es
gelungen die Euler-Poincaré Charakteristik in 2D zu verifizieren und dariber hinaus eine
eindeutige Zuordnung von C-Punkten und Amplituden-Vortizes vorzunehmen. In einer
lokalen Betrachtung auf und innerhalb der ermittelten L-Linien ist es gelungen die Chern-
Zahl auf unterschiedlichen Wegen zu bestimmen. Zu einer festen Verzogerungszeit konnte
aus der Anderung des Azimuts entlang einer L-Linie die Chern-Zahl von C = 1/2 fiir
das Meron und C' = 1 fiir das Meron-Paar belegt werden. Durch die Zeitauflésung im
Experiment konnte anschlieend aus der Integration der Quasipartikeldichte die zeitliche

Stabilitdt von Meron und Meron-Paar bestimmt werden.
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Summary

The present work focuses on the measurement of the field structure of surface plasmon
polaritons at gold-vacuum interfaces and the study of their topological properties.Using the
vector microscopy developed in this work, it is possible to reconstruct the electromagnetic
fields in 3D. With the achieved sub-wavelength spatial resolution and sub-femtosecond
time resolution, it is possible to study the dynamics of surface plasmon-polariton fields.

Exploited is that in a pump-probe experiment, a surface plasmon polariton is first
excited and the projection of the surface plasmon polariton field onto the polarization of the
probe pulse is detected. Thus, with two orthogonal probe pulses and the same excitation,
the in-plane field can be uniquely determined. The missing out-of-plane component is
determined via Maxwell’s equation.

The basic principle of vector microscopy is first illustrated on a plane surface plasmon
wave packet. In this work, however, the focus is on topological structures. First, a skyr-
mion lattice is generated in the electric field on a modified hexagonal excitation structure
with one side shifted. In this skyrmion lattice, a winding- or skyrmion number oscillating
between 1 and —1 is determined.

Topologically stable quasiparticles can not be found in the oscillating electric field, but
they can be created in spin angular momentum (SAM). However, the reconstruction of
the SAM has much higher requirements for stability and precision in the experiment, so
vector microscopy has been extended to vector polarimetry. The upgrade includes impro-
ved stabilization and a new measurement principle with more probe polarizations whose
relative phase was additionally measured. With vector polarimetry, plasmonic meron and
a meron pair could be created in the SAM by linear excitation of different archimedean
spirals.

Additional topological quantities can be extracted from the SAM. First, the Euler-
Poincaré characteristic in 2D can be verified and, moreover, C-points and amplitude vorti-
zes can be uniquely assigned. In a local observation on and within the determined L-lines,
it has been possible to determine the Chern number in different ways. In the first step,
the Chern number of C' = 1/2 for the meron and C = 1 for the meron pair at a fixed
time-delay could be occupied from the change of azimuth along an L-line. By the time
resolution in the experiment, the temporal stability of the meron and meron pair could

then be determined from the integration of the quasiparticle density.






Motivation

Die Untersuchung von Objekten und Phénomenen, die mit dem bloflen Auge nicht sicht-
bar sind, ist seit einigen Jahrhunderten im Interesse der Wissenschaft. Einfache Linsen
sind seit der Antike bekannt und ermdglichten es Objekte vergrofert darzustellen. Der
Feinschliff von Glaslinsen um 1600 in den Niederlanden fithrte schliefllich zur Entwicklung
des ersten Mikroskops. Seither werden Mikroskope stetig weiterentwickelt, jedoch stoflen
sie an eine physikalische Grenze. Die Auflésung, mit der Objekte optisch vermessen wer-
den konnen, ist durch das Abbe-Limit (beleuchtete passive Objekte) [i], beziehungsweise
das Rayleigh-Kriterium (selbstleuchtende aktive Objekte) [2, B] begrenzt. Fiir die Untersu-
chung von Objekten und Phdnomenen unterhalb dieses Limits, kann demnach nicht einfach
Licht mit einer Wellenldnge in derselben Gréflenordnung genutzt werden. Dies gilt auch
fiir die Untersuchung von elektromagnetischen Feldern wie die der Oberflichenplasmon-
Polaritonen und deren Eigenschaften. Erst durch das Ausnutzen der optischen Nahfeld
Uberhéhung (SNOM[4], PEEM [5], ATR. [6], CL [7], PINEM [8], EELS [9]) war es moglich
Groflen unterhalb des Abbe-Rayleigh-Limits zu untersuchen. Die zahlreichen Methoden,

die dafiir entwickelt wurden, werden in Kapitel 222 skizziert.

In den letzten Jahrzehnten konzentrieren sich die Felder der Nanophotonik und Plas-
monik bereits darauf Feldeigenschaften zu untersuchen und nutzbar zu machen. Dabei
kann mit den meisten Methoden jedoch nur die Stadrke der Felder untersucht werden,
nicht aber deren Vektornatur. Vielversprechende Ansitze zum Vermessen der Vektorei-
genschaften gibt es mit dem optischen Rasternahfeldmikroskop (engl. scanning near field
optical microscopy, kurz SNOM). Hier wird eine Spitze mit Apertur genutzt, um die Fel-
der polarisations-sensitiv zu vermessen [[0-12]. Jedoch hat diese Methode den Nachteil,
dass die Probe gerastert werden muss. Kiirzlich wurde in der Gruppe von Prof. Dr. Guy

Bartal eine neue Methode vorgestellt [3]. In der nichtlinearen optischen Nahfeldmikro-



skopie (engl. nonlinear near-field optical Microscopy, kurz NNOM) wird der nichtlineare
Prozess der Vier-Wellen-Mischung ausgenutzt, um Felder mit 150 nm Auflésung in Echt-
zeit rein optisch zu vermessen. In dieser Arbeit wird die neuentwickelte Methode der
Vektor-Mikroskopie zum Vermessen von elektromagnetischen Feldern auf der Oberfliche
présentiert (Kap. 63).

In der Vektor-Mikroskopie konnen auch komplizierte Felder rekonstruiert werden. Von
besonderem Interesse sind dabei auch Feldkonfigurationen die physikalische Eigenschaften
innehaben. So koénnen spezielle Anregungs-Geometrien genutzt werden, die plasmonische
Felder erzeugen, die topologische Quasipartikel und deren Eigenschaften imitieren. Da die
Topologie in elektromagnetischen Feldern ein Teilgebiet der Topologie ist, soll auch das
Interesse an der Topologie zundchst einmal motiviert werden.

Topologie beschéftigt sich damit wie Eigenschaften von Objekten durch Verformung
erhalten bleiben, sodass sich ein Objekt homotop zu einem anderen umwandeln lésst.
Ein bekanntes Beispiel ist hier die Analogie eines Torus mit einer Henkeltasse. Anders
formuliert beschéftigt sich die Topologie mit der Klassifizierung von Objekten mit der
gleichen Anzahl an Defekten.

Die ersten Schritte in der Topologie sind auf Euler zuriickzufithren, der sich mit dem Ko-
nigsberger Briicken Problem (1736) beschéftigte [14]. Dabei sind vier Stadtteile iiber sieben
Briicken verbunden und es sollte jede Briicke genau einmal passiert werden. Die Verallge-
meinerung dieses Problems zu Knoten, Kanten und Fléchen schrieb Euler 1750 im Euler
Polyedersatz nieder und publizierte die dazugehorige Verdffentlichung Elementa doctrinae
solidorum 1758 [15]. Lange Zeit unbekannt war, dass Descartes mehr als 100 Jahre zuvor
schon einen #hnlichen unverdffentlichten Ansatz verfolgte |16, I7]. Jedoch war es Poincaré,
der mit zahlreichen Arbeiten [T8-22] um 1900 dafiir sorgte, dass die Topologie als eige-
nes Feld in der Mathematik etabliert wurde. So erweiterte Poincaré den Polyedersatz zur
Euler-Poincaré-Charakteristik. Flachen kann dabei eine ganzzahlige topologische Invarian-
te zugeordnet werden, sodass sie in Gruppen mit gleicher Euler-Poincaré-Charakteristik
gemaf ihrer Topologie sortiert werden. Im Poincaré-Hopf Theorem konnte Hopf dies 1927
auf Vektorfelder in n-dimensionalen Mannigfaltigkeiten erweitern [Z3]. Eine ausfiihrlichere
inhaltliche Auseinandersetzung mit der Euler-Poincaré-Charakteristik ist auch in dieser
Arbeit (Kap. B) zu finden. Dass topologische Phanomene auch in der Physik eine Rolle
spielen wird jedoch erst seit dem 20sten Jahrhundert n&dher untersucht [24]. Die wichtigsten
Arbeiten waren die von Dirac’s magnetischen Monopolen 1931 [25], der Aharonov-Bohm

Effekt 1959 [26, 27|, die Bewegung von Wirbeln in Supraleitern 1965 [28] und der Quan-



tum Hall Effekt in 1980 [29]. Auch heute ist die Topologie in der Physik noch ein grofles
Thema. Gerade im Bereich des Magnetismus sind Skyrmionen und deren Eigenschaften
und Anwendungen noch aktuell [B0-42].

Folglich kann auch in elektrischen Feldern nach topologischen Eigenschaften gesucht
werden. Pionierarbeiten zur Topologie in elektromagnetischen Feldern stammen von Nye
et al. [43], die in beliebig gearteten Feldern auf einer Oberfliche topologisch invariante
Groflen fanden. Es wére demnach erstrebenswert eine Methode zu haben, die es erméglicht
unbekannte oder komplizierte Felder zu charakterisieren und aus den gewonnenen Feldin-
formationen topologische Eigenschaften zu extrahieren. Die Vektor-Mikroskopie stellt sich
hierfiir als geeignete Methode heraus.

Strukturen, um plasmonische topologische Quasipartikel zu erzeugen, sind in der Lite-
ratur bereits bekannt. Die Gruppe von Prof. Dr. Guy Bartal fand so eine Struktur zur
Erzeugung eines Skyrmion-Gitters [44, 45] und die Gruppe von Prof. Dr. Hrvoje Petek
eine zur Erzeugung eines Merons [46].

Die Vektor-Mikroskopie bietet hier eine wichtige Ergénzung zu den bisherigen Untersu-
chungen. Da hier zu jedem Zeitschritt die echte SPP-Feldkonfiguration auf der Oberfléche
bekannt ist, ist es auch moglich den Spin-Drehimpuls (engl. spin angular momentum, kurz:
SAM) und alle daraus resultierenden topologischen Gréfien zu jedem Zeitschritt zu extra-
hieren. Dies erweitert die SNOM-Experimente von Bartal um die Zeitkomponente. Die
mittels optischen Fluss berechneten L-Linien in den zeitaufgelosten Experimenten von Pe-
tek mitteln {iber mehrere optische Zyklen und so kann die Vektor-Mikroskopie auch hier

mit zusétzlicher Dynamik ihren Beitrag leisten.






Einordnung in den Stand der Forschung

Diese Arbeit beschéftigt sich mit Feldern an metallischen Oberflachen. Aus dem Themen-
feld der Plasmonik werden Oberflichenplasmon-Polaritonen (engl. surface plasmon pola-
ritons, kurz: SPPs) an Metall-Dielektrikum-Grenzflachen hervorgehoben. Ferner werden
die Photoemissions-Elektronenmikroskopie (engl. photoemission electron microscopy, kurz:
PEEM) und die notwendigen Mechanismen zur Abbildung von SPPs erlautert. Ein beson-
deres Augenmerk wird hier auf den erstmalig an einem PEEM installierten Detektor F216
von TVIPS gelegt, der die Experimente in dieser Arbeit durch seine Eigenschaften erst

ermoglichte. Abschlieend werden die Grundlagen zur Polarisationskontrolle diskutiert.

2.1. Einfiihrung in die Plasmonik

Bevor die Vektor-Mikroskopie erlautert wird, ist es notwendig zunéchst die physikalischen
Figenschaften der SPPs an der Oberfliche vorzustellen, die fiir die Vektor-Mikroskopie
verwendet werden. Dafiir wird in diesem Kapitel kurz das SPP im Themenfeld der Plas-
monik eingeordnet und anschlieffend eine kurze Einfiihrung in das Themenfeld der SPPs
gegeben. Fiir eine detailliertere Betrachtung wird im Weiteren auf einschlégige Literatur
und Lehrbuchwissen verwiesen.

Die Plasmonik umfasst einen Grofiteil des Bereichs der Nanophotonik und beschreibt
Wechselwirkungsprozesse zwischen elektromagnetischen Feldern und Elektronen in oder
unterhalb der GroBenordnung der Anregungswellenldnge [47]. Plasmonen sind Quasiteil-
chen, die als kollektive Oszillationen von Elektronen [4R, @9] in einem Material oder als
quantisierte Plasma- oder Elektronendichtewelle [d7, 50] beschrieben werden kénnen. In
der Plasmonik werden grundsétzlich drei verschiedene Arten unterschieden, die in Abbil-

dung 710 schematisch dargestellt werden.



Lokalisiertes
Oberflachenplasmon

a Volumenplasmon b  Oberflachenplasmon-Polariton c
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-Aspp/z 0 -Agppl2

Abb. 2.1.: Schematische Darstellung von einem Volumenplasmon a), einem
Oberflichenplasmon-Polariton b) und einem lokalisierten Oberflichenplasmon an einem
Nanopartikel (NP) in c).

Volumenplasmonen (Abb. ETa)) werden durch Teilcheneinschldge im Festkorper ange-
regt [47]. Anders als Volumenplasmonen (3D) wird ein Oberflichenplasmon-Polaritonen
(Abb. ETIIb)) an Oberflachen (2D) und ein lokalisiertes Oberflichenplasmon (engl. localized
surface plasmon, kurz: LSP) [51] an Partikeln (1D) angeregt (Abb. ic)).

LSPs beschreiben die optisch angeregte resonante Feldiiberh6hung an Partikeln die klei-
ner sind als die Anregungswellenldnge. Die Resonanzwellenlédnge hingt dabei von der Par-
tikelgroBe, der Form und dem Material ab [52-54] und liegt bei Edelmetallen (Gold, Silber)
im sichtbaren Bereich [65].

SPPs hingegen sind optisch angeregte quantisierte Elektronendichtewellen, entlang der
Metall-Dielektrikum-Grenzflache. Dabei koppelt die elektromagnetische Welle des Lich-
tes an das Dipolmoment der longitudinalen Plasmaoszillation des freien Elektronengases
(Oberflichenplasmon). Das SPP kombiniert die Eigenschaften der Ladungstriageroszillati-
on (Oberflachenplasmon) mit elektromagnetischen Welleneigenschaften des Polaritons und
propagiert so als evaneszente Welle iiber die Oberflache. In Gold propagiert ein SPP mit
793 nm Wellenlénge etwa 300 pm weit [56].

2.1.1. Dispersionsrelation eines Oberflachenplasmon-Polaritons

Das SPP befindet sich stets an der Grenzfliche von einem Metall und einem Dielektri-
kum und ldsst sich als elektromagnetische Welle iiber die Maxwell-Gleichungen in Materie
beschreiben. Dabei kann angenommen werden, dass keine freien Ladungen pexy = 0 oder
Strome jext = 0 existieren. Wird z wie in Abbildung 272 als orthogonal auf der Grenzflache
(xy-Ebene) definiert, so zerlegt sich die dielektrische Funktion e, (r) mit dem Index fiir die

beiden Medien « in den metallischen Anteil ¢; fiir z < 0 (o = 1) und den Anteil des



Abb. 2.2.: Skizze von zwei gestapelten Materiali-
en mit unterschiedlichen dielektrischen Funktionen &,

z € / kontaktiert an der xy-Grenzfliche. Dabei entspricht

das untere goldfarbene Material dem metallischen An-

X 2/ &) teil €1 und das obere weile Material dem Dielektrikum
£9.

Dielektrikums €3 fir z > 0 (a = 2). Durch Einsetzen einer harmonischen Zeitabhéngigkeit

[@7, 57]

E(7t) = E(F)e ™ (2.1)
wird aus der Wellengleichung

—’2 — g(F) 82E

B 17 — 2.2

v 2 ot? 0 (2:2)
die Helmholtz-Gleichung

V2E + k3e(P)E =0, (2.3)

mit kg = % als Vakuum-Wellenvektor. Nun kann die Gleichung durch Separation der bei-

den Halbriaume orthogonal zur Grenzfliche (entlang der z-Richtung) geschrieben werden
als
Eo () = EQe el meivt, (2.4)
Der Wellenvektor & entspricht dem Betrag eines Wellenvektors, der parallel zur Oberfliche,
demnach in Ausbreitungsrichtung verlduft. Da k ein komplexer Vektor ist, schliet er damit
auch Dampfung ein. Fiir die Abklingkonstante orthogonal zur Oberfliche x, gilt

KE = k2 —eq - K2 (2.5)

« a

Wird nun Gleichung 24 unter der Randbedingung, dass elektrische und magnetische Felder

an der Grenzfliche stetig sein miissen, in die Maxwell Gleichungen eingesetzt, folgt

K1 €1
. 2.6
. (2.6)

In einem alternativen Ansatz [68] wird ausgenutzt, dass das Amplitudenverhéltnis zwi-
schen dem einfallenden elektromagnetischen Feld Eei, und dem reflektierten elektromagne-

tischen Feld FE¢f liber die Fresnelgleichung beschrieben werden kann. Fiir p-polarisiertes



Licht ergibt sich der Reflexionskoeflizient

1 1

laﬁf__ Ele —-Ele
- bl

Eein €1k§'+‘52kf

&=

(2.7)

wobei k- = k,. orthogonal auf der Grenzfliche steht. Da laut Fano [59] nur ein Feld als
Loésung der Maxwell Gleichung fiir die Oberfldche existiert, muss E,ef = 0 oder Fey, = 0

gelten. Ist der Zahler E..s = 0 ergibt sich

K1 €1
L 2.8
e (2.8)

was der Brewstermode entspricht [58]. Fiir den Nenner (FEe, = 0) ergibt sich direkt die
SPP-Bedingung aus Gleichung 28 und entspricht der Fano-Mode oder SPP-Mode. Das
SPP lasst sich als Eigenmode des Systems interpretieren, die genau dann auftritt, wenn
der Reflexionskoeffizient £ gerade eine Polstelle aufweist. Das SPP ist an die Oberflédche
gebunden und somit miissen die Felder in beiden Medien evaneszent abfallen. Aus Glei-
chung 224 folgt, dass k- = —ix dafiir rein imginir mit positiven Imagindrteil (kL) > 0
sein muss, da sonst der Betrag des elektrischen Feldes an der Oberfliche ansteigen wirde.
Damit ist die linke Seite von Gleichung P8 positiv was mit einem Vorzeichenwechsel in
den Realteilen der dielektrischen Funktion R(e,) zwischen den beiden Medien (R(e1) < 0
wenn $(e2) > 0) einhergehen muss. Als Kombination werden deswegen oft Metalle oder
metallische (hochdotierte) Halbleiter, die eine hohe negative dielektrische Funktion aufwei-
sen mit Dielektrika wie Vakuum oder undotierten Halbleitern mit positiver dielektrischer
Funktion verbunden. In dieser Arbeit werden ausschliellich die SPPs an der Gold-Vakuum-

Grenzflache untersucht.

Durch einsetzen von Gl.Z8 unter Ausnutzung der Stetigkeit kspp = k,, in Gl.E3, folgt

£1£E9
k =k . 2.9
spp(w) = ko, / ——— (2.9)

Dabei steht kspp fur den parallel zur Oberfliche stehenden Wellenvektor des SPPs. Im
einfachen Fall ldsst sich das Gold-Vakuum Materialsystem im Rahmen des Drude-Modells

die Dispersionsrelation

w?

ew)=1- —L— (2.10)
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Abb. 2.3.: Abbildung a) zeigt Real- und Imaginérteil der dielektrischen Funktion von
Gold in Abhéngigkeit von der Energie geméfi der Drude-theorie (durchgezogene Linie)
und nach Olmon et al. [60] (Punkte). Abbildung b) zeigt die Lichtgerade in grau und in
blau die Dispersionsrelation fiir SPPs im Drude Modell an einer planaren Gold-Vakuum-
Grenzfliche in Einheiten des reziproken Wellenvektors. Die in grau eingezeichneten hori-
zontalen Linien entsprechen einer Wellenlénge von 800nm, sprich & =1.53eV (gestrichelte
Linie) und der Plasmafrequenz (durchgezogene Linie). Die experimentellen Daten ent-
stammen dem Artikel von Olmon et al. [60]. Im Einschub ist eine Vergréfierung auf den
relevanten Bereich gezeigt, in der Lichtgrade, Drude-Darstellung und die aus Daten extra-
hierte Kurve nach Olmon et al. eingezeichnet sind. Abbildung nach Masterarbeit Pascal
Dreher [61].



betrachten. Mit 7 als mittlere elektronische Streuzeit und w, als Plasmafrequenz, ergibt

sich durch Einsetzen von g2 = 1 (Vakuum) mit Umformung, die Dispersionsrelation fiir

SPPs
2 2 2 wp wy
w*(kspp) = k3ppc” + 71’ — ([ kdppct + zp. (2.11)

In Abbildung P=3 ist entsprechend Gleichung P10 in a) die dielektrische Funktion in Abhén-
gigkeit von der Energie dargestellt. Dabei ist zu erkennen, dass durchgezogenen Linien, die
dem Drude Modell entstammen fiir kleine Energien bis hin zu den in unserem Experiment
verwendeten 1.53eV sehr gut mit den experimentellen Datenpunkten von Olmon et al.
[60] zusammenpassen und fiir hthere Energien in realen Systemen einem komplizierteren
Verlauf folgen.

In Abbildung 223b) ist gemafl Gleichung 211 die Dispersionsrelation als Energie in Ab-
héngigkeit des Wellenvektors aufgetragen. Der mit einem schwarzen Kasten markierte rele-
vante Bereich ist im Einschub vergréfiert dargestellt. Hier ist zu sehen, dass bei der im Expe-
riment verwendeten Energie von 1.53 eV die experimentellen Daten von Olmon et al. (rot),
das Drudemodel (blau) und die Lichtgerade (grau) in guter N&herung iibereinstimmen.
Damit ist gendherte Betrachtung im Drudemodell zumindest in diesem Energiebereich ge-
rechtfertigt. Fiir grole SPP Wellenvektoren néhert sich die Dispersionsrelation nach dem
Drudemodell der Oberflichenplasmon-Energie. Die experimentellen Daten im Einschub
hingegen néhern sich der Lichtgeraden an. Auch gut zu erkennen ist jedoch der Impuls-
unterschied zwischen der Lichtgeraden und dem Verlauf der SPP-Dispersionsrelation. Ein
SPP ldsst sich demnach rein optisch nicht anregen. Im folgenden Unterkapitel 2172 wird

gezeigt wie ein SPP dennoch optisch angeregt werden kann.

2.1.2. Anregung eines Oberflachenplasmon-Polaritons

Fir die optische Anregung eines SPPs muss ein Impulsiibertrag bereitgestellt werden.
Der benétigte Impulsiibertrag kann iiber eine topographische Anderung der Oberfliche
erreicht werden. Dies funktioniert mit einer herausstehenden Kante und einem Graben
gleichermaflen. Mittels Elektronenstrahllithografie (engl. electron beam lithography, kurz:
EBL) oder mit der Ionenfeinstrahlanlage (engl. focused ion beam, kurz: FIB) konnen Struk-
turen kontrolliert gewachsen oder geschnitten werden. Dabei kann es einfach ein einzelner
Strich sein, ein periodisch strukturiertes Strichgitter oder komplexere Strukturen wie sie

im Laufe dieser Arbeit noch héufiger beschrieben werden. Die Einkopplungseffizienz ska-
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Abb. 2.4.: Impulsiibertrag zur An-
regung von SPP. Der Lichtkegel ist

SPP grau dargestellt, wahrend die durch die
T’ rot dargestellten Gittervektoren repli-
S zierten Dispersionsrelationen blau darge-
stellt sind. Abbildung nach Masterarbeit
R Pascal Dreher [61].
kg In-Plane Momentum

liert dabei mit der Breite und Tiefe des Kopplers [62] (Néheres in Kap. 24=3) und die

Intensitdt lasst sich durch ein optimiertes periodisches Gitter erhéhen [63, 64]. Wie in

Abbildung 2 zu sehen, betragt der zu tiberbriickende Gittervektor
kspp(w) = ksin(0) + nkg (2.12)

und setzt sich zusammen aus dem Gittervektor des Lichtes k, dass unter einem Winkel

zur Flachennormalen eingestrahlt wird und dem Vielfachen n des SPP-Gittervektors

27 27
kG = = ;
a  Aspp

(2.13)

wobei der Gitterabstand a auf die SPP-Wellenldnge Agpp festgelegt wird. Im verwendeten
Experiment vereinfacht sich Gleichung 212 noch ein wenig, da der Einfallswinkel stets
senkrecht zur Oberfliche ist und somit 6§ = 0 gilt. Die SPP-Dispersionsrelation repliziert
sich im reziproken Raum (vgl. Abb. E4) um den Gittervektor kg und ermdoglicht so die
Kopplung von Licht und SPP. Demnach kénnen SPPs auch nur durch die Feldkomponente
des Lasers angeregt werden, die parallel zu kg und somit senkrecht auf dem Gitter stehen.
Wie bei elektronischen Strukturen, kommt es bei einem Gitter zu vermiedenen Kreuzungen
(engl. anti crossing) am Brillouin-Zonenrand, sodass sich eine plasmonische Bandliicke an

den Entartungspunkten ausbildet [B5].

2.2. Abbildung von Plasmonen

Als lichtartiges Phdnomen bewegen sich SPPs mit nahezu Lichtgeschwindigkeit [66] tiber
die Oberfliche und koppeln dabei an die elektronischen Eigenschaften des Materials [67].
Da die Wellenldnge des SPPs in der Grofienordnung des Lichtes (einige hundert Nanome-
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ter) liegt, ist es notwendig eine Methode zu wéhlen die sub-Wellenldngen Auflésung hat,
um ein SPP zu visualisieren. Dies legt nahe, dass fiir die Untersuchung von SPPs lediglich
eine oberflichensensitive Nahfeldmethode oder eine elektronenbasierte Methode in Frage
kommt. Zu den optischen Methoden gehdren das optische Rasternahfeldmikroskop (engl.
scanning near field microscopy, kurz: SNOM), die Streu- und Leckstrahlungs-Mikroskopie
(engl. leakage radiation microscopy) [BR] und die abgeschwichte Totalreflexion Infrarot-
spektroskopie (engl. attenuated total reflection infrared spectroscopy)[69]. Kirzlich wurde
die Reihe an Methoden um die nichtlineare optische Nahfeldmikroskopie (engl. nonlinear
near-field optical microscopy, kurz: NNOM) erweitert, welche den nichtlinearen Prozess der
Vier-Wellen-Mischung ausgenutzt [I3]. Elektronenenergieverlustspektroskopie (engl. elec-
tron energy loss spectroscopy, kurz: EELS) war die erste Elektronen-basierte Methode mit
der die spater als Oberflichenplasmon bezeichnete Quantisierung der kollektiven Anre-
gung experimentell nachgewiesen wurde [57, 70-72]. Photon-induzierte Elektronennahfeld-
Mikroskopie (engl. photon-induced near-field electron microscopy, kurz: PINEM) ist eine
im letzten Jahrzehnt entwickelte Methode in einem ultraschnellen Transmissionselektro-
nenmikroskop (UTEM), mit der simultan die Quantisierung und die Interferenzmuster
beobachtet werden kénnen [R, [73]. In dieser Arbeit wird hingegen ein als PEEM betriebe-
nes niederenergetisches Elektronenmikroskop (engl. low energy electron microscope, kurz:
LEEM) zur direkten konzeptionellen Visualisierung von SPPs mittels nichtlinearer Photo-
emission genutzt. In diesem Kapitel werden die Eigenschaften und Moglichkeiten des in
dieser Arbeit verwendeten LEEMs der Firma FElmitec GmbH erldutert, mit einem Fokus
auf den erstmalig an einem LEEM installierten Elektronen-Detektor F216 von TVIPS,

welcher diese Arbeit erst ermdoglichte.

2.2.1. Photoemissions-Elektronenmikroskopie

Im PEEM wird die Photoemission ausgenutzt, um Elektronen auszulésen. Grundsétzlich
lassen sich durch den verwendeten Elektronen-Detektor jedoch jegliche Elektronen detek-
tieren. Wird das PEEM um einen Sektor und eine Elektronenquelle erweitert handelt es
sich um ein LEEM. In dieser Arbeit wird ein LEEM kombiniert mit einem externen La-
sersystem als PEEM genutzt und in den folgenden Absétzen werden, nach einer kurzen

geschichtlichen Einordnung, die grundlegenden Eigenschaften des Gerétes spezifiziert.
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Abb. 2.5.: Schematische Darstellung des spektroskopischen Photoemissions- und nieder-
energetischen Elektronenmikroskops SPE-LEEM III von Elmitec. Die Abbildung zeigt die
wesentlichen Komponenten fiir die elektronenoptische Abbildung, wobei der Strahlengang
in orange dargestellt ist. Neben der Elektronenquelle werden auch ein Laser im senkrechten
Einfall zur Probe und eine Quecksilber-Dampflampe als Beleuchtungsquellen verwendet.
Die Elektronen werden durch ein Sektorfeld zunéchst in zur Probe und anschliefend zur
Abbildungsoptik geleitet. Hier stehen verschiedene Aperturen, sowie ein Analysator zur
Energiefilterung zur Verfiigung, bevor der Elektronen-Detektor erreicht wird. Abbildung
nach [74, 75].
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LEEM wurde bereits 1962 von Ernst Bauer entwickelt [76] und hat 1985 den vollen
Funktionsumfang aller Abbildungsmethoden, inklusive der niederenergetischen Elektro-
nenenbeugung (engl. low energy electron diffraction, kurz: LEED), erreicht [74]. Im Jahr
1996 wurde LEEM um einen hemisphérischen Analysator ergénzt [77] und wurde so zum
spektroskopischen Photoemissions- und niederenergetischen Elektronenmikroskop (engl.
spectroscopic photoemission and low energy electron microscope, kurz: SPE-LEEM). Auch
heute wird das in dieser Arbeit genutzte SPE-LEEM III in verschiedenen Variationen noch

von der Firma Elmitec GmbH vertrieben.

Abbildung P73 zeigt eine schematische Darstellung des in dieser Arbeit benutzten Auf-
baus des SPE-LEEM III . Das im Verhéltnis deutlich grofier dargestellte zentrale Element
des LEEM ist der Sektor. Dieser beinhaltet ein inhomogenes Magnetfeld, womit die Bild-
ebenen trotz der bogenférmigen Ablenkung stets phasenrichtig abgebildet werden. Oben
im Bild ist die Probe mit einer Vergroflerung dargestellt. Mit einer geeigneten Quelle kon-
nen mittels Photoemission Elektronen an der Probe ausgelost werden. Diese Quelle kann
eine Quecksilberdampflampe (Hg-Lampe) sein oder ein Laser im senkrechten Einfall zur
Probe.

Alternativ kann die Elektronenkanone verwendet werden, um Elektronen direkt mit
der Probe wechselwirken zu lassen. Im SPE-LEEM III besteht die Elektronenquelle aus
einem LaBg-Kristall umschlossen von einem Wehneltzylinder, der den Fluss an Elektro-
nen reguliert. Die aus dem Elektronenemitter beschleunigten auf 20keV beschleunigten
Elektronen werden vom Sektor auf die Probe gelenkt und durch die zwischen Objektivlinse
und Probe angelegt Hochspannung von —20keV+ FEgry auf eine gewéhlte Energie Egry
abgebremst, sodass diese mit der Probe wechselwirken kénnen. Die Energie kann iiber
eine Startspannung (engl. start voltage, kurz: STV) gesteuert werden. Durch die geringe
Elektronenenergie ist die Methode extrem oberflichensensitiv. Dabei kann die Energie so
gewdhlt werden, dass die Elektronen kaum oder gar nicht in die Oberfliche eindringen
und direkt reflektiert werden. Der sogenannte Spiegelmodus (engl. mirror mode) ist hoch
empfindlich auf Oberflicheneigenschaften wie Topographie, Austrittsarbeitsdnderungen,
Potenzialunterschiede oder magnetische Streufelder [78]. Bei hoheren Energien (~1eV bis
100eV) im reguldren LEEM interagieren die Elektronen oberflichensensitiv mit der Pro-
be und werden anschliefend durch die angelegte Hochspannung wieder Richtung Sektor

beschleunigt.
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Abb. 2.6.: Darstellung von Beispielen verschiedener Abbildungsmodi im SPE-LEEM. Bild
a) zeigt mit Borophene dekorierte Stufen auf Ir(111) im LEEM [79]. Im zweiten Bild b)
ist eine Jy Besselmode im PEEM dargestellt [R0]. In c) ist in der LEED-Aufnahme einer
Goldinsel die Herringbone Rekonstruktion zu sehen. In der dispersiven Ebene in [67] d)
ist ein Multiphotonen-Spektrum darstellt [R0]. Zuletzt in e) ist eine Impulskarte (engl.
momentum map) gezeigt. Dabei handelt es sich um den Oberflichenzustand einer Gold-
Insel [67].

Nach der Wechselwirkung (LEEM) oder der Photoemission (PEEM) werden die Elek-
tronen zum Objektiv beschleunigt und verlassen den Sektor anschliefend in Richtung des
Analysezweigs. Die Elektronen kénnen durch den Analysator noch energiegefiltert (Ener-
gieschlitz (engl. energy slit, kurz: ES)) werden und treffen dann auf den Detektor. Eine
Kombination aus verschiedenen elektromagnetischen Linsen ermoglicht nun eine Wahl
von verschiedenen Abbildungsmodi (Abb. P8). Hierbei sind Realraumabbildungen mit
verschiedenen Gesichtsfeldern (engl. field of view, kurz: FOV) zwischen 2 und 100 pm
Seitenldnge im LEEM (Abb. ZBa)) und PEEM (Abb. E6b)) moglich. Desweiteren kon-
nen auch LEED (Abb. 0c)) oder auch die Abbildung der dispersiven Ebene (Abb. PT6d))
verwendet werden. Verschiedene Aperturen in der entsprechenden Bildebene (Bildauswahl-
blende (engl. selective area aperture, kurz: SAP)) oder Beugungsebene (Kontrastapertur
(engl. contrast aperture, kurz: CAP)) erweitern das Repertoire des Geréts und ermogli-
chen die Selektion von Bereichen in Realraum, reziproken Raum oder der Energieebene.
Unter anderem konnen so auch Energieschnitte im reziproken Raum gemacht werden (Abb.
20e)).

Des Weiteren bietet die Kammer einige in-situ Praparationsmethoden die fir diese Ar-
beit wichtig sind. Die Probe kann beim Schleusen mit einem Sauerstoffplasma von Kohlen-
wasserstoffen befreit werden. Dalfiir ist der Evactron 25 Plasmareiniger von XEI Scientific
im Einsatz. In einer dahinter geschalteten Praparationskammer kann die Probe iiber den
dafiir konzipierten Probenhalter durch Strahlungswéirme oder Elektronenstofl geheizt wer-

den. Die Sputtergun FDG 15 von Focus GmbH trigt mit Argon-Ionen einige Lagen von
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Abb. 2.7.: Skizze eines Michelson Interferometers a), eines Mach Zehnder Interferometers
b) und eines Pancharatnam-Phasen-stabilisierten Mach Zehnder Interferometers. Durch
eine Langenanderung eines Interferometerarms lasst sich die Zeitverzogerung At zwischen
zwei Pulsen einstellen. Zwei exemplarische Zeitverzogerungen sind in d) dargestellt.

der Probe ab und kann diese so von oberflichlichen Verunreinigungen befreien. In der in
Abbildung 3 gezeigten Proben- oder Hauptkammer besteht wiederum die Moglichkeit
den Probenhalter zu heizen und in-situ Materialien aufzudampfen. In dieser Arbeit ist vor
allem der dargestellte Cs-Verdampfer (Alkali Metal Dispenser von SAES Getters) wichtig,
da Cs die Austrittsarbeit der Goldoberfliche senkt [81]. Das Cs-Salz ist in zwei parallel
geschalteten Trog-formigen Stédbchen gebunden und wird {iber einen Direktstrom erwarmt

und verdampft.

2.2.2. Zeitaufgeloste Experimente

Fiir die zeitaufgeloste Vektor-Mikroskopie muss zunéchst geklart werden, wie SPP-Dynamik
gemessen wird und welche Prozesse dafiir ausgenutzt werden. In diesem Kapitel werden
deshalb die grundlegenden Prinzipien der zeitaufgelosten Experimente skizziert und die
ausschlaggebenden Parameter des Aufbaus erldutert.

Die Zeitskala der SPP-Dynamik ist als lichtartiges Phénomen und damit mit Werten na-
he der Lichtgeschwindigkeit weitab von Geschwindigkeiten, die fiir reguldre Kameras mess-

bar sind. Um diese Phénomene dennoch phasenaufgelost zu studieren, wird die Interfero-



metrie genutzt. Das einfachste Interferometer ist das Michelson-Interferometer (Abbildung
277a)), welches bereits 1887 genutzt wurde, um mit dem als Michelson-Morley-Experiment
bekannten Experiment die Lichtéther-Theorie zu widerlegen [82]. Im Michelson Interfero-
meter wird Licht an einem Strahlteiler geteilt und auf je einen Spiegel geleitet. Das zu-
riickgespiegelte Licht wird am selben Strahlteiler wieder zusammengefiihrt und trifft auf
einen Detektor. Uber den Wegunterschied in den beiden Interferometerarmen wird eine

Phase aufgeprégt, die zur messbaren Interferenz fiithrt.

Um weitere Manipulationen im Interferometer zu erlauben, werden innerhalb der In-
terferometerarme Hin- und Riickweg getrennt und fiir das Auskoppeln wird ein zweiter
baugleicher Strahlteiler genutzt. Diese Bauart ist als Mach-Zehnder-Interferometer (kurz:
MZI, Abbildung 2-ab)) [83, 84] bekannt. Wird das MZI statt mit einer monochromatischen
Lichtquelle mit einem gepulsten Laser betrieben, muss aufgrund des breiten Spektrums
zunéchst iiber die Autokorrelation der Uberlapp der Pulse gefunden werden. In dieser Ar-
beit wird ein 80 MHz Titan-Saphir-Laser mit 15 fs Pulsen und 800 nm Zentralwellenldnge
genutzt. Uber einen Wegunterschied As = ¢ - At der beiden Interferometerarme kann die
Zeitverzogerung At eingestellt werden. Fiir ¢ ~ 300 km/s = 300 nm/fs und eine gewtinsch-
te Préazision von mindestens 0.1 fs ergeben sich Wegunterschiede von As =~ 30nm. Diese

Prézision ist nur mittels eines Piezomotors einstellbar.

Auch bei diesen scheinbar kurzen Wegen kann es in den beiden Interferometerarmen
durch ein Flattern der Spiegel zu leichten Abweichungen kommen. Um etwaige Fehler aus-
zukorrigieren, wird mittels eines monochromatischen Stabililisierungslasers (Abb. PZ7c))
und eines Proportional-Integral-Ableitungs-Reglers (engl.proportional-integral-derivative
controller, kurz: PID) eine in einem Interferometerarm befindliche Piezobiithne aktiv sta-
bilisiert [R5-87]. Bei dieser Art der Stabilisierung wird die Pancharatnam-Phase [88] aus-

genutzt, um die beiden Interferometerarme zu stabilisieren.

In einem der beiden Interferometerarme wird eine A\/2 Wellenplatte so gedreht, dass
die Polarisation der Stabilisierungslaser in den beiden Interferometerarmen orthogonal
sind. Nach dem Zusammenfiihren passieren beide Teilstrahlen zunéchst eine entsprechend
gedrehte A\/4 Wellenplatte, was sie links und rechts zirkular macht, sodass die Superposi-
tion der beiden zirkularen Teilstrahlen wieder linear ist. Anschlieffend wird ein drehbarer
Polarisator passiert und an einer Diode die Intensitidt gemessen und von einem Labview

Programm analysiert. Verdndert sich die Wegstrecke in einem der Interferometerarme, so
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dndert sich zunichst die Phasenbeziehung der zirkularen Teilstrahlen und anschlieflend
dreht sich das superponierte lineare Signal. Dreht sich die lineare Polarisation dndert sich

auch das Signal hinter dem Polarisator, was zur Regelung genutzt wird.

Das Regelsignal ist maximal, wenn die lineare Polarisation der Richtung des Polarisators
entspricht und minimal, wenn sie senkrecht auf dem Polarisator steht. Demnach folgt der
Intensitatsverlauf einer Sinus- bzw. Kosinuskurve. Um die maximale Empfindlichkeit zu
erhalten, wird nicht auf das Maximum oder Minimum der Intensitit, sondern auf die
Flanke mit maximaler Steigung stabilisiert. Auf der steilen Flanke ist die Regelantwort
einigermafen linear und die Empfindlichkeit beziiglich kleiner Anderungen am hochsten.
Die somit préazise Regelgenauigkeit des PID wird genutzt, um die Piezobiihne entsprechend

nachzufihren.

Die notwendigen Weiterentwicklungen dieses Interferometers fiir diese Arbeit sind in
Kapitel B33 fiir die Vektor-Mikroskopie und in Kapitel B33 fiir die Vektor-Polarimetrie zu
finden.

Abb. 2.8.: Schematische Skizze ei-
nes Anrege-Abfrage-Experiments. Der
Anrege-Laser trifft die Probe mit linearer
Struktur. An dieser Struktur wird ein li-
neares SPP ausgel6st, welches iiber die
Probe propagiert. Nach einem Zeitver-
satz At misst der zweite Laserpuls die
direkte konzeptionelle Visualisierung des
SPP.

Die zeitlich getrennten Pulse werden nun als Anrege- oder Pump-Puls und als Abfrage-
oder Probe-Puls bezeichnet. Wie in Abbildung 28 dargestellt, wird durch den Anrege-Puls
ein SPP gestartet, welches zunéchst propagieren kann, bevor nach einer Zeitverzégerung
At der Abfrage-Puls die Probe erreicht und durch einen nichtlinearen Prozess (Kap. 2472)
das auf der Probe befindliche SPP misst. Die Laserpulse beleuchten dabei einige zehn bis
wenige hundert Mikrometer der Probe. Demnach 16st auch der Abfrage-Puls ein SPP aus.
Durch die Wahl einer ausreichend hohen Zeitverzogerung (abhéngig von der Lénge des

SPP-Pulses) kann eine Ort-zeitliche Trennung der beiden SPP-Pulse erreicht werden.
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Abb. 2.9.: Strahllagestabilisierung zwi-
schen dem PEEM-Tisch und dem La-

% ser Tisch. Der Strahl einer Laserdiode
A2 T (gelb) passiert zwei piezo- und schrittmo-

."_ ﬁ torgesteuerte Doppelspiegel (durch Bal-

Diode- ken verbundene Spiegel), wobei jeweils

Laser einer auf einem der beiden Tische steht.

Fin Keil spaltet den Stabilisierungslaser

auf und leitet die Teilstrahlen durch eine

Linse iiber Spiegel auf zwei positionssen-

™ sitive Detektoren. Dabei analysiert einer

die Position der andere den Winkel. Der
% fs-Laser (rot) passiert baugleiche Spie-

gel in entgegengesetzter Richtung und
N
N

fs-Laser kann wahlweise auf das Polarimeter oder
PSD1 PSD2 ) PEEM geleitet werden.

KLaser Table

durch Herausnehmen des Spiegels in das

Neben der zeitlichen Stabilitat ist auch die ortliche Stabilitédt wichtig. Das Gesichtsfeld
im PEEM betréigt in der Regel 15 um—50 pm und auch die Strukturgréfen sind in dieser
Groflenordnung. Wenn der Laser auch nur wenige Mikrometer auf der Probe schwankt
verdndert sich bereits die Intensitit. Da die zuriickgelegte Wegstrecke des Lasers in der
Groflenordnung weniger Meter liegt, entspricht bereits die Vibration einzelner Spiegel der
notwendigen Stabilitdt. Um die Optik vom Boden und damit etwaigen Schwingungen zu
entkoppeln sind sowohl der Lasertisch als auch der PEEM-Tisch pneumatisch gelagert.
Um mogliche Bewegungen zwischen den Tischen auszugleichen, wird das Strahllagensta-
bilisierungssystem Aligna PSD 4D von TEM Messtechnik GmbH genutzt.

Wie in Abbildung P9 gezeigt, wird eine auf dem PEEM-Tisch befindliche Laser-Diode
iiber zwei Piezo- und Schrittmotor gesteuerte Doppelspiegel auf zwei auf dem Laser-Tisch
befindliche Position Sensitive Detektoren (kurz: PSD) gelenkt. Diese beiden tiber eine Soft-
ware eingelernten Spiegel stabilisieren auf den PSDs Ort und Winkel der Diode und somit
auch die Position des fs-Lasers, der die entsprechend anderen Spiegel der Doppelspiegel

passiert.
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Abb. 2.10.: Schematische Zeichnung

— des Detektors mit Sensoreinheit. Der

Scintillator Sensor besteht aus einem Szintillator,

Glasfiber an dem auftreffende Elektronen in Licht

umgewandelt werden. Direkt auf dem

CMOS Szintillator ist ein Glasfaserstrang, der

e Aw — Cooling mit einem zweiten Faserstrang verbun-
| E} Water den wird, welcher widerum direkt auf
dem CMOS-Sensor aufgebracht wurde.

Vacuum- Der Sensor befindet sich in einem eige-

! chamber nen Vakuum, das durch den hellgrau-

Peltier en Bereich gekennzeichnet ist und wird

element durch ein Peltierelement auf 0°C gehal-

ten. Durch eine Wasserkiithlung wird die
Wirme vom Peltierelement abgefiihrt.

2.3. Inbetriebnahme des Detektors

Aus dem Aufbau besonders hervorzuheben ist der TemCam-F216 Detektor von TVIPS
Tietz Video and Image Processing Systems GmbH. In dieser Arbeit wurde der F216 das
erste Mal an einem produktiven LEEM implementiert. Bisher wurden diese Detektoren
nur an Transmissionselektronenmikroskopen (kurz: TEMs) verbaut. Die Inbetriebnahme
des Detektors ist maflgeblich mit dieser Arbeit verkniipft und ist ein essenzieller Schritt fiir
das Gelingen der Vektor-Mikroskopie und Vektor-Polarimetrie. In diesem Kapitel werden
die Inhalte der eigenen Veroffentlichung [89] wiedergegeben, die hiermit als Eigenzitat
gekennzeichnet werden.

Das grundlegende Problem bei der Visualisierung von SPPs an der urspriinglichen Kom-
bination aus einer Vielkanalplatte (engl. multichannel plate, kurz: MCP) von Photonis
und der wissenschaftlichen, langsam scannenden 12Bit CCD Kamera (PCO Sensicam)
war stets der geringe Dynamikumfang und die Zerstérungsanfilligkeit des MCPs, speziell
bei fokussierenden Strukturen [00, @1]. Im Zentrum einer solchen fokussierenden Struktur
bildet sich eine stehende Welle deren Feldstédrke so grof§ sein kann, dass es zur Multi-
Photon-Photoemission (kurz: MPPE) (Kap. 22271) kommt. Dabei weist die jeweils niedri-
gere Ordnung knapp eine Grofenordnung mehr Intensitat auf als die néchsthéhere Ord-
nung [90, @1]. Soll nun die Dynamik einer solchen Struktur untersucht werden, besteht
das Risiko, dass das MCP altert [92] oder sich ein Fleck im MCP einbrennt [93]. Selbst

wenn diese Schiadigungsgrenze unterschritten bleibt, kommt es bei sehr hohen Intensitédten
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zu einem Nachleuchten, dass die Extraktion von sich schnell &ndernden quantitativen Da-
ten erschwert. Desweiteren haben MCPs ein hohes Grundrauschen, dass durch die hohe
Verstiarkung im MCP kaum zu vermeiden und schwer zu korrigieren ist [94]. Der F216
hat durch seine Bauweise intrinsisch eine Schidigung- und Zerstérschwelle, die jenseits
von klassischen Anwendungen im TEM liegt. Im LEEM sind diese nicht zu erreichen und
dabei bietet der F216 noch einen deutlich gréfleren Dynamikumfang als das urspriingliche

System [R9].

Wie in Abbildung 10 dargestellt, konvertiert der F216 die auftreffenden Elektronen
iiber einen diinnen Phosphor-Szintillator in Lichtpulse, welche iber ein Biindel an Glasfa-
sern transportiert werden. Dieses erste Faserbiindel ist noch im Vakuum mit einem zweiten
Faserbiindel verbunden, das dann direkt mit einem CMOS-Sensor mit 2048 x 2048 Pixeln

und einem Fiillfaktor von 72% verbunden ist.

Als problematisch erweist sich, dass der F216 auch im aufgetauten und ausgeschalteten
Zustand nicht zu sehr erwdrmt werden darf und somit fiir die regelméflig auftretenden
Wartungsarbeiten oder fiir das zur Vakuumpflege notwendige Ausheizen des LEEM abge-
nommen werden muss. Bei jedem Abnehmen oder Anschlieflen besteht das Risiko einer
Beschidigung des Sensors, sodass in Zukunft iiber eine etwa 16 cm lange Verldngerung
als Driftstrecke nachgedacht wird. Diese wird durch eine Manschette ergénzt, die einen
Temperaturgradienten Richtung F216 aufprigen soll. Da dies eine grofiere bauliche Verén-
derung mit einfluss auf die Elektronenoptik ist und regelméfige Vakuumpflege betrieben
wird (durch einen Titan-Sublimator), reicht bisher ein lokales Ausheizen der Préperati-
onskammer oder der getauschten Komponenten (meist Verdampfer) und so wurde erstmal

von dieser Idee Abstand genommen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die Erkenntnisse zum Detektor im LEEM- und PEEM-
Betrieb substanziell vertieft und publiziert [89]. Die Bildkorrekturen (Kap. P23) ermog-
lichen erst die rauscharmen Aufnahmen fiir die Vektor-Mikroskopie. Die hohe Auflésung
und der Dynamikumfang, die fiir eine saubere Darstellung feiner topologischer Struktu-
ren unter einem Groflenordnungen hoheren Untergrund notwendig sind, zeigen sich im

Performanztest (Kap. 22372).
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Abb. 2.11.: Schematische Darstellung des Korrekturverfahrens des F216 Detektors. Dar-
gestellt ist eine Ag-Insel auf Si in verschiedenen Prozessierungsschritten. In a) ist eine
Rohaufnahme ohne jegliche Korrektur. Die dazu gehorige Vergroflerung des Ausschnitts
in weif} ist in b) dargestellt. In c) ist der Ausschnitt nach der Dunkelfeldkorrektur (Dark)
gezeigt. Die Bildfehler aus c) verschwinden nach der Hellfeldkorrektur (Flat) und sind in
d) dargestellt. In e) ist das Bild aus a) nach Dark und Flat Korrektur gezeigt. Nun sind
auch feine Details auf der Oberfliche der Ag-Insel zu erkennen. [R9]

2.3.1. Strategien zur Korrektur der Detektorantwortfunktion

Sowohl MCP-basierte Systeme als auch der F216 weisen ein detektorspezifisches Rausch-
muster und eine ortlich variierende Detektorverstiarkung auf. Es ist zwar moglich diese
Artefakte in einem LEEM mit einem MCP-basierten Detektor zu korrigieren [94], jedoch
wird eine solche Korrektur normalerweise nicht durchgefiihrt, da jede Uberbelichtung die
Korrekturbilder, die mit einem MCP-basierten Aufbau aufgenommen wurden, unbrauch-

bar macht.

Bilder, die mit dem F216 aufgenommenen werden, zeigen ein statisches Rauschmuster,
dass aus Dunkelstrémen resultiert und die erwdhnte ortlich variierende Detektorverstar-
kung. Beide sind in der Regel typisch fiir CMOS-Detektoren sehr ausgeprigt und machen
eine Korrektur unerlésslich. Da diese Bildfehler seit geraumer Zeit bekannt sind [95], gibt
es bereits geeignete Konzepte, um diese Fehler zu korrigieren. Der F216 wird mit der

Software EM-Menu geliefert, die die Moglichkeiten zur Korrektur implementiert hat.
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In Abbildung BI1 ist schematisch dargestellt, welche Prozessschritte erforderlich sind
um aus einem Rohbild 21Ta) ein prozessiertes Bild ZITle) zu erhalten. Das Rohbild in
Abbildung 2TTa) zeigt eine Ag-Insel (hell), die in-situ auf einem Si(111) Substrat (dun-
kel) im LEEM gewachsen wurde [96]. Das Bild wurde im PEEM aufgenommen, wobei
eine Hg-Entladungslampe zur Freisetzung der Photoelektronen verwendet wurde. Um das
Dunkelstrom-Rauschmuster hervorzuheben, zeigt Abbildung ZZIb) einen digitalen Zoom
des weifl markierten Bereichs in Abb. PIa). Es ist offensichtlich, dass der Bildkontrast
stark vom Dunkelstrom-Rauschen und Verstirkungsartefakten beeintrachtigt wird. Zur
Korrektur des Dunkelstrom-Rauschens, kann ein aufgenommenes Bild ohne Beleuchtung
(in Abb. 20 mit Dark bezeichnet) von den Daten subtrahiert werden. Abbildung 2Tc)
zeigt den gleichen Bereich der Oberfliche wie in Abb. EZITb) nach Subtraktion des Dark
und zusétzlicher Kontrastanpassung. Darks miissen fiir jede Belichtungszeit aufgenommen
werden, die im Experiment genutzt werden soll. Das verbleibende Rauschen ist Auslese-
rauschen fiir kurze Belichtungen und Integrationsrauschen fiir Langzeitbelichtungen. Diese

kénnen nur durch anspruchsvolle Datenanalysetechniken entfernt werden [97, 98].

Nach der Subtraktion des Darks erscheint nun ein anderes Bildartefakt deutlicher: Spe-
zifische honigwabenformige Bereiche mit Intensitdtsmodulationen. Diese Artefakte entste-
hen durch leichte Ausrichtungsfehler der Glasfaserbiindel zueinander und zum CMOS-
Sensor und werden dabei vom Moiré-Effekt stark verstirkt. Letztlich fithrt dies zu einer
statischen Intensitdtsmodulation in den aufgenommenen Bildern, die in Abb. EZTic) zu se-
hen ist. Die kleinen Abweichungen von einer perfekten Ausrichtung zwischen den Faserbiin-
deln und dem CMOS-Chip sind unvermeidbar. Die Ausrichtung der Glasfasern und somit
auch das Moiré-Muster verandert sich bereits, wenn kleinste thermische Verspannungen
durch Aufwérmen und Abkiihlen des Detektors (selbst wenige Grad Celsius) aufgebracht

werden.

Ein weiterer Effekt, der zum Muster beitrigt, ist ein inharentes Problem der CMOS-
Sensoren. Einzelne Pixel eines CMOS-Sensors weisen unterschiedliche Verstarkungskur-
ven auf und sind somit bei gleicher eingestrahlter Leistung unterschiedlich hell. Sowohl
das Moiré-Artefakt als auch die Verstdrkungsschwankungen kénnen durch sogenanntes
Flat-Fielding beseitigt werden. Die Verstdrkungsfunktion fiir jedes Pixel kann bestimmt
werden, indem der Detektor mit unterschiedlichen Elektronenstrémen homogen beleuchtet
wird (Flats). Um diese Flats aufzunehmen, wird im TEM der primére Elektronenstrahl
verwendet, um einen homogen beleuchteten Detektor zu erreichen. In dhnlicher Weise
konnen, durch Andern der Polaritiat der Strahlteilerspulen im Sektor des LEEM, Elektro-
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nen aus der Elektronenkanone ohne jegliche Probenwechselwirkung direkt zum Detektor
abgelenkt werden. Um einen moglichst homogen ausgeleuchteten Sensor zu haben, wird
mittels der Wahl eines kleinen Gesichtsfeldes ein Teil des Elektronenstrahls ausgewahlt und
so nachjustiert, dass der angezeigt Bereich homogen ausgeleuchtet ist. Es wird bewusst
auf eine Wechselwirkung mit der Probe verzichtet, da jegliche Modulation in den Flats
sich genauso in allen zukiinftigen Bildern widerspiegeln wiirde. Flats sind unabhéngig von
der Belichtungszeit und so miissen lediglich genug Flats gemacht werden, dass die Verstar-
kungskurve abgetastet wird. Aufgrund von Nichtlinearitdten der Verstarkungsfunktion ist

es empfehlenswert sehr niedrige und sehr hohe Intensitidten genauer abzurastern.

Das Ergebnis nach Anwendung aller Korrekturen ist als digital vergréfierte Version in
Abb. 210d) und in Abb. Z1Te) im Gesamtbild dargestellt. Alle besprochenen statischen
Bild Artefakte wurden entfernt, und im Vergleich zu den Rohversionen in den Abb. 2ZZTTa,b)
sind mehr Details mit feineren Strukturen sowie eine drastische Verbesserung der Gesamt-
bildqualitdt zu erkennen. Die Qualitdt des korrigierten Zustands nimmt mit der Zeit ab
und muss durch die Aufnahme neuer Darks und Flats wiederhergestellt werden. Soll ein
flexibler Zustand mit vielen optionalen Belichtungszeiten bei gleichzeitig hochwertig ab-
gerasterter Verstarkungskurve erreicht werden, dauert die Aufnahme der Korrekturbilder
durchaus einige Stunden, sodass es sehr léstig wire, wenn eine hiufige Wiederholung
notwendig ist. Wahrend dies fiir Experimente mit extremer Prazision durchaus zutreffen
kann, ist unserer Erfahrung nach eine monatliche Neukorrektur ausreichend, wenn kleinere

Bildartefakte toleriert werden konnen.

2.3.2. Vergleich des F216 Detektors mit einer
Vielkanalplatte-CCD-Kamera-Kombination

Das zentrale Merkmal eines Detektors ist dessen Performanz. Um ein Verstdndnis fiir die
Abbildungseigenschaften des F216 Detektors in einer LEEM /PEEM-Anwendung zu gewin-
nen, wurde der Detektor in verschiedenen Abbildungssituationen getestet. Zunéchst gilt es
herauszufinden welche Komponente des Gesamtsystems in welcher Situation der limitieren-
de Faktor fiir die Auflsung ist. Bei einem Gesichtsfeld von 50 pm auf 2048 Detektorpixel
gerechnet folgt eine theoretische Auflésung von 24 nm/Pixel, was in der Gréfienordnung
der Auflésung des PEEM ist, sodass bei diesem und grofleren Gesichtsfeldern nicht das

Mikroskop sondern der Detektor limitieren sollte.
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Abb. 2.12.: Darstellung zur Untersuchung der Auflésung in grofien Gesichtsfeldern. In a)
ist ein 50 pm Gesichtsfeld von einer Si(111) Oberfldche bei leicht erhéhten Temperaturen
gezeigt. Der Kontrast entsteht durch die Dekoration mit Silber und daraus resultierenden
Unterschiede der Austrittsarbeit an Stufen im PEEM. In b) ist der in a) rot eingekastete
Bereich 7-mal vergrofiert dargestellt. Jedes Pixel im Originalbild entspricht 24 nm auf der
Probe.[8Y]
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Shimizu et al. [76, 99] untersuchten die Auflésung ihres MCP bei verschiedenen Gesichts-
feldern an einer Cu/Si(111) 5 x 5-Oberflache. Es ist eine gingige Methode die Auflésung
eines Gerites iiber einen Ubergang zu bestimmen, der garantiert schirfer ist als die Auf-
16sung des zu untersuchen Geréts. Dafiir wird hier die abrupte Kontrastdnderung einer
atomaren Stufe gewihlt und ermittelt, wo der Kontrast von 84% auf 16% abfillt. Uber
diesen 16-84%-Kontrast bestimmten Shimizu et al., dass sich die Auflésung mit grofier
werdenden FOV einem Wert von 3.8 Pixel auf dem CCD annéhert. Bei einem Gesichtsfeld

von 20 pm entspricht dies einer Gesamtauflosung von 76 nm auf der Probe.

Zur Bestimmung der Auflésung vom F216 wird eine Silber dekorierte Si(111) Probe [I00,
[01] genutzt, bei der das UV-Licht einer Hg-Lampe die Photoemission fiir das PEEM
auslost (Abb.2Z12). Das Silber setzt sich dabei an die atomaren Stufen und lasst diese
aufgrund der lokalen Austrittsarbeitsanderung heller erscheinen. Die Abbildung 2712b)
entspricht einer 7-fachen digitalen Vergrofierung des in a) eingezeichneten roten Quadrates.
Durch Nutzen der 16-84%-Kontrast-Methode wird bei einem Gesichtsfeld von 50 pm eine
Detektorpixelauflosung von 2.5 + 0.4 Pixel erreicht. Da der Detektor bei hohen FOV die
Auflésung limitiert, ist es gerechtfertigt die Umrechnung auf 20 pm FOV zu machen, um
mit Shimizu et al. zu vergleichen. Auf 20 pm umgerechnet ergibt sich eine Gesamtauflosung

von 50 nm auf der Probe.

Der Detektor bietet die Moglichkeit des Einzelelektronennachweises (engl. single elec-
tron event, kurz: SEE), was auch seitens des Herstellers publiziert wurde [97]. Der darin
enthalten Algorithmus wird genutzt, um SEE von Rauschen zu unterscheiden. Der SEE ist
das kleinste detektierbare Objekt auf dem Detektor. In einem in dieser Arbeit durchgefiihr-
ten Experiment wurden 1000 SEE interpoliert und gemittelt. Daraus wird die Punktspreit-
zfunktion (engl. point spread function) bestimmt. Die Halbwértsbreite dieser Analyse ergab

1.65 Pixel und ist sehr nah an dem zuvor bestimmten Wert von 2.5 + 0.4 Pixel.

Um eine noch bessere Vergleichbarkeit zwischen unserer F216-Analyse und der von

Shimizu et al. am MCP herzustellen, wurde der Wert der effektiven Abbildungsauflésung

A=L 5 (2.14)
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Abb. 2.13.: Kontrastanalyse im Vergleich zwischen MCP a) und F216 b) anhand von zwei
ahnlichen Anrege-Strukturen auf unterschiedlichen Proben. In ¢) und d) sind Linienschnit-
te entlang der entsprechend angedeuteten Linien in a) und b) gezeigt. Als Einschub wird
ein Ausschnitt der verwendeten Struktur angedeutet. In e) sind die Kontraste zwischen
Struktur-Maxima und Minima bestimmt und als durchgezogene Linie fiir den Mittelwert
verglichen.[R8Y]

verglichen, wobei d die Detektorbreite, pr die dazugehorige Pixelanzahl und § die bestimm-
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Die Auflésung des F216 ist demnach mindestens drei Mal besser als die des MCP Systems.

Der Hauptgrund fiir den Wechsel von einem MCP-basierten System auf den F216 ist der
erh6hte Dynamikumfang und die Moglichkeit der Unterscheidung von Gebieten mit hoher
oder niedriger Intensitat, die nahe beieinander liegen. Mithilfe von Gold Inseln (Kap. 2423)
mit fokussierenden Strukturen kann die Plasmoemission (Kap. Z2472) untersucht werden.
Die Abbildung I3 zeigt den Vergleich von Messungen mit dem MCP und dem F216.
Im MCP-Fall wurden zwei um \/2 verschobene Halbkreise genutzt (siehe Einschub in

Abb.2T3c) ), die einen einzelnen Fokus erzeugt und im F216 Fall wurde ein regulérer
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Kreis gewéhlt (siehe Einschub in Abb.2Z13d) ), der zu einem Doppelfokus mit Minimum
im Zentrum fiihrt. Fiir eine lineare Anregung folgt ein Signal wie in Abbildung Z7T3a) fiir
das MCP und b) fiir den F216 dargestellt. Die Linienschnitte entlang der gestrichelten
Linie in a) und b) werden als Profile in ¢) und d) dargestellt. Es ist bereits rein optisch
zu erkennen, dass das MCP-Bild ausgeschmierter ist und das Profil einen entsprechenden
Untergrund aufweist. In der logarithmischen Darstellung der Profile sind die Maxima und
Minima im F216-Fall deutlich ausgeprégter. In der quantitativen Analyse wurde nach

Hintergrundabzug der Kontrast

J A S
Ci _ fmaxi min,i 216

Imax,i + Imin,i ( )

bestimmt. In Abbildung 213e) werden die dazu gehorigen Ergebnisse veranschaulicht.
Der Einschub zeigt, wie die entsprechenden Werte ermittelt wurden. Fiir den als Linie
dargestellten Mittelwert wurden lediglich die ausgefiillten Punkte und Rechtecke gewéhlt,
da die Ausschmierung im Zentrum der MCP-Struktur zu stark ist. Im Resultat lésst sich

festhalten, dass der Kontrast des F216 mehr als doppelt so hoch ist wie der des MCP.

Insgesamt bestétigt sich, dass durch die Korrekturmechanismen aus Kapitel 2231 und
die inhédrenten Eigenschaften des F216 ein erheblicher Vorteil in der Nutzung des F216
gegeniiber MCP-basierten Systemen besteht. Gerade in der Vektor-Polarimetrie wéren
starkes Rauschen oder Ausschmierungen fatal. Ein Nachleuchten wiirde die Messung der
sich stdndig d&ndernden Feinheiten in zeitaufgelosten Experimenten erheblich erschweren
und ein zu geringer Dynamikumfang wirde dafiir sorgen, dass der dynamische Anteil unter
dem statischen Anteil im Rauschen untergehen wiirde (2-3 Grofenordnungen Intensitéts-
unterschied). Der F216 hat die Eigenschaften, die fiir die Vektor-Polarimetrie notwendig
sind. Zusammengefasst aufgelistet sind die Vorteile: Verdreifachung der Auflésung vergli-
chen mit dem MCP-System von Shimizu et al. [78, 99], Verdopplung des Kontrastes im
Vergleich zum MCP-System, deutlich erhéhter Dynamikumfang ohne Nachleuchten oder

Erreichen einer Zerstorschwelle.
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2.4. Nichtlineare Photoemission mit

Oberflachenplasmon-Polaritonen

Beginnend mit einem kurzen Einstieg in die Photoemission (Kap. 2Z271) werden in diesem
Kapitel die lineare und nichtlineare Emission motiviert. Wie mittels Licht SPPs ange-
regt werden, wurde bereits in Kapitel 212 beschrieben. In zeitaufgelosten Experimenten
konnen nun verschiedene Interaktionen zwischen SPPs und Licht beobachtet werden. Im
Kapitel 272 wird beschrieben wie Podbiel et al. [91] die verschiedenen Signaturen unter-
schiedlichen nichtlinearen Prozessen zugeordnet haben. Die Trennung der verschiedenen
Emissionskanéle wird auch in der Vektor-Mikroskopie ausgenutzt, um das dynamische Si-
gnal aus den Rohdaten herauszufiltern. Da viele der beobachteten Effekte sehr sensitiv
sind, ist es notwendig geeignete Proben zu verwenden. Im Kapitel 273 wird deshalb auf
die Herstellung und die Besonderheiten der verwendeten Gold-Inseln eingegangen. Ab-
schliefend wird in Kapitel 22272 noch auf unterschiedliche Strukturen eingegangen, die zur

Anregung genutzt werden.

2.4.1. Photoemission

Bei der Photoemission handelt es sich um den grundlegenden Prozess zur Freisetzung von
Elektronen, die im PEEM detektiert werden. In diesem Kapitel werden die Grundlagen
der linearen und nichtlinearen Photoemission zusammengefasst.

Die Photoemission wurde bereits im 19ten Jahrhundert von Wissenschaftlern wie Hein-
rich Hertz [102], Wilhelm Hallwachs [T03, 004] oder Philipp Lenard [I05-107] entdeckt
und untersucht und 1905 von Einstein iiber die Lichtquantenhypothese gedeutet [T0R], der
dafiir 1921 den Nobelpreis bekam. Grundsétzlich werden bei der Photoemission durch die
Bestrahlung eines Festkorpers mit Licht Elektronen herausgelost. Ob Elektronen heraus-
gelost werden hangt davon ab, ob die Energie bzw. Wellenldnge des verwendeten Lichtes
die Austrittsarbeit des Materials {iberwinden kann. Wie viele Elektronen ausgelést werden
héangt schliefllich nur noch mit der Intensitdt des Lichtes zusammen.

Der Prozess der Photoemission aus einem Festkorper wird oft im Dreistufenmodell oder
im Einstufenmodell beschrieben, um auch die Interaktion des Elektrons mit dem Festkor-
per zu beriicksichtigen [I09, [10]. Im Dreistufenmodell ist die Prozessreihenfolge festgelegt
durch Anregung des Photoelektrons, Transport durch den Festkérper und Verlassen der
Oberflache. Da der Prozess jedoch nicht gestaffelt ablauft, beschreibt das Dreistufenmodell
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Abb. 2.14.: Schematische Darstellung der Zwei-Photon-Photoemission. Es findet ein
Bandiibergang von einem Elektron mit dem initialen Energiezustand E; in einen fina-
len Zustand Er, mittels Ubertrag von zwei Photonen (rot) mit jeweils einer Energie von
hw, statt. Die Bindungsenergie Fp (dunkelgriin) ist die Differenz aus der Fermienergie Ep
und der des initialen Zustands. Die kinetische Energie des Elektrons (hellgriin) ermittelt
sich aus der Energie des Endzustands abziiglich der Vakuumenergie Fy,.. Linksseitig der
Energieachse ist die Zwei-Photon-Photoemission im Bandschema des Impulsraums darge-
stellt, rechtsseitig die Uberbriickung der Potentialbarriere/Austrittsarbeit ¢ vom Metall
ins Vakuum.

den Prozess zwar nur phanomenologisch, hilft aber bei der Interpretation und liefert sinn-
volle Aussagen. Im Einstufenmodell wird die Interaktion in ein Wechselwirkungsoperator
projiziert, der alle méglichen Interaktionen einbezieht. Die Ubergangswahrscheinlichkeit
zwischen Grundzustand ¢ und Endzustand f fiir die lineare Photoemission ist durch Fer-
mis Goldene Regel gegeben. Da es nur diskrete Bandzustéinde gibt, wird die k-Abhédngigkeit

explizit ausgeschrieben [I19]

27 int |-
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In Abb. 214 ist schematisch eine nichtlineare Photoemission in einem zwei Photonen-
Prozess gezeigt. In der Photoemission wird ein Elektron durch die Bestrahlung mit Licht
der Energie nfiw aus einem initialen Zustand E; im Band (rot) herausgeldst und energetisch
in einen finalen Zustand Ef angehoben. Dabei wird zwischen linearer Photoemission (n = 1)
und nichtlinearer Photoemission (n > 1) unterschieden.

Wie viele Lichtquanten fiir den Prozess notwendig sind, hingt von den Materialeigen-
schaften des bestrahlten Mediums und der verwendeten Energie des Lichtes ab. Die Ma-
terialeigenschaften des Festkorpers gehen tiber die Bindungsenergie des Elektrons Eg und
die Austrittsarbeit ¢ ein. Die Bindungsenergie ist die Differenz aus dem héchsten zu beset-

zenden Zustand, an der sogenannten Fermi-Energie EFr und dem Initialzustand E; in dem
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das herausgeloste Elektron sich befand. Die Austrittsarbeit ist die Differenz aus der En-
ergie bei der das Elektron den Festkorper verlésst, der sogenannten Vakuumenergie Fy,c,
und der Fermienergie Fr. Letztendlich verbleibt einem Elektron, das aus einem Festkorper

austritt, eine kinetische Energie
Ekin = nhw — gb — EB, (2.18)

wobei n der Anzahl der absorbierten Photonen entspricht. Bei der linearen Photoemission
n = 1 ist die Anzahl der Elektronen direkt proportional zur Intensitdt des eingestrahl-
ten Lichtes. Reicht die Energie nicht aus kann bei ausreichend hoher Intensitat auch der
dargestellte nichtlineare Prozess getrieben werden. Die hohen Intensitdten sind notwen-
dig, da die Wahrscheinlichkeit, dass n Photonen gleichzeitig von dem Elektron absorbiert
werden gering sind. Auch im Fall eines langlebigen Zwischenzustands erhoht sich die Emis-
sionswahrscheinlichkeit nur geringfiigig. Hohe Intensitédten sind dann notwendig, wenn es
keine reellen Zwischenzusténde gibt und somit n Photonen gleichzeitig von dem Elektron
absorbiert werden miissen. Gerade in zeitaufgelosten Experimenten wird die nichtlinea-
re Photoemission dennoch gerne ausgenutzt. Dafiir werden die benétigten Quanten durch
zwei zeitlich trennbare Pulse bereitgestellt, wie bereits in Kapitel 2222 beschrieben, sodass

die Kreuzkorrelation der Pulse gemessen werden kann.

In verschiedenen zeitaufgeldsten Experimenten konnten grundlegende Eigenschaften der
SPPs bestimmt werden. Neben der Phasen- und Gruppengeschwindigkeit [66, 011, konn-
te auch eine Abhéngigkeit des Plasmonenmusters vom Einstrahlwinkel (streifender oder
flichennormaler Einfall) des Lichtes [IT2] ermittelt werden. Gerade der senkrecht zur Pro-
benfliche gewéhlte Einfall des Lichtes war ein zentraler Schritt fiir weitere Experimente.
Nun ist es relativ einfach andere Kopplergeometrien (Kreise [91], Fresnellinse [90], Nano-
siebe [I13], Meta Linsen [14]) mit beliebig gearteter Laserpolarisation zu untersuchen. Da
das PEEM gegeniiber dem SNOM nicht rasternd, sondern direkt-abbildend ist, ist es nun
moglich Experimente, die im SNOM untersucht wurden, zeitaufgeldst zu untersuchen. Ge-
rade im Bereich von Archimedischen Spiralen konnten nun SPP-Muster mit verschiedenen
Bahndrehimpulsen (engl. orbital angular momentum, kurz: OAM) vermessen werden [I15,
116]. Diese Strukturen (Kap. PZ24) weisen einige Besonderheiten auf, die auch in dieser
Arbeit genutzt wurden (Kap. B). Des Weiteren fokussieren die Strukturen die SPPs sehr

stark und koénnen so lokal Feldstirken von 4.3 V/nm erzeugen [80], die die Feldstdrken des
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eingestrahlten Lichtes iibersteigen. Im Fokus sind die Intensitdten so hoch, dass es zur soge-
nannten Plasmoemission, die im néchsten Kapitel 242 erklért wird, und ponderomotiven

Energieverschiebungen kommt [S0].

2.4.2. Nichtlineare Emission aus Photo- und Plasmoemission

Verwandt mit der Photoemission ist die sogenannte Plasmoemission [91]. Dabei handelt es
sich um die Emission von Photoelektronen, die ausschliellich aus dem SPP-Feld resultiert.
Der Begriff der Plasmoemission ist demnach stets der Situation vorbehalten, in der die
Photoemission des Elektrons rein durch SPP-Felder getrieben wird. Dreher et al. [117]
und Podbiel et al. [91] konnten durch raum-zeitliche Trennung der Emissionspfade eine
Situation erzeugen, die diese Behauptung stiitzt. Es ist gelungen, gemessene Signaturen
mit den Feldbeitrdgen in Verbindung zu bringen. Der dynamische SPP-Photon Beitrag ist
dabei genau die Signatur die in der Vektor-Mikroskopie verwendet wird. Es gilt alle ande-
ren gemessenen Signale herauszufiltern, sodass eine vertiefte Kenntnis dieser Signaturen
notwendig ist. In diesem Kapitel wird erldutert welche Feldkomponenten zu welchen Signa-
turen beitragen. Dabei ist die Polarisation des Lasers parallel zur Komponente des SPPs,
die in der Ebene liegt. Im Weiteren wird somit zunichst auf die vektorielle Schreibweise
verzichtet.

Dreher et al. [I17] nutzten einen Linearkoppler (Abb.21Ha)) in einem Anrege-Abfrage-
Experiment. Mit dem ersten Laserpuls Ep,; wird das SPP Egpp; ausgelost und vom
zweiten Laserpuls Ey, o abgefragt. Dabei wird das SPP-Paket durch eine entsprechend
hohe Verzégerungszeit zwischen den Laserpulsen ortlich und zeitlich isoliert. So konnten
die Interaktionen zwischen den Laserpulsen (Ey,; «~ Ef,2) zwischen den SPPs (Egpp,; e~
Egpp2) und Laserpuls eins mit SPP zwei (Ep,; «~ Egppg2) aus dem Datensatz entfernt
werden. Trotz der Tatsache, dass lediglich eine Interaktion aus dem zweiten Laserpuls mit
dem ersten SPP (Ey, o v Egpp 1) besteht, sind bereits verschiedene Emissionsprozesse an
der Elektronenemission beteiligt.

Um auch alle moglichen nichtlinearen Mischungen zu beriicksichtigen, wird in diesem
Ansatz die komplexe Schreibweise gewéhlt. Die Intensitdt oder Ausbeute Yoppg eines Zwei-
Photonen-Photoemissionsprozesses (kurz: 2PPE) aus einem mit At verzogerten abfragen-
den Lichtfeld Ey,(7,t — At) und einem SPP-Feld Egpp(7,t) lésst sich beschreiben iber

Yappp o / At [(BL(7,t — At) + Espp(7,0)) (BE(F.t — A + Eipp(FE)7.  (2.19)
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Abb. 2.15.: Schematische Darstellung der Emissionspfade in Realraum und reziproken
Raum. In a) ist das Bild eines Gitterkopplers dargestellt an dem ein SPP angeregt wurde,
welches dann so weit propagiert ist, dass es vom Koppler rdumlich getrennt wurde. Dane-
ben ist ein Linienschnitt entlang der Pfeile im Bild dargestellt, sowie die Zerlegung in die
verschiedenen Emissionspfade. In b) ist die Fourier-Transformation des Bildes zu sehen.
Der zentrale Punkt ist umgeben von SPPs erster und zweiter Ordnung. Der Linienschnitt
entlang der Pfeile im Bild ist daneben dargestellt. Das Signal liegt wie die Punkte bei kspp
und 2kgpp. Auch hier gibt es eine Zerlegung in die Emissionspfade. Abbildung nach [I17].
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Fiir gepulste Felder wiirde Gleichung ZZT9 wegen der Zeitabhangigkeit noch deutlich kom-
plizierter werden. Da es zur Veranschaulichung geniigt wird die Rechnung mit quasi-
monochromatischen Wellen fortgesetzt und die explizite Zeitabhédngigkeit der Einhiillenden
vernachléssigt. Damit kann das Integral in der Ausbeute durch die gemittelte Emissionsra-
te Ioppg ersetzt werden. Der Ubersichtlichkeit halber werden zunéchst die Abhéngigkeiten
(7, t, At) weggelassen. Wird unter diesen Annahmen Gleichung 219 ausmultipliziert, ergibt

sich eine Formel mit 16 Summanden, die sich zusammenfassen lassen zu

Ioppp o |Ey|*
+4|EL” R(ELESpp)
+ 4 |EL|?|Espp|* + 2R(Ef E&pp) (2.20)
+4 |Espp|* R(ELESpp)
+ |Espp|".
Die Summanden sind nach den Potenzen in Fy,(7,t — At) und Espp(7,t) sortiert worden.

Wird weiterhin angenommen, dass die Quantenabsorption an der Oberfliache geschieht, das

heifit die Evaneszenz vernachlissigt, folgt fiir die ebene SPP-Welle mit Egpp als Amplitude
Espp(7,t) = Espp ¢/FsprT ¢t (2.21)
und das Feld des ebenen abfragenden Lichtes mit der Amplitude Ey,
EL(F t — At) = Ey, e @40, (2.22)
Einsetzen von Gl. 22211 und Gl. 2222 in Formel ergibt

['oppE o (B, + Edpp + 457 E3pp)
+ 4 (B} Espp + ELE2pp) - cos(kspp - 7 — wAt) (2.23)
+ 4 (B? E2pp - cos(2kspp - 7 — 2wAL)).

Die Terme lassen sich Abbildung 213 zuordnen. In der Abbildung ist in a) der Ortsraum
dargestellt. Das am Gitterkoppler gestartete SPP konnte 80 fs propagieren, bevor der zwei-
te Laserpuls es abgefragt hat. So wurde es ortlich und zeitlich getrennt. Wird nun ein
Linienschnitt entlang der eingezeichneten schwarzen Pfeile aufgenommen, ergibt sich die

Intensitatsverteilung im Bild daneben. Dieses Summensignal ldsst sich in die berechneten
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Komponenten aus Gleichung 2723 zerlegen. Dabei schwingen die dargestellten Komponen-
ten mit unterschiedlichen Frequenzen. Da in der Gleichung Frequenz und Wellenvektor
stets denselben Vorfaktor haben, lassen sich die Farben, und damit auch die Schwingungs-
frequenzen, durch Abbildung 2-15b) erkléren. In b) wird das Bild aus a) mit der schnellen
2D-Fourier-Transformation (engl. fast 2D fourier transform, kurz: 2D-FFT) in den rezipro-
ken Raum umgeformt. Der zentrale Punkt in der logarithmischen Auftragung ist umgeben
von zwei weiteren Ordnungen links und rechts. Die Abstédnde zum zentralen Punkt betra-
gen kgpp und 2kgpp. Verdeutlicht wird das im Linienschnitt entlang der schwarzen Pfeile

der daneben dargestellt ist. Hier wird auch die Farbzuordnung klar:

Die erste Zeile von Gleichung P23 entspricht den in rot dargestellten Bereichen. Die
Terme sind statisch in w = 0 und kspp = 0. Die mittlere Zeile entspricht den dynamischen
Termen mit 1w und 1kgpp und entspricht den blauen Kurven. Die letzte Zeile wird in griin

dargestellt und entspricht der dynamischen Plasmoemission 2w und 2kspp.

Diese Sortierung erweist sich als hilfreich, wenn wie in der Vektor-Mikroskopie mittels
der FFT in Ort und Zeit gefiltert wird. So lassen sich die Komponenten in Ort und Zeit

herausfiltern, die die gewlinschte Information beinhalten.

Im klassischen Bild entspricht E? einem Quant und die ungeraden Exponenten wiren
somit nicht erklérbar. Erklarungsansétze werden im Dichtematrix-Formalismus von Spek-
tor et al. [TT8] und der Quantenpfadinterferenz von Dreher et al. [T19] geliefert, in dem

das klassische Bild verlassen wird und SPP-Photon Interferenzpfade eingefithrt werden.

In den Experimenten in Kapitel @l und Kapitel B wird jedoch nicht ein einzelnes propagie-
rendes SPP betrachtet, sondern SPPs, die aus verschiedenen Richtungen zusammentreffen.
Der einfachste Fall, um die daraus resultierenden Interaktionen zu betrachten wurde von
Podbiel et al. [91] untersucht. Im Experiment wurden dafiir zwei parallele angeordnete
lineare Gitter im Abstand von 35pum geschnitten und senkrecht zum Koppler (maxima-
le Effizienz) angeregt. Fiir die Berechnung miissten alle moglichen Interaktionsterme der
Felder

E = EL,I + Eé:PP,l + E?PP,I + EL,2 + ESLPP,Q + Eé%PP,Q (2.24)

beriicksichtigt werden. Der obere Index L,R steht fiir die Anregung am linken bzw. rechten
Koppler. Fr, steht fiir das Feld des Laserpulses, Egpp fiir das Feld des SPP und die Indizes
1,2 steht fiir den ersten bzw. zweiten Puls. Reflexionen am gegeniiber liegenden Koppler
werden in dieser Arbeit vernachléssigt, da diese zum einen recht schwach sind und zum

anderen fern von den gewéhlten Zeitverzogerungen auftreten. Auch ist eine Rechnung mit
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Abb. 2.16.: Signatur-Analyse eines Anrege-Abfrage-Experiments von zwei parallelen Git-
terstrukturen. Experimentelle Daten a) und Simulationen b) nach Podbiel et al. [01] mit
den fiir diese Arbeit relevanten Signaturen.

6 statt der 2 Termen aus Gleichung 219 ldnglich. Daher wird wie bei Podbiel et al. darauf
verzichtetet alle Terme zu beschreiben und phdnomenologisch zwischen Simulation und

Experiment verglichen.

In Abbildung P18 sind in Experiment a) und Simulation b) Ort gegen Verzogerungs-
zeit aufgetragen und verschiedene Signaturen zu erkennen. Wichtig fiir das Verstandnis ist
es zwischen Echtzeit und Verzogerungszeit zu differenzieren. In Echtzeit startet pro Puls
je ein SPP-Paket an den beiden Kopplern, die SPPs propagieren aufeinander zu, treffen
sich in der Mitte und laufen dann zum gegeniiberliegenden Koppler. Da die Daten in ei-
nem zeit-integrierenden PEEM-Experiment aufgenommen wurden, ist dieser Ablauf stets
gleich. Durch ein Anrege-Abfrage-Experiment kénnen durch Einstellen der Verzogerungs-
zeit verschiedene Korrelationen zwischen den beiden Pulsen verzeichnet werden. In Abb.
D14 ist die Position auf der Abszisse dargestellt, wobei die "Null” auf die Mitte zwischen

den Kopplern gelegt wurde. Die Ordinate ist die eingestellte Verzogerungszeit.

Vertikale Signaturen (2,4) sind Verzogerungszeit unabhéngig und &uflern sich im Experi-
ment als statisches Muster. Die Horizontal Signatur (1) ist 6rtlich unabhéngig und duflert
sich im Experiment durch eine ganzflachige Intensitdtsmodulation. Die diagonalen Signa-
turen (3,5) entstehen, wenn das durch den ersten Puls entstandene SPP mit dem Licht
oder dem SPP des zweiten Pulses interagiert und bewegen sich mit der Verzégerungszeit
im Bild.
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Die Signaturen lassen sich auch durch ihre Entstehung zusammenfassen. Bei der stati-
schen Signatur (4) wird das SPP, dass am Koppler entsteht, durch das Licht oder SPP
desselben Pulses abgefragt (Ep,; e Eéﬁ%l), (Er g e~ ESLIS%Z). Dies liegt daran, dass die
Pulse zwar kurz sind, jedoch trotzdem aus mehreren Oszillationen bestehen. Der Anfang
des Pulses regt ein SPP an, welches vom Ende des Pulses abgefragt wird.

Bei Signatur (1) tiberlappen die beiden Laserpulse auf der Probe ortlich und zeitlich
und interferieren (Ey, 1 «~ Ep,2), was zu der beschriebenen Intensitdtsmodulation fiihrt.

Die statische Signatur (2) entsteht, wenn sich die gegenlaufigen SPPs, die durch den
selben Puls angeregt wurden, in der Mitte treffen (ESLPP,1,2 o E?PP,l,Q)' Bei Signa-
tur (5) trifft das SPP des ersten Pulses auf das gegenlaufige SPP des zweiten Pulses
(Esﬁjli’l s Eé?‘éég). Diese Signaturen werden auch als statische (2) und dynamische (5)
Plasmoemission bezeichnet.

Das dynamische Anrege-Abfrage-Signal (3) entsteht indem das SPP des ersten Pulses,
durch das Licht des zweiten Pulses abgefragt wird (ESLI;J;?1 e Fr9).

Zum statischen Hintergrund tragen die Terme bei, die mit sich selbst interagieren
(EL, e~ Ep) und (Egpp «~ Egpp). Die iibrigen Terme befinden sich am Schnittpunkt
zwischen Signatur (3) und (4). In diesem ganz kleinen Zeitverzogerungsbereich tiberlappen
SPP und Laserpulse aus erstem und zweitem Puls und interagieren (Eéf’};,m e Fro1).

Die Signatur (3) entspricht dem analysierten Term von Dreher et al. [I19] und bildet
die Grundlage der Vektor-Mikroskopie. Es gilt diese Signatur von den anderen Signaturen
zu trennen. Wahrend sich die Signaturen (1),(4) und (5) Ort-zeitlich separieren lassen,
ist im Zentrum, in dem die interessante Interaktion passiert, neben der Signatur (3) stets

Signatur (2) und ein genereller Untergrund présent.

2.4.3. Probenpraparation

In diesem Kapitel sollen die relevanten Probenparameter diskutiert werden. Im Anschluss
wird das generelle Vorgehen von Strukturierung bis zur Messung beschrieben.

Die observierten Plasmonen werden an einer Gold-Vakuum-Grenze erzeugt. Dafiir wer-
den themolytisch gewachsene einkristalline Au(111)-Inseln genutzt (Abbildung 217a)),
die von Dr. Bettina Frank aus der Gruppe von Prof. Dr. Harald Gieflen in der Universi-
tat Stuttgart nach Radha et al. [120, 021] hergestellt werden. Fiir die Herstellung wird
[AuCl4]” in Wasser gelost, sodass Hydrogentetrachloroaurat(III) H [AuCl4] entsteht. Des

Weiteren wird eine Losung aus und Tetraoctylammoniumbromid auch ToABr genannt
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Herringbone
Reconstruction -

Abb. 2.17.: In a) ist die Aufnahme mit einem Rasterelektromikroskop von einer struk-
turierten Goldinsel mit einem Graben in Form einer Archimedischen Spirale mit L = 1
dargestellt. Teil b) zeigt eine LEED-Aufnahme einer dhnlichen Insel mit einer (22 x v/3)
Superzelle bei 54eV. Als Einschub ist die Struktur bei 30eV dargestellt.

([CH3(CH3)7], N(Br)) in Toluol C7Hg hergestellt. Die beiden Losungen werden vermischt
und es scheidet sich eine organische Phase ab, in der die Goldplédttchen segregieren. Diese
rot gefiarbte Prakursor Losung wird mit einer Pipette entnommen und auf ein Substrat
getraufelt und anschliefflend auf 130°C erhitzt. In dieser Thermolyse wachsen die Gold-
inseln selbstorganisiert zu Inseln mit etwa 100 pm Kantenlénge, 1 pym Héhe und wenigen

Nanometern Rauigkeit.

Im néchsten Schritt wurden mit der Ionenfeinstrahlanlage (engl. focused ion beam, kurz:
FIB) Raith IonLine plus in Stuttgart oder der FEI Helios NanoLab 600 in Duisburg Struk-
turen in die Goldinseln geschnitten. Die Parameter der Koppler sind dabei ausschlaggebend
fiir die Einkopplung des SPP. Fiir die optimale Schnitttiefe gibt es dabei zwei verschiedene
Gedankengéinge. Zum einen kann die Schnitttiefe auf eine schwache Anregung von Plas-
monen optimiert werden, um in das Regime eines im Verhéltnis zum Laser schwachen
SPP zu kommen. Dies ist sinnvoll, da fiir die spiatere Rekonstruktion der Term EEESPP
selektiert wird und das Verhéltnis zwischen dominanter Plasmoemission und dem Rekon-
stuktionsterm zugunsten des Rekonstuktionsterms verschoben wird. Es fiihrt jedoch auch
dazu, dass die Gesamtintensitét sinkt und das Messsignal sich nah am Rauschlimit bewegt.
Wird hingegen eine starke Einkopplung gewéhlt ist zwar die Plasmoemission dominanter,
aber auch das Messsignal deutlich iiber dem Rauschen. Hier kommt der hohe Dynamik-

umfang und das geringe Eigenrauschen des Detektors zugute und es ist moglich eine um
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zwei Groflenordnungen hohere Plasmoemission zu tolerieren. Sind die Messsignale stark
genug, kann der entwickelte Filteralgorithmus die dynamischen Daten herausfiltern. Fur
die in dieser Arbeit gezeigten Experimente, wurde schliefllich eine starke Einkopplung ge-
wéahlt. Simulationen von Spektor et al. [62] zeigen, dass fiir eine Kopplerbreite von etwa
A/2 = 400 nm eine Tiefe von etwa 155nm am effizientesten ist. Dies konnte durch eigene
Experimente verifiziert werden, bei denen fiir die Tiefe etwa 160 nm ermittelt wurden. Ein
weiterer Vorteil der effizienten Anregung ist, dass durch das stérkere Signal mit kiirzeren

Belichtungszeiten gearbeitet werden kann und sich so die Dauer der Messung reduziert.

Ist die Probe einmal strukturiert wird die Probe in das LEEM eingeschleust. Beim Trans-
fer durch Luft kommt es zu oberflachlichen Verunreinigungen. Um die Probe messbereit zu
machen, werden diese Verunreinigungen entfernt. Zunéchst wird die Probe fiir 15 Minuten
einem 14 W Sauerstoffplasma ausgesetzt. Dabei sollen sich etwaige Kohlenwasserstoffe zer-
setzen. Anschliefend wird die Probe in das Ultrahochvakuum (kurz: UHV) transferiert. In
einer Priparationskammer tragen Argon-Ionen die obersten Lagen der Probe ab und damit
vorrangig alle oberflichlichen Verunreinigungen. Beim Abtragen (engl. sputter) kann es
zum Aufrauen der Probe kommen, was kontraproduktiv fiir die Abbildungseigenschaften
der Probe ist. Im Extremfall dimpfen die Rauigkeiten die SPPs oder regen sogar ihrerseits
SPPs an. Um dies zu verhindern wird die Probe wéhrend des Abtragens mit Argon riick-
seitig iiber Strahlungswirme geheizt. Die zusétzliche Mobilitdt von Gold-Atomen glittet
die Proben wieder oder heilt diese aus (engl. anneal). Diese Vorgénge werden mehrfach
wiederholt und sind im Fachjargon als sputter-anneal-cycles bekannt.

Durch die Reinigung und die hohe Qualitit der Gold-Inseln ist es moglich die Inseln
atomar glatt zu praparieren, sodass die Oberflachenrekonstruktion von Gold, die Herring-
bone-Rekonstruktion als (22 x v/3)-Superzelle [(22-124] nicht nur im LEED (Abbildung
217b)) sondern auch im LEEM sichtbar ist. Im LEED ist die Rekonstruktion schon nach
wenigen Reinigungs-Zyklen zu sehen, um sie im LEEM sichtbar zu machen ist der Aufwand
deutlich hoher.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Erfahrung gemacht, dass die hochste Reinheit
fiir die Vektor-Mikroskopie nicht so gut geeignet ist. Experimente haben gezeigt, dass
nach caesieren der Probe das Verhéltnis Plasmoemission zu SPP-Photon-Kontrast zu-
gunsten der Plasmoemission ausfillt. Es wird vermutet, dass bei saubereren Proben die
E.-Komponente gegeniiber der Komponente in der Ebene E,, an spektralen Gewicht zu-
nimmt und es wurde bereits gezeigt, dass die Plasmoemission von der E.-Komponente

dominiert wird [01]. Daher wurde die Probe lediglich mit einem Zyklus ohne und einem
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Zyklus mit Heizung prapariert. Nach dem anschliefenden Ausheilen der Probe zeigten
sich keine Rauigkeiten im LEEM, jedoch eine gut sichtbare Herringbone-Rekonstruktion
im LEED.

Das Au (111) hat in dieser reinen Form eine Austrittsarbeit von 5.31eV [(25]. Der
Titan:Saphir-Laser hat eine Zentralwellenlange von 800 nm und somit eine Photonenener-
gie von ca. 1.55eV. Fiir die Photoemission in Gold wére demnach ein vierter Ordnungspro-
zess (4 Photonen) notwendig, um Elektronen aus dem Gold auszulésen. Dieser hoch nicht-
lineare Prozess ist fir Anrege-Abfrage-Experimente nur bedingt geeignet, da die Intensitét
um etwa eine Grofenordnung pro Emissionsordnung sinkt [91]. Durch eine Sub-Monolage
Caesium kann die Austrittsarbeit jedoch auf bis zu 1.61 eV [R&1] reduziert werden, sodass
ein Prozess zweiter Ordnung moglich wird. Damit ist es moglich, dass ein SPP angeregt
wird, dieses propagiert und von einem anderen Quant (Photon/SPP) abgefragt wird. Das

dabei emittierte Elektron kann dann detektiert werden.

2.4.4. Archimedische Spiralen

In Kapitel 22701 wurde bereits angedeutet, dass durch eine Verdnderung der Anrege-
Strukturen interessante Phinomene untersucht werden kénnen. Grundsétzlich sind der
Strukturierung von den Gold-Inseln keine Grenzen gesetzt. Da die Anregung der SPPs
stets senkrecht zum Koppler ist und demnach der Lichtpolarisation folgt, kénnen auch Po-
larisationsabhingige konstruktive und destruktive Uberlagerungen von SPPs ausgenutzt
werden. Gerade bei Metastrukturen wie Nanosieben [113], Meta-Linsen [i14] wird dies
ausgenutzt, um spezielle Situationen zu erzeugen. In der Vektor-Mikroskopie wurde auf

Metastrukturen verzichtet und mit konventionellen Griaben gearbeitet.

Ein zentraler Schritt zu den in dieser Arbeit gezeigten Ergebnissen war die Erzeugung
von Plasmonen mit unterschiedlichen OAM. Nach Vorbild von Kim et al. [I15] wurden
Archimedische Spiralen in die Goldinseln geschnitten und mit zirkularem Licht angeregt.
Die Spiralen haben die Form

r=r9+ L-Aspp - ﬂ (2.25)
2

Der Radius der Spirale r steigt von einem Grundkreis rg mit dem Winkel ¢ mit der
gewahlten vielfachen L von der SPP-Wellenlénge Agpp an. Das gesamte OAM des Plasmons

an so einer Struktur
J=L+S (2.26)
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Abb. 2.18.: Vergleich von Theorie und Experiment zu Besselfunktionen in Archimedi-
schen Spiralen mit unterschiedlichem Gesamtdrehimpuls J. Dabei wird der Gesamtdreh-
impuls iiber einen Strukturparameter der Spirale L und die Polarisation des Lichtes s
eingestellt. In a) ist eine L = 1 Spirale mit S = 1 angeregt sodass die J = 2 Besselmode
entsteht. Die Abbildung zeigt exemplarisch wie die Phase der Wellen von den vier Seiten
zueinander steht. Abbildung nach Kim et al. [IT5]. In b) ist der Vergleichsplot zu sehen,
wobei der Fehlerbalken durch die Werte der kurzen und langen Achsen der verformten
Kreise festgelegt wird. in c) ist exemplarisch ein Rasterelektromikroskop-Bild einer seg-
mentierten L = 2 Spirale dargestellt. In d) wiederum ist ein zur Auswertung verwendetes
PEEM-Bild mit einer leicht deformierten Besselmode gezeigt.

ergibt sich aus dem Drehimpuls der Struktur L und dem Drehimpuls des verwendeten
Lichtes S. Die Polarisation des Lichtes S = +1 erhoht oder reduziert das gesamte OAM

um 1.

Ein Beispiel fiir die Phasenlage in einer J = 2 Struktur ist in Abbildung PZ18a) dar-
gestellt. Hier ist zu erkennen, dass die SPPs aus unterschiedlichen Richtungen mit un-
terschiedlicher Phase im Zentrum ankommen und sich so der Vortex mit unbestimmter
Phase im Zentrum des Vortex ausbildet. Bei zu groflen L und den damit einhergehenden
groflen Liicken ist die Wegstrecke, die das SPP propagieren muss, teils sehr lang, was zu
einem Abklingen des SPP fiihrt. Mit der damit einhergehenden Anderung der Intensitét in
Abhéngigkeit vom Anrege-Ort, kénnte dies zu schlechten Resultaten fithren. Deshalb wur-
den die Spiralen segmentiert. Erreicht die Steigung einen Wert von Agpp, gleichbedeutend

mit einer Phasendnderung von 27 wird die Linie unterbrochen und auf den Grundkreis
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ro und eine Phase von 07 zuriickgesetzt. Somit entspricht die Anzahl der Segmente, dem
durch die Struktur aufgepragten OAM L. In Abbildung 27I8c) ist eine segmentierte L = 2
dargestellt.

Die zirkulare Anregung von Archimedischen Spiralen resultiert in SPPs die mit Bes-
selfunktionen 1.Art J;(x) beschrieben werden kénnen. Dabei steht [ fiir die topologische

Ladung. Die Felder sind radialsymmetrisch und lassen sich iiber die azimutale Komponente
9 .
Egy o = Ji(ksppr)e’™ (2.27)
r

und die Radialkomponente
E.; o —J](ksppr)e’? (2.28)

beschreiben, wobei die Ableitung der Besselfunktion tiber
, 1
Ji(r) = 5 (Ji-1 = J141) (2.29)

beschrieben wird. Damit l4sst sich der radiale Anteil iiber eine Mischung der Bessel-Moden
beschreiben, die die topologische Ladung umschlieen. Fiir [ = 1 wéren dies Jy und Jo

und fiir Lo eine Mischung aus J; und J3.

Um Theorie und Experiment vergleichen zu kénnen, haben Davis et al. [126] eine effizi-
ente Simulation entwickelt. Dabei wird die Anrege-Struktur als Verkettung von Linienseg-
menten angendhert. Die Anzahl der Liniensegmente wird so gewéhlt, dass die Abweichun-
gen vom Original kleiner als die SPP-Wellenlénge ist. Jede Linie représentiert eine Kette
von Quellen, die Huygens-Wellen aussenden, welche iiber die Hankel-Funktion berechnet
wurden. Werden die Punktquellen aufsummiert, fithrt diese vereinfachte Simulation zu

ebenen Wellen, die von der gewéahlten Struktur ausgesendet werden.

Mit dieser Simulation lielen sich die Anrege-Abfrage-Experimente simulieren. Fiir ein
Anrege-Abfrage Experiment muss beriicksichtigt werden, dass sowohl bei der Anregung
als auch bei der Abfrage SPP-Bessel-Moden erzeugt werden und die Helizitét der Polari-
sation s der Pulse durchaus beitrdgt. So wird in Davis et al. [T26] auch gezeigt, dass im
dynamischen Signal bei gleicher zirkularer Polarisation der Pulse lediglich die topologische
Ladung [ beitragt. In der Plasmoemission hingegen tragen in der Bessel-Mode J; ; sowohl

die topologische Ladung [ als auch die Helizitat der Laser-Polarisation s bei.
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In Abbildung ZI8b) wurden die nach der Bessel-Theorie berechneten Durchmesser
(blaue Punkte) mit experimentell bestimmten Durchmessern der Plasmoemission vergli-
chen. Die Ubereinstimmung ist sehr gut zu erkennen. Die Fehlerbalken sind jeweils der
minimale und maximale Durchmesser der vermessenen Ellipsen. Eine solche Ellipse ist in
Abbildung 2718d) dargestellt. Die Verformung und Abweichung von der runden Form riihrt
von kleinsten Verformungen in der Anrege-Spirale. Bereits weniger als 1% Verformung auf
einem Durchmesser von ca. 35 nm, was 350 nm also einer halben Wellenldnge entspricht,
sind hier ausschlaggebend. In einer Kooperation der Gruppen Aeschlimann, Orenstein,
Gieflen und Meyer zu Heringdorf konnten die Autor*innen [I16] zeigen, dass im Zen-
trum von Archimedischen Spiralen mit unterschiedlichen OAMs Vortizes entstehen, deren
Durchmesser und Anzahl der Punkte mit dem OAM skalieren. In der Publikation konnte
dies sowohl fiir SPPs an der Gold-Vakuum-Grenzfliche als auch an der Gold-Silizium-
Grenzflache realisiert werden, wobei die Wellenldnge von letzteren mit Agpp = 180nm
weniger als einem Viertel der Anregungswellenlénge von 800 nm entspricht.

Werden die Spiralen nicht zirkular angeregt, um Besselmoden zu kreieren, sondern linear
konnen fiir eine L = 1 Spirale (Meron-Paare) und fiir eine L = 2 Spirale (ein Meron)

untersucht werden. Dies sind topologische Strukturen, die in Kapitel B besprochen werden.
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Rekonstruktion von Feldern

Fiir die Rekonstruktion eines Feldes ist es notwendig alle Feldkomponenten mit Amplitude
und Richtung zu kennen. In diesem Kapitel wird mit der Vektor-Mikroskopie die grund-
sétzliche Idee beschrieben, wie dies fiir SPP-Felder realisiert werden kann. Zunéchst wird
die Funktionsweise der Feldrekonstruktion erklédrt und anhand einer einfachen Messung am
linearen SPP erlautert (Kap. B3 ). Der Spezialfall des linearen SPPs reduziert die Feld-
rekonstruktion um eine Dimension in der Ebene auf ein 2D-Problem. Es ist somit auch
ohne Vektor-Mikroskopie moglich das Feld zu rekonstruieren. Fiir jegliche andere Feldre-
konstruktion miissen die 3D-Feldkomponenten bekannt sein und es ist somit notwendig
die Polarisationen im Interferometer individuell einzustellen um Zugriff auf beide Feldkom-
ponenten in der Ebene zu bekommen. Daher wird zunéchst auf die verschiedenen Darstel-
lungsformen von Polarisation eingegangen (Kap. B2) und anschliefend auf die Realisierung
in Form des Vektor-Interferometers (Kap. B33). Fiir den Aufbau des neu geplanten Vektor-
Interferometers wurde das bisherige, langjdhrig betriebene Mach-Zehnder-Interferometer
[86, 87| entfernt und von Grund auf neu konzipiert. Im nachfolgenden Kapitel @ wird der
in Kapitel. B3 beschriebene Aufbau dann genutzt um ein plasmonisches Skyrmion-Gitter
zu rekonstruieren. Da Theorie und Experiment in der Regel nie perfekt ibereinstimmen,
wird in Kapitel B4 auf mdgliche Einschriankungen eingegangen, die in der Realisierung der

Vektor-Mikroskopie beachtet werden miissen.
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3.1. Rekonstruktion einer Ebenen Welle

In diesem Kapitel wird am linearen SPP veranschaulicht wie ein SPP-Feld zu rekonstruie-
ren ist. Die Rekonstruktion vereinfacht sich in diesem einfachen Spezialfall um eine Dimen-
sion da das entstehende SPP-Paket nur eine statt zwei Komponenten in der Ebene hat.
Diese Komponente ist senkrecht auf dem zur Anregung gewéhlten linearen Gitterstrich

oder Gitter und somit bekannt.

Abb. 3.1.: Darstellung zur Rekonstruk-
tion der SPP-Feldkomponente in der
Ebene (rot). Durch Abfragen des SPP-
Vektors in zwei orthogonale Richtungen
kann {iber die Projektion auf die Abfra-
gerichtung die entsprechende x- und y-
Komponente des SPPs bestimmt werden.
Werden die Ex-Komponente (blau) und
die Ey-Komponente (griin) entsprechend
dieser Darstellung bestimmt ist die La-
ge des SPP-Vektors in der Ebene ESPP,H
festgelegt.

Zum Einstieg wird nun erst einmal die Grundidee der Rekonstruktion eines SPP-Vektors
erldutert. Diese Grundidee basiert auf der nichtlinearen Photoemission von Elektronen im
PEEM. Dabei wird ausgenutzt, dass der Abfrage-Laserpuls jeweils die Anteile des SPPs
abfragt, die der Polarisation des Abfrage-Pulses entsprechen [127]. Werden nun zwei linear
unabhéngige lineare Polarisationen zum Abfragen ausgewahlt, wird jeweils die Projektion
des Feldes in Abfrage-Richtung bestimmt. Dieses Vorgehen ist in Abbildung BT visualisiert.
Die erste Abfrage-Richtung ist frei wiahlbar und wurde in x-Richtung festgelegt. Die resul-
tierende Projektion des SPP-Vektors auf diese Richtung entspricht der Ey-Komponente
(blau). Die dazu orthogonale Ey-Komponente (griin) resultiert aus der Abfrage in die y-
Richtung in einem gesonderten Experiment. Werden beide Experimente kombiniert folgt
direkt tiber Vektoraddition der SPP-Vektor parallel zur Oberfléche ESPP,H (rot). Durch die
orthogonalen Abfrage-Polarisationen kann ein beliebiger Vektor in der Ebene rekonstruiert
werden. Hierbei sei anzumerken, dass die Abfrage-Polarisationen nicht zwingend orthogo-

nal sein miissen, lediglich linear unabhéngig. Linear unabhéingige Vektoren haben stets
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orthogonale Anteile. Sind die Anteile jedoch zu gering, wird die Rekonstruktion durch die
im Verhéltnis schwache Feldkomponente erschwert. Daher ist die Wahl von orthogonalen
Abfrage-Polarisationen optimal.

Bevor die Rekonstruktion eines beliebig orientierten SPP-Vektors technisch (Kap. B33)
und anhand eines Skyrmion-Gitters auch praktisch (Kap. #) realisiert werden kann, wird
zunichst die Rekonstruktion des einfachen Spezialfalls gezeigt. Ein linearer Gitterkoppler
bietet sich an, um die vektorielle Abhédngigkeit des Signals zwischen propagierendem SPP
und Abfrage-Laserpuls zu zeigen. Wie auch schon in Kapitel 2472 gezeigt, wird ein SPP
durch einen Anrege-Puls an einem Strichgitter ausgelost und propagiert dann orthogonal
zum Koppler und damit parallel zum Gittervektor. Die Verzogerung des Abfrage-Pulses
kann nun so gewédhlt werden, dass sich das SPP durch Propagation einige Mikrometer
vom Koppler entfernt hat. So ist das dynamische SPP-Signal vom statischen Bereich des
Kopplers ortlich getrennt (Abb. B2).

Grundsétzlich werden fiir die Rekonstruktion des elektrischen Feldes des SPP zwei or-
thogonale Feld-Komponenten in der Ebene benétigt um die Lage der 2D-Feldvektoren
zu bestimmen. Podbiel et al. [127] konnten jedoch zeigen, dass der Kontrast der direk-
ten konzeptionellen Visualisierung des SPP im vom Koppler rdumlich getrennten Bereich
gerade dann maximal ist, wenn die Polarisation des Abfrage-Pulses parallel zum SPP
(EL || Espp,)), sprich orthogonal zum Koppler, ist. Ist die Abfrage-Polarisation senkrecht
zur Propagationsrichtung des SPP (Ey, L Egpp ) ),ist lediglich etwas Hintergrundsignal zu
erkennen. Diese Situation dhnelt der Situation, in der nur ein Puls auf der Probe présent
ist. Da das lineare SPP nur Feldkomponenten in der Ebene hat, die in Propagationsrich-
tung zeigen, konnte so gezeigt werden, dass im Kontrast lediglich die Projektion des SPP
in Abfrage-Richtung sichtbar ist. Durch diese Reduktion auf zwei Dimensionen vereinfacht

sich demnach die Feldrekonstruktion beim linearen SPPs erheblich.

Das in Propagationsrichtung abgefragte SPP bildet ein charakteristisches Streifenmuster
im PEEM-Signal. Da das Feld als quasi-monochromatische Welle beschrieben werden kann,
lasst sich direkt daraus schlieflen, dass bei einem minimalen Egpp | in der Ebene ein
maximales Fgpp, | orthogonal zur Ebene existiert. Die Anregung des SPP ist dann maximal
wenn der Anrege-Puls orthogonal zum Koppler ist. Somit gilt, dass fiir Anregung und
Abfrage nur die gleiche Laserpolarisation gewihlt werden muss (Epump || Espp,|| || EProbe)
um das Feld zu rekonstruieren. Sind Epymp und Epohe dabei um 7 phasenverschoben
(und damit antiparallel) kommt es laut Podbiel et al. lediglich zu einer Verschiebung der
Wellenfronten des SPP-Musters um A/2.
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Abb. 3.2.: In a) sind die Rohdaten durch ein Anrege-Abfrage-Experiment visualisierten
linearen SPP in Falschfarbendarstellung gezeigt. Das am Koppler angeregte SPP propa-
giert zundchst 63.84 fs bevor der Abfrage-Puls es an der dargestellten Stelle abgefragt
und somit sichbar gemacht hat. Durch die Endlichkeit des linearen Kopplers kommt es
zu Randeffekten, die sich als statischer Hintergrund duflern. In b) ist der in a) schwarz
umrandete Bereich vergrofiert dargestellt. Hier ist bereits das Streifenmuster des SPP zu
erahnen. Durch filtern in der Fourier-Transformation kann das dynamische Signal vom

statischen Signal getrennt werden und somit aus b) das in c¢) dargestellte um null symme-
trische SPP visualisiert werden.
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Abbildung B2a) zeigt das Experiment am Linearkoppler in der Ubersicht. Das SPP
wurde am Koppler angeregt und propagierte 63.84 fs bevor der Abfrage-Puls es erreichte.
Bereits in den Rohdaten ist das charakteristische Streifenmuster zu erkennen. Abbildung
B2b) zeigt einen vergroferten Ausschnitt des in a) dargestellten schwarzen Kastens. Um
die statischen Signale herauszufiltern, wird das Bild gemafl Gleichung 2723 aus Kapitel
P22 in einer Ortlichen zweidimensionalen-Fourier-Transformation gefiltert und lediglich
die 1k-Komponente maskiert. In Kapitel B2=3 wird diese Filterung vertieft besprochen.
Nach der Riicktransformation ergibt sich ein deutlicheres Bild der Welle mit Télern in

blau und Hiigeln in rot, wie in Abbildung B2c) dargestellt.

Wie bereits oben besprochen ist durch die Wahl der senkrecht zum Koppler stehenden
Anrege-und Abfrage-Pulse die Komponente in der Ebene bestimmt und es wird keine
weitere Messung mehr benétigt. Die fehlende E,-Komponente die aus der Ebene zeigt,

lasst sich tiber die erste Maxwell-Gleichung, das Gaulsche Gesetz

- - OF OFE oF
v Ox + Oy 9. P

(3.1)

bestimmen. Die Komponente in der Ebene wird als E, festgelegt, damit ist £, = 0 und
es gibt auch keine freien Ladungstréger und somit ist auch die Ladungstrigerdichte p =0

und die Gleichung vereinfacht sich zu

OE. O,
9z oz (32)

Wiirden fiir das Experiment keine Laser-Pulse, sondern ein kontinuierlicher Laser genutzt
werden, wire das SPP eine ebene Welle. Es bietet sich daher an das SPP als ebene Welle
mit evaneszentem Abfall v zu nihern. Das evaneszente Feld E(z) x e~V [126] wird
abgeleitet, sodass OF,/0z = —yE, mit der Abklinglange

Y= E%pp - 50k(2) (3.3)

folgt. Mittels Gleichung 279 aus Kapitel 2171 unter Vernachlassigung der kleinen imaginéa-

ren Komponente der Dielektrizitdtskonstante des Metalls e, folgt

ko

Y=
Vlem/eol — 1

(3.4)
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Abb. 3.3.: Die Darstellung in a) zeigt einen exemplarischen Bereich des aus Abb. 3.2
rekonstruierten SPPs. Dabei ist die Wellennatur deutlich erkennbar. Wird diese Welle
zu verschiedenen Zeitpunkten im Profil betrachten wie in b) dargestellt, ist zu erkennen,
dass sich die Vektoren an einem fixen Ort drehen. Hier ist der Transversalspin des SPP
zu beobachten. Wird ein Vektor mit einer spezifischen Ausrichtung verfolgt kann iiber
die Verzogerungszeit und die zuriickgelegte Distanz die SPP-Geschwindigkeit ermittelt
werden die nahe der Lichtgeschwindigkeit liegt. Zur Ubersicht ist die theoretische Grup-
pengeschwindigkeit von vy = 0.92¢ [60] als griine Linie hinterlegt.

Einsetzen der Materialeigenschaften [60] €,,/e9 = —23.0 ergibt fir A = 792nm eine Ab-

klinglinge von v = 1.69 pm~!. In der linearen Geometrie ergibt sich nun

10F,
Ezz—a =,
v Or

(3.5)

Im Wesentlich bedeutet dies, dass die Knoten der E,-Komponente, die Bduche der E,-
Komponente sind und umgekehrt. Im Maximum von E, gilt demnach E, = 0 und um-
gekehrt. Abbildung B33 zeigt einen Ausschnitt des rekonstruierten elektrischen Feldes des
linearen SPP. Es sind blaue Pfeile fiir die negative E, und rote fiir die positive £, gewahlt
worden. Die Lange der Pfeile entspricht der Amplitude. In a) ist deutlich die lineare Wel-
lenform zu erkennen und b) zeigt die eindimensionale Seitenansicht. Wird dieselbe Stelle
zu verschiedenen Zeitpunkten betrachtet (grau gepunktete Linie) kann beobachtet werden
wie sich die Vektoren drehen. Dies ist als der Transversalspin des SPP bekannt [T28]. Aus
Olmon et. al. [60] lassen sich Phasengeschwindigkeit v, = 0.98 ¢o und Gruppengeschwin-
digkeit vy = 0.92 ¢ berechnen. Kahl et al. [66] haben in einem dhnlichen Anrege-Abfrage
Experiment bereits gezeigt, dass die Phasengeschwingigkeit v, und die Gruppengeschwin-

gigkeit v, ungefihr diesen Werten entsprechen. Die griin gestrichelte Linie ist mit der
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Steigung von v, eingezeichnet. Es ist deutlich zu erkennen, dass es eine gute Uberein-
stimmung mit der Einhiillenden der dargestellten Vektoren gibt. Etwaige Abweichungen

entstammen Ungenauigkeiten bei der Bestimmung des Gesichtsfeldes.

3.2. Eigenschaften von polarisiertem Licht

Wie in Kapitel B verdeutlicht, miissen fiir die Experimente in der Vektor-Mikroskopie
die verwendeten Laser-Polarisationen bekannt sein und manipuliert werden kénnen. Dies
gilt vor allem wenn zwei (Kap. @) oder mehr (Kap. B) Polarisationen zur Abfrage ge-
nutzt werden. Wie sich spéter zeigen wird (Kap. 52472), ist dabei nicht nur die eigentliche
Polarisation sondern auch die Phasenlage zwischen den Abfrage-Polarisationen wichtig.

In diesem Kapitel wird daher zunéchst der theoretische Formalismus fiir Polarisationen
eingefiihrt, um im néchsten Kapitel B33 zu beschreiben, wie dies experimentell realisiert
werden kann. Bei der Bestimmung von Polarisationen im Bereich von ultrakurzen Pulsen,
gibt es durch deren Bandbreite auch bei sehr guten Optiken Einschrinkungen, die bertick-
sichtigt werden wollen. In Kapitel B4 werden einige der Einschrankungen diskutiert.

Nach einem kurzen historischen Einschub soll im Folgenden auf die verschiedenen Dar-
stellungsformen eines Polarisationszustandes eingegangen werden. Als Ausgangsgrofien die-
nen wahlweise Azimut und Elliptizitdt oder die Stokes-Parameter, welche im Polarimeter
als Intensitdten gemessen werden. In der Vektor-Polarimetrie soll das echte Feld rekon-
struiert werden, sodass die Intensitéit als Messgroffen um eine gemessene Phase erweitert
wird. Der Jones Formalismus ermoglicht es eben diesen Phasenterm einzubeziehen. Eine
ausfiihrliche Beschreibung ist in den Biichern von Edward Collet [129, 130] zu finden, an
denen sich einige der folgenden Abschnitte zusammenfassend orientieren.

Bartholinus fand 1670 mithilfe eines Calcit Kristalls heraus, dass Licht aus verschiedenen
Anteilen (ordindr und extraordinér) besteht. 1808 nutzte Malus eben diesen Kristall in
Reflektion an einer Glasebene und fand heraus, dass natiirliches Licht polarisiert ist. Er
benannte es als s-polarisiert (senkrecht) und p-polarisiert (parallel). Brewster entdeckte
1812, dass die Ausléschung des p-polarisierten Lichtes in der Reflexion materialabhéngig
ist. SchlieBlich vereinte Fresnel die Phédnomene Interferenz, Brechung und Polarisation in
der Fresnel Theorie.

Fresnel beschrieb die Polarisation als Losungen der Wellengleichung

E.(z,t) = Epy cos(wt — kz + ¢,) (3.6)
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und

Ey(z,t) = Eoy cos(wt — kz + ¢y) (3.7)

wobei z die Propagationsrichtung, ¢ die Zeitabhéngigkeit, w die Kreisfrequenz, k£ die Wel-
lenzahl und ¢; eine arbitrare Phase ist. Wird nun der Propagator (wt — kz) eliminiert
und die Phase zu ¢ = ¢, — ¢, kombiniert, folgt aus den Gleichungen BB und B die
Ellipsengleichung

Ex(z7t)2 + Ey(zvt)2 2'Ex(z7t)Ey(Zat)
E(%z Egy EOmEOy

cos(¢p) = sin?(¢), (3.8)

die E;(z,t) und Ey(z,t) als sinusoidale Oszillation in der x-z- bzw- y-z-Ebene beschreibt.
Wird nun polarisiertes Licht in der E,FE,-Ebene betrachtet, sprich in Blickrichtung der
Ausbreitung z, ist eine konstante Polarisationsellipse zu erkennen, die im Laufe dieser

Arbeit eine wichtige Messgrofle darstellt.

a Polarisation Ellipse b Poincaré Sphere

[

Eoy
L EOX E—

Abb. 3.4.: Polarisationsellipse a) zeigt eine um den Azimut ¥ verdrehte Ellipse mit der
langen Halbachse a und der kurzen Halbachse b. Der Winkel © gibt die Elliptizitdt an. In
b) ist eine Poincaré Sphére mit den Stokes-Vektoren (57, S2, S3) als Achsen zu sehen. Der
rote Pfeil mit angedeuteter Ellipse entspricht der Polarisation aus a). Die griinen Pfeile
beschreiben die Polarisation entlang der entsprechenden Achse aus Draufsicht. Die Achsen
sind definiert als Sy linear 0° oder 90°, So linear +45° und S3 links und rechts zirkular.
Abbildung angelehnt an [I:30, I31].
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Uber eine Polarisationsellipse lassen sich alle Polarisationszustéinde (linear, elliptisch
und zirkular) darstellen. Da die entstehende Ellipse fiir gewohnlich gegeniiber E, und
E, verdreht ist, wird eine mathematische Beschreibung benotigt um die Polarisation zu
beschreiben. Dafiir werden zwei Winkel eingefiihrt: der Azimut ¥(0 < ¥ < 7) als Ori-
entierung der linearen Achse und die Elliptizitat ©(—7n/4 < © < 7/4) als MaB fiir die
Zirkularitat. Dabei ist der Azimut definiert als Winkel zwischen der langen Halbachse
a und der x-Achse. Die Elliptizitdt wird aus dem Verhéltnis der beiden Halbachsen a,b

bestimmt

O — arctan <b> . (3.9)

a

Exemplarisch ist in Abbildung Ba) eine Polarisationsellipse mit einem Azimut ¥ = 30°
und einer Elliptizitdt von © = 45° dargestellt. Nach Collet [129, 130] ergibt sich fiir den

Azimut die Relation

2Fo E
fan(20) = “—or 20y COQS(@, 0< W <7 (3.10)
EO:(: - E()y
und fiir die Elliptizitat die Relation
. 2E0xE0y sin(¢)
20) = ———— —/4 <0 < 7/4 3.11
sin(20) B B3, T/4A<O<x/ (3.11)

Das im Experiment verwendete Polarimeter nutzt eine zeitlich gemittelte Polarisations-
ellipse als Darstellung der Polarisation und gibt entsprechend Azimut und Elliptizitat aus.
Alternativ kann die Polarisation auch als Stokes-Vektoren ausgegeben werden. Azimuth
und Elliptizitat sind die Groflen, die eine fiir den/die Betrachter*in vereinfachte optische
Darstellung ermoglichen. Fiir die Darstellung von Polarisationen werden in dieser Arbeit
deshalb auch Polarisationsellipsen verwendet. Die Polarisationsellipse kann jedoch nur voll
polarisiertes Licht darstellen. Stokes-Vektoren hingegen sind als direkte Observablen des
Polarisationsfeldes experimentell direkt greifbar und beinhalten auch unpolarisiertes Licht
(30].

FEine anschauliche Variante zur Darstellung von Polarisationen ist durch die sogenannte
Poincaré-Sphire gegeben (Abb. B4b)). Hier befindet sich der Azimut ¥ in der Aquatorial-
ebene und die Elliptizitdt © entspricht dem Polarwinkel. Die drei Hauptachsen des Koor-
dinatensystems, die die Kugel aufspannen, entsprechen den Stokes-Vektoren S1, 55, .53. In
der Aquatorialebene sind die linearen Polarisationen zu finden, an den Polen die zirkularen

Polarisationen. S ist der Anteil der horizontalen (S} = 1) oder vertikalen (S; = —1) Po-
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larisation, So der um 45 ° gedrehte Anteil und S5 der zirkulare Anteil. Die Nordhalbkugel
entspricht dem mathematisch negativen Drehsinn (Nordpol ist rechts zirkular S3 = 1), die

Stidhalbkugel entspricht dem mathematisch positiven Drehsinn (Siidpol ist links zirkular
S3 = —1).

Die Stokes-Vektoren lassen sich {iber das Gleichungsset

So=Eg, + Eg, =1 (3.12a)
Sy =E3, — E(z)y =1 - ppop - cos(2¥) cos(20) (3.12b)
Sy = 2FEy, Eoy cos(¢) = I - ppop - sin(2¢) cos(20) (3.12¢)
Ss = 2FEy, Eoy sin(¢) = I - ppop - sin(20) (3.12d)

beschreiben. Der erste Stokes-Parameter Sy entspricht der Gesamtintensitéit und ist dem-

nach

Sg > S+ S5+ 53, (3.13)

mindestens gleich der Summe der Quadrate der anderen Stokes-Parameter. Die Gesamt-
intensitdt Sy = I ist dann gréfler, wenn ein Teil des Lichtes unpolarisiert ist. Der Grad

der Polarisierung (engl. degree of polarization, kurz DOP)

V/SE+ 55+ 53

So ’

PDOP = 0 <ppop <1, (3.14)

ist hierbei ein Mafl welcher Anteil an Intensitdt polarisiert ist. Somit beschreibt der

Stokes-Formalismus jegliche Form von Licht: unpolarisiert, teilpolarisiert oder polarisiert.

Azimut und Elliptizitdt lassen sich auch tiber die Stokes-Vektoren definieren. Fiir den

Azimut ergibt sich die Gleichung

1 S
U= Carctan | 22), 0<U<nx (3.15)
2 S1
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und fiir die Elliptizitat die Gleichung

O = 1arcsin (SS) , —m/4<0O<r/4 (3.16)
2 So
So niitzlich die Darstellung als Polarisationsellipse, Poincaré-Sphére oder Stokes-Vektoren
auch sind, fehlt diesen Darstellungen eine entscheidende Gréfle. In der Vektor-Polarimetrie
(Kap. B) ist es fiir die Rekonstruktion der Felder notwendig auch die Phasenbeziehung der
verschiedenen Polarisationen zueinander zu kennen. Diese Phaseninformation fehlt jedoch
im Stokes-Formalismus. Aus diesem Grund wird zusétzlich zu den gemessenen Polarisa-
tionen durch spektrale Interferenz (Kap. 65472) eine Phase bestimmt. Die Darstellung die
dann gewéhlt wurde sind die Jones-Vektoren. Der Jones-Formalismus beschreibt lediglich

den polarisierten Anteil des Lichtes und ist in seiner Form

L E E, e
B ™ )= "¢ (3.17)
E, Ey, el

komfortabel, da die Feldkomponenten F, , in ihre Amplituden £, und einen Phasen-

0,Y0
term mit den Phasen ¢, ¢, zerlegt werden konnen. Somit sind die Eintrdge im Jones-

Vektor komplex.

Die Umrechnung von Stokes zu Jones ist fiir die Auswertung in Kapitel B wichtig. Die
prézise Bestimmung von Polarisationszusténden begleitet die ganze Arbeit. Die léingliche
Rechnung ist im Anhang @A zu finden und die Komponenten des Jones-Vektors haben
schlieflich die Form

F2 — 1 5 Epx(1451)+ Epy (52 —i53)
z = 5¢ :

: 3.18)
* % So+1S! (

2 Egx+ Epy 12+3913
und '

2 E;vx 12—;]13 + Egvy

Dabei steht E,, fir die Komponenten des elektrischen Feldes der Abfrage Eprobe und

E, (x,y) steht fiir die Komponenten des elektrischen Feldes der Anregung Epump.
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3.3. Optischer Aufbau fiir die Vektor-Mikroskopie

In diesem Kapitel wird die experimentelle Realisierung des ersten Vektor-Interferometers
und die Gedankengéinge zu dessen Aufbau besprochen. Bisher wurde das Interferometer
mittels eines parallel zum fs-Laser laufenden Helium-Neon-Lasers stabilisiert. Das Inter-
ferometer beruhte auf der Stabilisierung von Wehner et al. [85] wie bereits in Kapitel
P22 beschrieben. Bei dem Neuaufbau des Vektor-Interferometers konnte demnach auf die
langjahrige Erfahrung [63, 86, 87 mit dem MZI zuriickgegriffen werden.

Eine auf Polarisation basierende Stabilisierung léasst sich jedoch schwer mit einem Vektor-
Interferometer vereinen, das zwingend eine fein einstellbare Polarisationsdnderung in Form
von A\/2-Wellenplatten in den Interferometerarmen benotigt. Die zusétzlichen Wellenplat-
ten fithren dazu, dass die polarisationsabhéngige Stabilisierung des MZI nicht mehr funk-
tionieren wiirde. Bei Experimenten in denen Zeitverzogerung von Bruchteilen der Oszilla-
tionsperiode des SPP von Tgpp =2.66 fs eingestellt werden sollen, ist eine Stabilisierung
jedoch unumggnglich. Fiir ein stabilisiertes Vektor-Interferometer darf die Stabilisierung
die Polarisationsoptiken des fs-Lasers nicht passieren. Der zum fs-Laser parallel gefiihrte
HeNe koénnte nur mit groflen Spiegeln an den Drehmotoren vorbeigefithrt werden. Grofle
Spiegel widersprechen jedoch dem Prinzip von kurzen Strahlwegen und sind auch schwan-

kungsanfalliger.

Um sowohl eine Polarisationsénderung fiir die Vektor-Mikroskopie als auch eine notwen-
dige Stabilisierung nutzen zu kénnen, wurde in der ersten Version des Vektor-Interfero-
meters die Stabilisierung vom fs-Laser raumlich getrennt. Dafiir wurde ein Stabilisierungs-
Interferometer gespiegelt zum fs-Interferometer gebaut. Abbildung B33 veranschaulicht das
neue Interferometer. Die Stabilisierung (gelb) und der fs-Laser (rot) blieben iiber eine
gemeinsame Piezobiihne mit jeweils einem beteiligten Interferometerarm mechanisch ge-
koppelt. Stabilisierung und Vektor-Interferometer bestehen dabei aus den gleichen Op-
tikkomponenten und alle Abstdnde wurden gleich gewéhlt. Die Stabilisation erkennt wie
in der Ursprungsvariante Unterschiede in ihren Interferometerarmen und korrigiert durch
die Korrektur des Stabilisierungs-Interferometerarms auch den Interferometerarm des fs-
Lasers mit.

Fir die Vektor-Mikroskopie ist es notwendig, Anrege- und Abfrage-Puls individuell ein-
zustellen, sodass bei gleicher Anregung unterschiedliche Abfrage-Polarisationen moglich
sind. Eine Kombination aus A/2 und A/4 hinter dem Interferometer erméglicht zunéchst

die Polarisation beider Pulse simultan frei einzustellen. Um die Polarisationen von An-
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Abb. 3.5.: Schematische Darstellung des ersten Vektor-Interferometers. Da das Manipu-
lieren der Polarisationen fiir die fs-Pulse die Mach Zehnder Stabilisierung stort, wurde der
Anrege-Abfrage Teil des Lasers vom Stabilisierungsteil mechanisch getrennt. Beide Teile
sind symmetrisch zueinander aufgebaut und die Laser iiberbriicken dieselbe Distanz. Eine
Piezo Biihne, die durch den Stabilisierungszeig geregelten Regler gesteuert wird, korrigiert
Schwankungen aus und setzt die Verzdgerungszeiten zwischen Anregung und Abfrage im
Zweig der fs-Pulse.
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regung und Abfrage unterschiedlich wéhlen zu kénnen miisste lediglich eine weitere \/2
Platte in den Abfrage-Arm eingebracht werden. Die Dispersion durch das zusétzliche Ma-
terial in einem Arm wiirde bei Pulsen mit etwa 15fs dazu fithren, dass die beiden Interfe-
rometerarme unterschiedlichen Chirp aufsammeln, der im entsprechenden Arm korrigiert
werden miisste. Das macht den Aufbau unnétig groff und kompliziert. Desweiteren miisste
die zuriickgelegte Wegstrecke im Anrege-Arm verldngert werden, damit die Pulse wieder
iiberlappen. Um den Aufbau kompakt zu halten, konnten die Effekte der A/2 Platte im
Abfrage-Arm durch ein Glas gleicher Dicke im Anrege-Arm kompensiert werden. Prak-
tikabler ist es jedoch eine baugleiche A/2 Platte in den Anrege-Arm einzubauen. Dies
gibt weiterhin einen zusétzlichen Freiheitsgrad der mogliche Imperfektionen der Optiken
ausgleicht (Kap. B3).

Das Vektor-Interferometer besteht also aus einem reguldren Mach-Zehnder-Interfero-
meter, dass um je eine A/2 Platte in den beiden Interferometerzweigen und eine Kom-
bination aus A/2 Platte und A/4 Platte hinter dem Interferometer ergénzt wurde. Wie
durch die blassroten gekreuzten Doppelpfeile angedeutet kann nun mit diesem Aufbau die

Polarisation von Anrege- und Abfrage-Puls individuell frei eingestellt werden.

Das erste Experiment, welches das Vektor-Mikroskop auf die Probe gestellt hat, war
eine hexagonale Struktur mit einem versetzten Koppler (Kap. #). Die Struktur wurde
zirkular angeregt und in zwei orthogonale Richtungen abgefragt. Da es moglich ist die
Zeitverzogerung zwischen Anregung und Abfrage fein einzustellen, konnten die vektoriellen

Figenschaften eines plasmonischen Skyrmion-Gitters untersucht werden.

3.4. Einschrankungen optischer Komponenten

Im Kapitel B2 wurde deutlich gemacht, wie Polarisationen bestimmt werden und dass eine
exakte Bestimmung von Polarisationen auch die Phase beinhaltet. In diesem Kapitel soll
noch einmal verdeutlicht werden, warum die Polarisationen gemessen werden miissen und

warum der Zustand nicht einfach berechnet werden kann.

Prinzipiell lasst der Einfluss einer optischen Komponente auf den Polarisationszustand
durch eine Transformationsmatrix beschreiben. Im Falle des Stokes-Vektors S werden die

Miiller-Matrizen M zur Bestimmung des neuen Stokes-Vektors S’ = M - S genutzt. Die
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Miiller-Matrix entspricht einer 4 x 4 Transformations Matrix

!
SH Mmoo Mol Mo2  1M03 So
S mip Mi1 M2 Mi3 S1
sS'=| "1 |= (3.20)
S5 Moo Ma21 M22 M23 Sa
!
Sa m30 M3 M3z M33 S3

welche fiir gédngige optische Elemente wie Halbwellenplatten, Viertelwellenplatten oder ei-
nen Polarisator bekannt sind. Dies gilt sowohl fiir perfekte theoretische Wellenplatten als
auch hochqualitative kommerzielle Wellenplatten. Fiir reale Bauteile sind neben den vor-
gesehenen Eintrdgen der A/2-Wellenplatte auch die anderen Miiller-Indizes ungleich null.
Bei einem Multiplattensystem wie es in der Vektor-Mikroskopie verwendet wird, fithren
jedoch bereits geringe Abweichungen in den Eintragen durch die Fehlerfortpflanzung zu un-
genauen Ergebnissen. Die Matrizen sind auch spezifisch fiir verschiedene Wellenl&ngen und
empfindlich gegeniiber Verdrehung der Optikkomponenten. Da in der Vektor-Mikroskopie
jedoch mit Pulsen von ca. 15fs gearbeitet wird, ergibt sich fiir eine Zentralwellenlédnge
von 800 nm eine Bandbreite von etwa 63 nm. Bei dieser Bandbreite werden bereits super-
achromatische Wellenplatten genutzt, um fiir einen moglichst groffen Wellenldngenbereich
die gewiinschte Polarisation zu erreichen. Bei einem Puls mit verschieden intensiven Wel-
lenldngenkomponenten mischen nun aber die verschiedenen Polzusténde, sodass die Ge-
samtpolarisation schwer zu bestimmen ist. So wurde beispielsweise die Erfahrung gemacht,
dass ein zuvor linear polarisierter Laser nach Passieren einer A/2-Wellenplatte nicht nur

gedreht wurde, sondern auch Elliptizitdt dazu bekam.

Auch fiir Strahlteiler sind die spektral breiten und zeitlich kurzen Pulse ein Problem.
Strahlteiler miissen fiir die kurzen Pulse breitbandig wellenldngenunabhéngig sein und
im Idealfall eine polarisationsunabhéangige 50:50 Strahlteilung gewéhrleisten. Diese Eigen-
schaften zu kombinieren ist in der Regel schwierig, sodass hier auf den Titan:Saphir-Laser
optimierte Strahlteiler vom Hersteller Femtolasers verbaut wurden, die das gewiinschte
50:50 Strahlteilungs-Verhéltnis aufweisen. Dabei funktionieren die Strahlteiler nur dann
ideal, wenn das zu teilende Licht mit einer definierten Polarisation auf sie trifft und ist
somit polarisationsabhéngig. Vor allem beim zweiten Strahlteiler weicht die Polarisation
aufgrund der \/2-Platten fiir die Vektor-Mikroskopie jedoch definitiv von der fiir die po-

larisationsstabile Teilung notwendigen Polarisation ab.
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Abb. 3.6.: In a) ist eine schematische Darstellung einer Vektor-Polarimetrie Messung zu
sehen (Kap. B3). In einem parallel zum Vakuumeintrittsfenster befindlichen Polarimeter
wird zunédchst durch Einschieben eines beweglichen Spiegels die Polarisation gemessen,
bevor der Laser durch ein Vakuumfenster in das PEEM geleitet wird. Die ausgel6sten
Elektronen (blau) passieren die PEEM-Optik und erreichen schlussendlich den Detektor.
Die Messung wird fiir verschiedene Polarisationen wiederholt. Der blaue Pfeil in b) deutet
an, ob das Gerdt mit oder gegen die Propagationsrichtung des Lasers misst. Hierdurch
entscheidet sich ob eine in Strahlrichtung links zirkulare Polarisation vom Gerét als links
zirkulare Polarisation (mit Propagationsrichtung) oder rechts zirkulare Polarisation (gegen
Propagationsrichtung) ausgegeben wird.
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Die polarisationsabhéngigen Eigenschaften sind fiir jede optische Komponente spezifisch,
sodass diese prinzipiell ausgemessen werden kénnen. Jedoch sind die Parameter auch stark
davon abhéngig unter welchem Winkel der Laser die Optiken passiert. Dies erschwert das
Vermessen der Miiller-Matrizen fiir die Optikkomponenten. Im ersten Schritt wurde des-
halb auch auf die Einzelvermessung der Komponenten verzichtet und stattdessen eine
Gesamtmatrix G fiir das ganze System angefittet. Fiir die Vermessung wurde je ein In-
terferometerarm, mit den beiden gemeinsamen Wellenplatten hinter dem Interferometer,
iiber einen gewissen Winkelbereich durchgefahren (Aufbau im Kap. B33 in Abb. BH). Das
Verfahren der je drei Wellenplatten ergibt ¢3-Kombinationen pro Interferometerarm, wo-
bei ¢ fir die Anzahl an Winkel steht, die pro Wellenplatte angefahren werden. Um eine
moglichst gute Wiederholungsgenauigkeit des eingestellten Winkels zu erreichen wurden
die AG-PR100 Piezo Rotation Stage von MKS Newport verbaut, die jedoch den Nach-
teil einer sehr langsamen Winkeleinstellung haben. Da durch das Rastern des gesamten
Winkelbereichs oft sehr grofle Winkelschritte gefahren werden mdiissen, limitiert die lan-
ge Verfahrzeit die Anzahl der moéglichen Abtastpunkte. Demnach sind die Abtastschritte
pro Wellenplatte sehr grof}, damit die Gesamtmessdauer des Experiments in einen ange-
messenen Rahmen bleibt. Aus der Datenwolke liefl sich schliellich die Systemmatrix G
anfitten. Die resultierenden Stokes-Vektoren Sg = G - S dienten fortan als grobes Mafl
um die resultierenden Polarisationen frei einzustellen. Tagesabhéngig miissen diese Pola-
risationen lediglich etwas nachgestellt werden. Uber einfache Monte-Carlo Simulationen
hat Yannik Paul in seiner Masterarbeit tiberpriift, welche Abfrage-Polarisationen bei einer
festgelegten Anrege-Polarisation moglich sind. Die Daten dafiir wurden aus der Systemma-
trix G extrahiert. Es stellte sich heraus, dass fiir beliebig festgelegte Anrege-Polarisation
nicht jede beliebige Abfrage-Polarisation ausgewédhlt werden kann, was bedeutet, dass die

Poincaré-Sphire in der Abfrage nicht vollstindig abgedeckt wird.

Zur Vermessung der Polarisationen wird das Polarimeter PAX1000IR1 von Thorlabs
genutzt. Dabei befindet sich das Polarimeter, wie in der schematischen Skizze des Mess-
betriebs Abb. BHa) skizziert, parallel zur Probe und direkt vor dem Vakuumfenster zum
PEEM. Néheres zur Polarimetrie folgt in Kapitel B.

Abbildung B@b) soll verdeutlichen, dass bei der Polarisationsmessung zu beachten ist,
ob die vom Polarimeter ausgegebene Polarisation iber eine Polarisationsmessung auf den
Strahl schauend (rechts zirkular) oder in Strahlrichtung (links zirkular) aufgenommen

wird. Dies dndert den Drehsinn bzw. die Handigkeit der Polarisation. Das verwendete
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Thorlabs PAX1000IR1 misst gegen die Ausbreitungsrichtung des Strahls, was gespiegelt
zur Darstellung im PEEM ist und in der Auswertung der Jones Vektoren berticksichtigt

wird.

62



Rekonstruktion eines Skyrmion-Gitters

Im dem Bereich der Feldrekonstruktion von SPPs wurden mit dem SNOM bereits erste
Vorstofle gewagt [T0-17], jedoch blieb die Zeitdoméne bisher verwehrt. In den NNOM-
Experimenten von Frischwasser et al. [I3] wiederum ist die Auflésung nicht so hoch. Die
Vektor-Mikroskopie erlaubt nun eben diesen Einblick in die Ort-Zeit Struktur im sub-
Wellenldngen und sub-Femtosekunden Bereich. Eine erste Anwendung fand die Vektor-
Mikroskopie im Bereich plasmonischer topologischer Strukturen. Aus dem Zoo topolo-
gischer Quasipartikel [T32, [33], wurde das plasmonische Skyrmion ausgewéhlt welches
mithilfe einer Struktur nach Tsesses et al. [44] angeregt werden kann. Der Vorteil gegen-
iiber anderen plasmonischen Quasipartikeln wie dem Meron (Kap. B), dass im Spin-Feld
zu finden ist, ist, dass die wesentlichen topologischen Gréflen bereits im elektrischen Feld

sichtbar sind.

4.1. Einfiihrung Topologie

Die Topologie ist ein grofies Forschungsfeld, dass im Rahmen einer solchen Arbeit nicht
ausfithrlich behandelt werden kann. Darum wird das Themenfeld auf die fiir diese Arbeit

wesentlichen Aspekte beschrankt.

Als Teilgebiet der Mathematik, beschéaftigt sich die Topologie damit wie Eigenschaften
von Objekten durch Verformung erhalten bleiben, sodass sich ein Objekt homotop zu einem
anderen umwandeln lisst. Ein klassisches Beispiel ist die topologische Aquivalenz zwischen
einer Tasse und einem Torus, da diese in derselben Homdéomorphieklasse zusammengefasst

werden.
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Auch in die Physik flossen topologische Konzepte mit ein. Gerade in der Festkorper-
physik sollen Eigenschaften von Festkorpern durch topologische Effekte erkldrbar sein.
Dabei sollen 10-30% aller Materialien topologische Effekte aufweisen [34, [35]. Im Jahre
2016 erhielt David J. Thouless fiir die topologische Erklarung zur Stabilitdt des Quanten-
Hall-Effektes den Nobelpreis [I36]. Zwei unabhéngige Teams zeigten 2007, das fiir den
Quanten-Hall-Effekt nicht zwingend starke externe Magnetfelder notwendig sind, sondern
dass Isolatoren bestehend aus schweren Elementen durch eine Interaktion zwischen Elektro-
kann sehr besondere Eigenschaften wie beispielsweise die der 2015 experimentell entdeck-
ten Weyl-Fermionen hervorrufen. Dabei handelt es sich um Fermionen im Festkorper die
sich wie masselose Quasipartikel verhalten [I39, 040]. Aber auch Quantencomputer sollen

durch topologisch geschiitzte Qubits rauscharmer werden [I47)].

In diesem Kapitel sind die topologischen Objekte plasmonische Skyrmion-Gitter, ange-
lehnt an die bekannten magnetischen Skyrmion-Gitter [B1]. Die nach Tony Skyrme be-
nannten Skyrmionen wurden von Skyrme urspriinglich zur Erklarung der starken Wech-
selwirkung in der Kernphysik postuliert [142]. Nachdem die Quark Theorie diesen Ansatz
entkriftete, wurde der Begriff der Skyrmionen zur Beschreibung von topologischen Wir-

belfeldern an magnetischen Grenzflichen ibernommen [31, [43].

Skyrmionen kénnen als Néel-, Bloch- und Anti-Skyrmion auftreten [144] und werden
hiufig als eine 3D-Spinstruktur auf einer Kugelfliche dargestellt, die auf eine Ebene pro-
jiziert wird [d0, 145, [46]. Die verschiedenen Skyrmion-Untergruppen représentieren die

verschiedenen Varianten, wie sich die Vektoren an die Kugeloberfliche anlegen kénnen.

Die Entfaltung von der Kugel zur Fliche wird iiber eine stereographische Projektion
beschrieben, welche in Abbildung BTa) graphisch veranschaulicht wird. Bei der stereogra-
phischen Projektion handelt es sich um eine bijektive, kreis- und winkeltreue Abbildung.
Wird eine Einheitskugel betrachtet, bei der der Stidpol die Projektionsfliche beriihrt so er-
gibt sich der projizierte Punkt P als Schnittpunkt zwischen der Projektionsfliche und der
Gerade zwischen Nordpol und dem zu projizierenden Punkt P. Der Vektor am Punkt P
wird ohne Verdnderung seiner Orientierung auf den projizierten Punkt abgebildet. Proble-
matisch an dieser Darstellung ist, dass die Absténde der projizierten Punkte bei gleicher
Winkeldifferenz umso mehr steigen, je grofier der Winkel © ist und somit Vektoren nahe

des Nordpols im Unendlichen abgebildet werden.
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Abb. 4.1.: Schematische Darstellung der stereographischen Projektion in a). Hierbei wer-
den Punkte auf der Sphére winkeltreu auf die Projektionsfliche tangential zum Sidpol
abgebildet. Bei dieser Projektion wiirden Punkte nahe des Nordpols im unendlichen ab-
gebildet werden. Eine alternative Form ist die azimutal dquidistante Projektion. In b) ist
eine solche Projektion von einem Skyrmion dargestellt. Abbildung nach [145].

Eine dhnliche Variante ist die azimutal d&quidistante Projektion wie sie in Abb. B-1b) ge-
nutzt wurde um das in diesem Kapitel beschriebene experimentell bestimmte plasmonische
Néel-Skyrmion als Kugel, Halbkugel und als Fléche darzustellen. Bei dieser Darstellung
werden die Vektoren auf dquidistante Polarisationsringe abgebildet.

Die Topologie von Teilchen wie Skyrmionen lasst sich messen und ist unter verschiedenen
Namen zu finden. Sie wird als topologischer Index [[47-149], topologische Ladung [I47-
49], Skyrmion-Zahl [148], Windungszahl [149, 50] oder Chern-Zahl [[32, 50] bezeichnet.
Im Prinzip beschreibt diese Grofle jedoch welche Berry-Phase [i51] aufgenommen wird,

wenn das topologische Teilchen einmal umrundet wird.

4.2. Probendesign Skyrmion

In Abbildung B2 ist eine hexagonale Anrege-Struktur nach Tsesses et al. [Ad, #5] mit
einer um \/2 nach auflen verschobenen Seite dargestellt. Diese Struktur eignet sich um
mit einem zirkularen Anrege-Puls ein SPP-Skyrmion-Gitter zu erzeugen. Im Experiment

wurden die Koppler so in die Probe geschnitten, dass alle relevanten dynamischen Beitriage

65



Abb. 4.2.: Schematische Darstel-
lung eines Gold Plateteletts mit
einer Skyrmion-Anrege-Struktur
nach [44, #5]. Innerhalb des Hexa-
gons ist die gemessene Ausbeute
angedeutet. Im Hintergrund ist eine
Rasterelektronenmikroskopie-Aufnahme
der gemessenen Struktur zu sehen, bei
der die rechte Hexagon-Seite um eine
halbe Wellenldnge verschoben ist.

durch Ort-zeitliche-Trennung von den Effekten an den Kopplern (Kap. ZZ72) separiert
werden konnen. Das Anrege-Abfrage-Experiment wird anschlieffend zwei Mal durchgefiihrt.
Im ersten Experiment wird eine beliebige lineare Polarisation zur Abfrage gewéhlt. Im
darauffolgenden Experiment wird eine vom der ersten Polarisation linear unabhéngige
Polarisation gewahlt. In diesem Fall ist die fir den Abfrage-Puls gewéhlte Polarisation
orthogonal zur Polarisation des ersten Abfrage-Pulses. Fiir diese Messung wird der in
Kapitel B33 beschriebene Aufbau des Vektor-Mikroskops genutzt [I52]. In beiden Serien
wurden die gleichen Zeitserien aufgenommen. Die Anrege-Polarisation wurde links-zirkular
gewahlt. Die nach dem Verfahren in Kapitel 2223 gereinigte Probe zeigte eine deutlich
sichtbare Herringbone Struktur und wurde caesiert, bis die laufenden SPPs gut sichtbar

warerll.

4.3. Rekonstruktion eines Skyrmions und der

topologischen GrofBBen

In diesem Kapitel wird zunéchst erldutert, wie mittels der Vektor-Mikroskopie die Felder
an der Oberfliche rekonstruiert werden konnen. Anschliefend wird die Analyse der topolo-
gischen Groflen beschrieben. Das Skyrmion-Gitter zeigt sich in der gewéhlten hexagonalen
Struktur im dynamischen SPP-Licht Signal des elektrischen Feldes. Um diesen Term zu

extrahieren, konnen geméafl Gleichung 2223 die Emissionskanéle im Frequenzraum separiert

66



Abb. 4.3.: Gemessene Daten mit Abfra-
gepuls in x-Richtung a) und y-Richtung
b). In c) ist die kombinierte Komponen-
te in der Ebene dargestellt und die tiber
die Maxwell-Gleichungen berechnete z-
Komponente in d). Ein Linienschnitt ent-
lang der in d) eingezeichneten roten Li-
nie ist in e) fur verschiedene Verzoge-
rungszeiten dargestellt. Dabei wird die
stehende Welle sichtbar. Wéahrend auf
der grau gestrichelten Linie (ortsfest) bei
0fs alle Vektoren aus der Ebene hinaus

+ Standing wave zeigen, werden sie bei 0.59fs zunéchst
Time (fs) Nr “tﬁnr ‘mn schwécher bis sie einen halben optischen
000 - jf L g PRALL jf Lo 1_7_\_\& UJ Zyklus spéter bei 1.33fs in die Ebene zei-
fl : gen. [I52]
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1.33 - 5;:,:,“ \W‘ m--wwﬂ

werden. Fiir die Ndherung ebener Wellen kann das experimentelle Signal gendhert werden
als

—

Y(7,t) = Yy + Visin(k - 7) + Y2 G(k - 7 — wt) sin(k - 7 — wt), (4.1)

wobei Yy fiir den statischen Untergrund steht, Y7 fiir die statischen Licht-SPP Wechsel-
wirkungen und Y, das SPP-Feld beinhaltet. Des Weiteren enthélt die Gleichung die Zen-
tralfrequenz w und den Wellenvektor k. Um den Puls zu imitieren, wurde die gauflsche
Einhiillende G(z) miteinbezogen. Wie im Appendix von Davis et al. [152] dargestellt, wur-
den fiir die Separation zwei Varianten ausprobiert. In der letztendlich fiir die Auswertung
verwendeten einfachen Variante wird davon ausgegangen, dass sich statische Signale jeden
Zyklus wiederholen. Wird entsprechend das Mittel aus dem Zyklus vorher und nachher

vom aktuellen Wert abgezogen

Y (7 t) — 0.5 [Y( t——)+Y( g)]zyz Gk -7—wt)sin(k -7 —wt),  (4.2)

67



werden alle Emissionskanéle auch jener der Plasmoemission mit 2w entfernt. Methodisch

wird so jedoch die Gaufsche Einhiillende verbreitert

Gk -7F—wt)=G(k-F—wt)+ 0.5 |Gk - F—wt — ) + Gk -7 — wt+7r)] . (43)

In der anderen Variante werden Fourier-Methoden herangezogen um die gewiinschten Si-
gnale herauszufiltern. Diese Methode erweist sich als priziser und wird auch in der Vektor-
Polarimetrie (Kap. B) verwendet. Dass die Methode in dieser Auswertung nicht herangezo-
gen wurde, liegt an der Problematik von Jitter und Langzeitinstabilitdten im Experiment.
Weiteres dazu wird in Kapitel B2 erlautert. Um die Problematik der Instabilitdten auch
in der ersten Methode zu umgehen wurde ein Savitzky-Golay-Filter [T53] in Form eines

dritte-Ordnungs-Polynoms zum Glatten der Zeitserien genutzt.

Auch ortlich werden die Daten mit einem zweidimensionalen gaufischen Faltungsfilter
geglittet, um ein besseres Signal-Rausch-Verhéltnis zu erhalten. Der Verlust in der Auf-
l6sung ist dabei unkritisch, da die Wellenldnge Agpp = 780nm jenseits der optimalen

elektronenoptischen Auflésungsgrenze des LEEMs von 10 nm liegt.

Vorwiegend thermische, aber auch mechanische Verschiebungen kénnen dazu fithren,
dass die Datensétze mit x-Abfrage und y-Abfrage nicht aufeinanderpassen. Deshalb miissen
diese beiden Datensétze zunéchst aufeinander ausgerichtet werden, bevor die Komponente
in der Ebene und vor allem die Komponente der Flichennormale in F.-Richtung bestimmt
werden konnen. Im Experiment wurden alle Bilder mit d, = —5 Pixel und d, = —10 Pixel

verschoben. Fiir die Ableitung der Flachennormalen ergibt sich die Formel

OE.(z,y,t) 4 E (x+1,y,t —dt) — Ex(x — 1,y,t — dt)

0z 2
4.4
Ey(x,y+1,t) — Ey(xz,y — 1,1) (44)

2 Y

wobei x und y die Pixel im Bild sind und der Skalierungsfaktor A soll die Intensitétsunter-
schiede zwischen den beiden Messungen angleichen. Unterschiedliche Intensitdten treten
durch die Polarisationsabhéngigkeit beziiglich Transmission und Reflexion in den verwen-
deten Optiken auf, wie bereits in Kapitel B4 skizziert. Die unterschiedliche Transmission
und Reflexion sorgt zusétzlich fiir eine Phase und eine Nullpunktsverschiebung zwischen
verschiedenen Polarisationen, welche sich in einem zeitlichen Versatz der beiden Serien
zueinander dufleren. Vor der Rechnung B wurde auch dieser Verschub d; nachkorrigiert,

sodass sich als Korrekturterme A = 1.65 und d; = —1 fs ergeben. Bei 16 Bilder pro Periode
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Abb. 4.4.: Rekonstruiertes Skyrmion-Gitter zu zwei verschiedenen Zeitpunkten. In a)
zeigen die Skyrmion-Vektoren aus der Ebene hinaus und in b) zeigen sie in die Ebene.
Abbildung nach [I52].

von 2.66 fs ergibt sich ein Bild alle 0.167 fs und somit ein Verschub von etwa 6 Bildern. Um
die z-Abhéngigkeit des SPPs zu erhalten, wird wie in Kapitel BTl ein evaneszentes Feld
E(z) x e~ V(©k)2 ahgeleitet, mit der Abklingkonstante v aus Gleichung B=3. Da das Feld in

der Ebene hier zweidimensional ist, ergibt sich die fehlende flichennormale Komponente

1 (0B,  0E,
EZ—7<8$ +8y>' (4.5)

Abbildung B2 zeigt die experimentell bestimmten elektrischen Felder fiir zwei verschie-

E., nun aus

dene Verzogerungszeiten. In Bda) ist ein Skyrmion-Gitter mit Skyrmionen, die aus der
Ebene hinaus zeigen dargestellt. Das Gitter ist periodisch und es sind lediglich kleinere
Abweichungen in Intensitdt und Richtung der Pfeile sichtbar. In B4b) ist ein Skyrmion-
Gitter mit in die Ebene zeigenden Skyrmionen visualisiert. Dabei ist an der Verteilung
der Vektoren zu erkennen, dass es sich um Skyrmionen vom Néel-Typ handelt. Wird die
Vektorrotation als Schnitt durch das Skyrmion betrachtet, rotiert das Bloch-Skyrmion
schraubenartig und das Néel-Skyrmion in radiale Richtung [I54].

Mit dem nun vollstdndigen elektrischen Feld lasst sich auch das Magnetfeld ber die

Maxwell-Gleichungen, genauer iiber das Induktionsgesetz,

VxE=-=" (4.6)
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elektrische Feld in Draufsicht. Der Kreis markiert jeweils ein Skyrmion im Magnetfeld a)
bestimmen. In integraler Form entspricht die zeitliche Anderung des magnetischen Flus-

und elektrischen Feld c¢). Abbildung nach [I57]
ses innerhalb einer Fldche dA dem Linienintegral der elektrischen Feldstirke entlang des

Periode gerade der Drehsinn innerhalb der Wirbel gedreht ist. In ¢) ist das zu a) gehorige
Flachenrandes 0A

Abb. 4.5.: In a) und b) ist das Magnetfeld des Skyrmion-Gitters zu zwei verschiedenen
Zeitpunkten als Draufsicht dargestellt. Dabei ist zu sehen das in der halben optischen

%
ot

(4.7)

dA.

f{ E-d§=—/
0A A

Demnach lésst sich das Magnetfeld bestimmen {iber

t

(4.8)

V x E(7,t)dt,
0

t,

atO) -

t) = B(7,

0

beginnt und dann harmonisch oszilliert. Beim ebenen Wellenansatz ist diese Annahme

wobei die Integralgrenzen tg,¢ so gewahlt werden, dass das elektrische Feld bei tg

gerechtfertigt und vereinfacht die Gleichung B8 zu

x E(7) sin(

4.9

wt).

In Abbildung B3 ist das Magnetfeld zu zwei verschiedenen Zeitpunkten mit einem halben
optischen Zyklus 1.33 fs Abstand in Draufsicht dargestellt. Zu erkennen sind Wirbel,

die Drehung der Wirbel zwischen Abbildung BHa und EHb)

wobei

gerade den umgekehrten

welches dem

)

)

Drehsinn aufweisen. Wie in der Draufsicht auf das elektrische Feld B3¢
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Abb. 4.6.: In a) ist die experimentell bestimmte und theoretische Skyrmion-Dichte dar-
gestellt. Der Zeitpunkt der experimentellen Daten entspricht dem Feld aus Abbildung
I2a). Die zeitliche Anderung im theoretischen Modell (rote Kurve) und in experimentel-
len Daten (blaue Punkte) der Skyrmion-Zahl oder Windungszahl ist in b) dargestellt. Die
experimentell vertrauenswiirdigen Bereiche wurden in einem hellblauen Ton farblich un-
terlegt. Datenpunkte, die aus Bildern mit sehr geringer Intensitit extrahiert wurden und
somit nicht in diesen Bereichen liegen wurden in einem helleren Farbton dargestellt. [152]

Zeitschritt aus a) entspricht, zu sehen ist, befinden sich die Wirbel im Magnetfeld auf
den Skyrmionen im elektrischen Feld. Ein schwarzer Kreis markiert dabei die Lage des

zentralen Skyrmions in beiden Feldern.

Das Skyrmion-Gitter hat neben den interessanten Feldkonfigurationen, die mittels der
Vektor-Mikroskopie rekonstruiert werden kénnen auch topologische Gréflen, die analysiert
werden kénnen. Dazu gehoren die Skyrmion-Dichte und die Skyrmion-Zahl oder Windungs-
zahl [55]. Die Skyrmion-Dichte wird bestimmt iiber

1., /o€ 0¢

wobei é(7,t) = E(7,t)/E(F,t) der Einheitsvektor des elektrischen Feldes ist. In Abbildung
f0a) ist links die theoretische Skyrmion-Dichte und rechts die aus dem elektrischen Feld
in Abbildung Ba) bestimmte Skyrmion-Dichte dargestellt. Die sieben hexagonalen Ringe
sind gut zu erkennen und es sind kaum nennenswerten Deformationen zu erkennen, die

auf experimentelle Abweichungen schlieflen lassen.

Die Windungszahl
W= / NdA (4.11)
S
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entspricht dem Integral der Skyrmion-Dichte iiber die Oberfliache, in diesem Fall iiber die
Einheitszelle A. Da hierfiir eine Fléche definiert werden muss wurde die in B8a) gewéhlte
hexagonale Zelle zur Auswertung herangezogen und durch die Anzahl der darin befindli-
chen Skyrmionen geteilt um die Darstellung in B6b) zu erhalten. Die daraus ermittelte
Windungszahl gibt an, wie oft die Feldkonfiguration die gesamte Kugel umschliefit [I45]. Je
nachdem, ob die Feldvektoren aus der Ebene hinaus oder in die Ebene zeigen, wird so fur
ein einzelnes Skyrmion eine Windungszahl von 1 oder -1 erwartet. Im Experiment wurde
innerhalb der Einheitszelle, bei einer erwarteten theoretischen Windungszahl von W = 7,
eine Windungszahl von W = 6.93 bestimmt. In Abbildung Bb) ist die zeitliche Anderung
der Windungszahl {iber zwei optische Zyklen dargestellt. Fiir die theoretische Kurve wurde
ein Modell herangezogen, dass im Supplement von Davis et al. [[52] erldutert wird. Die
blauen Punkte, die den experimentellen Daten entsprechen, folgen dieser Kurve. In den
Bereichen, wo das Skyrmion-Gitter vollstdndig ausgebildet ist, liegen die experimentellen
Daten iiber die Dauer der Stabilitédt des Skyrmions bei der erwarteten Windungszahl von
1 bzw. -1. Die Zwischenbereiche sind schwierig zu interpretieren, da die Felder beim Vor-
zeichenwechsel sehr schwach werden und die Richtungen der Vektoren schon bei kleinsten
Abweichungen bzw. Fehlern leicht zu beeintriachtigen sind. Aussagekriftig sind demnach

nur die farblich unterlegten Vertrauens-Bereiche.

4.4. Technische Herausforderungen

Die ersten Experimente mit der neuen Methode der Vektor-Mikroskopie erwiesen sich
als vielversprechend und es zeigt sich, dass es eine elegante Methode zur Bestimmung
von elektromagnetischen Feldern an der Oberfliche ist. Wie bei jeder neuen Methode
gibt es aber auch hier noch Optimierungsbedarf. Im Rahmen der Messung sind einige
Komplikationen aufgetreten die auf konstruktive Eigenschaften des Vektor-Interferometers
zuruckzufithren sind. In diesem Kapitel soll darauf eingegangen werden, welche technischen
Herausforderungen bestehen und welche Losungsansitze dafiir erdacht wurden.

Im vorherigen Kapitel =3 wurde bereits erwéahnt, dass fiir die Filterung des gewiinschten
Signals, die Fourier-Methode, wie in Spektor et al. [IT8], sehr gute Resultate verspricht. Die
Methode wurde auch auf die Skyrmion-Daten angewendet, aber konnte aufgrund der tech-
nischen Probleme ihr Potenzial nicht vollends ausschopfen. Fiir die Analyse der Skyrmion-
Daten wurde aus der Zeitserie der interessante Zeitbereich ausgeschnitten. Im Experiment

ist das der Bereich, in dem das stehende Skyrmion-Gitter ausgebildet ist. Aus dieser Se-
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quenz werden nun die Komponenten, die mit w oszillieren herausgefiltert. Dafiir werden die
Bilder in der Fourier-Transformation maskiert und zuriick transformiert. Die Frequenzauf-
l6sung im Fourier-Raum skaliert mit dem Zeitbereich der gewahlt wird. Prinzipiell miisste
kein Zeitfenster gewahlt werden, da das SPP {iber die ganze Zeitserie stets periodisch ist
und somit wére auch die Frequenzauflosung sehr gut. An dieser Stelle offenbart sich die
Problematik von Jitter und Langzeitinstabilitdten des Interferometers. Dabei handelt es
sich um zwei Zeitskalen die stérende Effekte vorweisen. Der Jitter ist eine kurzzeitige Ab-
weichung von der idealen gewéhlten Zeitverzogerung. Die Langzeitinstabilitédten sind eine
iiber die ganze Messung aggregierte Gesamtabweichung vom Zielwert. Beide Probleme

héngen mit der Bauweise des Vektor-Interferometers zusammen.

Im Vektor-Interferometer sind die Stabilisierung und der fs-Laser baulich voneinander
getrennt. Dies war notwendig, da im fs-Teil die Polarisationen in den einzelnen Interfe-
rometerarmen gedreht werden und die auf Polarisation beruhende Stabilisierung so nicht
mehr funktionieren wiirde. Durch diese Bauweise wird zwar in beiden Teilen derselbe Weg
zurickgelegt, jedoch werden dafiir nicht dieselben Spiegel genutzt. Demnach werden nicht
die Schwankungen der Spiegel im fs-Teil, sondern die im Stabilisierungsteil auskorrigiert.
Die Schwankungen mogen sich jedoch durchaus unterscheiden, was zu dem Jitter fiihrt.
Die kleinen Wegunterschiede spiegeln sich direkt in einer Anderung der eingestellten Zeit-
verzogerung auf einer kurzen Zeitskala des Experimentes wieder. Uber die Zeit kann es
passieren, dass diese Unterschiede vorwiegend in eine Richtung korrigiert werden und so
aggregieren sich die Abweichungen zu einem generellen Drift der Zeit, welcher der Lang-
zeitinstabilitdt entspricht. Diese Effekte sorgen dafiir, dass die gemessenen Datenpunkte
nicht auf dem gewéhlten Zeitgitter liegen und fithren dazu, dass die Fourier-Methode nicht
iiber den ganzen Zeitbereich angewendet werden kann. Uber einen kurzen Zeitbereich kon-
nen Filter wie der Savitzky-Golay-Filter die Zeitserien soweit glatten, dass die Methode

dennoch funktioniert.

Zufriedenstellend ist dies jedoch nicht und so bieten sich zwei Varianten an um diese
Problematik zu beheben. Entweder wird die Verzogerung genau gemessen und die Daten
werden im Nachgang auf ein entsprechend angepasstes Zeitgitter gesetzt oder die Stabi-
lisierung wird verbessert. In der ersten Variante werden am ungenutzten Interferometer-
ausgang die interferierenden Pulse monochromatisiert und ein Interferogram der beiden
verzogerten Pulse aufgenommen. Jeder Aufnahme im Mikroskop kann iiber die bestimmte
Phase eine Verzogerungszeit der beiden Pulse zugeordnet werden. So kann der nichtlineare

Piezomotor linear durchgefahren werden und die Aufnahmen kénnen im Nachgang Punk-
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Ansatz der Neukonstruktion des Vektor-Interferometers samt Stabilisierung gewéhlt, der
in Kapitel B3 beschrieben wird. Ein Vergleich zum verbesserten System wird in Kapitel
B3 dargestellt.

Die Polarisationsabhéngigkeit der Optiken manifestiert sich in zwei weiteren Problemen.
Zum einen ist die Intensitat fiir verschiedene Abfrage-Polarisationen unterschiedlich zum
anderen ist die Nullpunktsposition der Einhiillenden der Autokorrelation und die Phase
der Autokorrellation abhéngig von den gewéahlten Polarisationen.

Durch die individuelle Messung der Abfrage-Polarisation auf dem Polarimeter ldsst sich
die relative Intensitét zwischen verschiedenen Polarisationen bestimmen und im Nachgang
konnen die Daten entsprechend reskaliert werden. Es wére auch eine absolute Messung
mittels eines thermischen Leistungsmessgeréts vor dem Vakuumfenster moglich. Da aber
nicht klar ist welcher Anteil des Strahls iiberhaupt zur Anregung beitréigt reicht die relative
Messung.

Die polarisationsabhingige Nullpunktsposition und Phase sorgen dafiir, dass die Zeit-
gitter zwischen den Messungen nicht aufeinander liegen. Die eingestellte Zeitverzogerung
entspricht bei der Vektor-Mikroskopie der des Stabilitdats-Teils, nicht der des fs-Teils. Fur
die Nullpunktsposition und Phasenbestimmung musste ein fiir die Vektor-Mikroskopie
neues, aber generell etabliertes Verfahren implementiert werden. Nun wurde zu jedem
Zeitschritt eine spektrale Interferenz aufgenommen. Eine weitreichende Laborautomati-
sierung, die im Rahmen der Doktorarbeit von Pascal Dreher realisiert wurde, erméglicht
diese Weiterentwicklung zur Vektor-Polarimetrie (Kap. b4). In Kapitel 6471 wird erldu-
tert, wie Nullpunktsposition und Phase direkt daraus ermittelt werden und somit aus den

Stokes-Vektoren Jones-Vektoren werden.
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Rekonstruktion topologischer Felder

In diesem Kapitel geht es um die Extraktion von den topologischen Groflen eines Merons
und Meron-Paars. Wie diese erzeugt werden, ist in Kapitel 52 beschrieben. Im Unterschied
zum Skyrmion-Gitter (Kap. B) steckt die topologische Grofle nicht direkt im elektrischen
Feld sondern im Spin-Drehimpuls (engl. spin angular momentum, kurz: SAM). Die Effekte
sind dabei deutlich empfindlicher und erfordern eine Erhéhung der Stabilitdt und Prézision
des experimentellen Aufbaus im Vergleich zum vorherigen Kapitel. Um diese Prézision zu
erreichen wurde das Konzept der Vektor-Mikroskopie zur Vektor-Polarimetrie erweitert.
Damit verbunden ist eine Neukonstruktion des Vektor-Interferometers (Kap. b3) und ein

neues Auswerteprinzip (Kap. b4).

Zunachst werden jedoch grundlegende Konzepte zur Bestimmung topologischer Eigen-
schaften erlautert (Kap. B511). Diese werden fiir die Analyse der Eigenschaften von Me-
ron und Meron-Paar benétigt. Das mittels Vektor-Polarimetrie bestimmte zeitabhéngige
elektrische Feld kann zunéchst genutzt werden, um auch das Magnetfeld zu berechnen,
um anschliefend aus der Kombination beider Felder auch das SAM zu berechnen. Das
SAM enthélt bereits alle Informationen zur Topologie, die nur noch entsprechend aufbe-
reitet werden miissen (Kap. 63). Bereiche mit SAM-Vektoren die parallel zur Ebene sind
(L-Linien) und Punkte die lediglich eine SAM-Komponente S, senkrecht zur Oberfldche
haben (C-Punkte), sind dabei sofort im SAM zu erkennen. In der Analyse wird weiter-
hin zwischen 2D- und 3D-Eigenschaften unterschieden. So zeigt sich, dass es Punkte gibt,
die zunéchst wie C-Punkte wirken, da die SAM-Komponente in der Ebene (S = 0) ist,
jedoch tatséchlich echte Nullstellen des Feldes sind |S| = 0. Diese Punkte sind sogenann-
te Amplituden-Vortizes und die Vektor-Polarimetrie ermdéglicht es, diese eindeutig von

C-Punkten zu unterscheiden. Eine géngige Grofle zur Bestimmung der Topologie ist die
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sogenannte Chern-Zahl. Da diese Gréfle durch ein Integral ins Unendliche iiber die Qua-
sipartikeldichte experimentell schwer greifbar ist, wird zur Quantifizierung der Topologie

eine lokale Betrachtung der Chern-Zahl vorgenommen.

5.1. Bestimmung der lokalen Topologie

Die Euler-Poincaré-Charakteristik y ist eine topologische Invariante, die jede geschlossene
Fléche einer topologischen Gruppe zuordnet. So sind zum Beispiel alle platonischen Koérper
mit y = 2 in der Gruppe sphérischer Polyeder. Dabei ist die Idee, dass jeder Korper sich
mit einem Netz aus Dreiecken iiberdecken lasst. Anschlieffend werden die Knoten V' (engl.
vortices), die Kanten E (engl. edges) und die Flidchen F' (engl. faces) gezahlt und in die
Formel

x=V-E+F (5.1)

eingesetzt. In Abbildung 6Ta) ist der Wiirfel als einfaches Beispiel dargestellt. Dieser hat 6
Fléchen, 12 Kanten und 8 Knoten. Dies ergibt y = 8 —12+6 = 2 und entspricht damit dem
erwarteten Wert der 2-Sphire S2. Per Definition gilt die Formel 51 nur fiir in Dreiecke
zerlegte Formen. Korrekterweise muss jedes Quadrat demnach in zwei Dreiecke zerlegt
werden und es ergibt sich die Umrechnung y = 8 — 18412 = 2, was ebenso der Erwartung
entspricht. Wird der Wiirfel entfaltet, sprich die 2-Sphére aufgebrochen, dndert sich die
Topologie zu der einer Kreisscheibe S*. In Form von Quadraten (Abb. Eb)) lisst sich die
neu entstandene Fliche iiber 6 Fliachen, 19 Kanten und 14 Knoten mit y =14—-194+6 =1
beschreiben oder in Dreiecken x = 12 — 25 4 14 = 1 (Abb. 5ic)). Dies entspricht dem
Wert einer 2D-Flédche beziehungsweise einer Kreisscheibe.

Das SPP und damit auch alle resultierenden Felder sind an die Oberfliche gebunden und
somit ist es auch sinnvoll die Topologie auf der 2D-Ebene zu betrachten. Wie oben gezeigt,
léasst sich eine beliebig geartete Fliche in Dreiecke zerlegen und ist dennoch topologisch
eine Kreisscheibe y = 1. Die grundlegende Topologie fiir eine Flache ist somit festgelegt
und alle topologischen Strukturen miissen dieser folgen. Das Poincaré-Hopf Theorem [Z3]
verkniipft die rein geometrische Euler-Poincaré-Charakteristik mit dem analytischen Index
von Vektorfeldern. Ein glattes Vektorfeld v, wie in (Abb. 5d)) dargestellt, besteht aus
Tangentialvektoren auf einer Kugeloberfliche oder allgemeiner ist ein tangentiales Vektor-
feld v € T'(T'M) auf einer kompakten differenzierbaren Mannigfaltigkeit M, so kann dieses
Vektorfeld nur endlich viele isolierte Nullstellen x € v haben. Im Fall der dargestellten
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Abb. 5.1.: Veranschaulichung topologischer Konzepte. Die der oberen Reihe a)-c) ver-
deutlicht Flachen, Kanten und Knoten fiir die Euler-Poincaré-Charakteristik. In a) ist ein
Wiirfel in 3D, in b) ein entfalteter Wiirfel und in c) ein entfalteter Wiirfel in Dreiecke
segmentiert dargestellt. Die unteren Bilder d) und e) veranschaulichen das Poincaré-Hopf-
Theorem. In d) ist eine 2-Sphére mit anliegendem Vektorfeld und in e) die 2D-Projektion
des Nord- und Siidpols dargestellt.

NP SP

Kugel sind diese Nullstellen an den beiden Polen, was aber nicht zwingend der Fall sein

muss. Nach Poincaré-Hopf entspricht die Euler-Poincaré-Charakteristik

X(M) => " ind(v,z) (5.2)
x

der Summe tiber alle Indizes aller isolierten Nullstellen. In einer geschlossenen Umgebung
U um eine isolierte Nullstelle mit einem Rand U — S™ ! und = € AU, kann der Index
definiert werden als ind(v(x)) = deg <%) wobei die Indizes dem Grad des Vektors in
der Nédhe dieser Punkte entsprechen. In Abbildung Be) ist die Sicht auf die Nullstellen
der Kugel gezeigt, wobei einmal von oben und einmal von unten auf die Kugel geschaut
wird. Es sind zwei entgegengesetzt drehende Wirbel zu sehen, wobei fiir den Nordpol ein

Index von indyp = 1 resultiert. Da zur Betrachtung des Siidpols die Perspektive umgekehrt

77



wurde (Blick Siid nach Nord), muss der entgegengesetzt rotierenden Wirbel indgp = —1
ein weiteres negatives Vorzeichen bekommen. Fiir die Kugel mit zwei Nullstellen resultiert
demnach nach dem Poincaré-Hopf-Theorem xy = 1 — (—1) = 2, was der Euler-Poincaré-
Charakteristik der 2-Sphéire S? entspricht. Fiir die Auswertung in Kapitel 53 bedeutet
dies, dass die Euler-Poincaré-Charakteristik in 2D mithilfe des Index bestimmt werden

kann.

Auch in 3D gibt es einige fundamentale Gréflen die zur Beschreibung der Topologie
genutzt werden konnen. Bereits 1987 beschrieben Nye et al. [43] strukturell stabile Eigen-
schaften des Feldes und nannten diese L-Linien und C-Punkte. In diesem Kapitel werden
diese topologischen Begrifflichkeiten ndhergebracht und gezeigt, wie es iiber eine an Fosel

et al. [T50] angelehnte Methode gelingt die lokale Topologie zu untersuchen.

Fosel et al. betrachten elektromagnetische Felder an der Oberfliche und beschreiben die
Orientierung des Feldes in der Ebene an jedem Punkt durch Polarisationsellipsen. Somit
lasst sich jedem Punkt auf der Fliache ein Punkt auf der Poincaré-Sphére zuordnen (vgl.
Kap. B2 Abb. B4). Eine Linie, die sich als Kette von linearen Polarisationen ergibt, wird
als L-Linie bezeichnet. Dabei handelt es sich um eine Trajektorie auf der Poincaré-Sphére,
die den Aquator nicht verlisst, sich darauf aber hin und her bewegen darf und diesen belie-
big oft umkreisen kann. Jeder volle Umlauf hat jedoch topologisch gesehen eine Bedeutung,
die im Laufe dieses Kapitels noch naher erldutert wird. Die L-Linie trennt elliptische Pola-
risationen mit verschiedenem Drehsinn bzw. verschiedener Handigkeit. Dabei entsprechen
die Pole der Poincaré-Sphére voller zirkularer Polarisation. Die Pole werden deshalb auch

als C-Punkte bezeichnet. Der Nordpol ist rechts zirkular, der Siidpol links zirkular.

Sowohl L-Linien als auch C-Punkte sind topologisch robust. Kleine Anderungen im Po-
larisationsfeld sorgen lediglich fiir eine Deformierung (L-Linien) oder Bewegung (L-Linien,
C-Punkte). Die Deformation der L-Linien kann dabei gut mit einem Gummiband ver-
glichen werden. Topologisch begriindbar ist die Robustheit, indem die Poincaré-Sphare
herangezogen wird. Um von der Nord- auf die Siidhalbkugel zu gelangen, muss der Aqua-
tor und demnach die L-Linie passiert werden und dabei dndert sich die Héndigkeit der
Polarisation. L-Linien sind jedoch nicht topologisch invariant, da sie verschmelzen oder sich
auftrennen kénnen, aus einem Punkt entstehen oder sich zu einem Punkt zusammenziehen
kénnen. C-Punkte hingegen sind topologisch geschiitzt und kénnen nur paarweise entste-
hen oder sich ausléschen. Diese Paare miissen dafiir dieselbe Handigkeit beziehungsweise

zirkulare Polarisation aufweisen.
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Die Topologie des Merons und des Meron-Paars ist jedoch anders als beim Skyrmion-
Gitter nicht im elektrischen Feld zu finden. Somit kann die Darstellung mit Polarisations-
feld und der Poincaré-Sphére nicht direkt herangezogen werden. Das SAM S = (Sz, Sy, S2)
ist jedoch eine vektorielle GroBe, die sich auch auf eine Kugel abbilden lasst (Kap. B0
Abb. B1). Hierbei wird die S,-Komponente, die aus der Ebene zeigt, von den Kompo-
nenten S;, Sy in der Ebene entkoppelt. Eine reine S.-Komponente entspricht dem Nord-
bzw. Sidpol S, = +1 der SAM-Kugel. Ein SAM-Vektor, der in der Ebene liegt, ist auf
dem Aquator der SAM-Kugel. Analog zu Fésel et al. werden diese nun auch als C-Punkte
(S; = =+1) und als L-Linien (S, =0, /52 + SZ = 1) bezeichnet.

Wie bereits erwahnt muss fiir einen Vorzeichenwechsel der C-Punkte die L-Linie passiert
werden. Daraus ldsst sich jedoch auch schlieflen, dass Bereiche mit derselben Polaritit P
und demnach demselben Vorzeichen der S,-Komponente stets von einer L-Linie umschlos-
sen werden. Die Polaritét ist somit eine entscheidende topologische Grofle. Die Polaritét
ist positiv, wenn der Vektor aus der Ebene hinaus zeigt P = 1/2 und negativ, wenn der
Vektor in die Ebene zeigt P = —1/2. Der Vorfaktor 1/2 ergibt sich aus der Rechnung [137]
und ist ein konstanter Wert, sodass die Polaritét stets P = +1/2 ist.

Die andere wichtige Gréfe bezieht sich darauf, wie sich die Vektoren um den C-Punkt
anordnen. Diese Grofle entspricht dem zuvor eingefithrtem Index und wird auch Win-
dung oder Vortizitdt V' genannt und bestimmt zusammen mit der Polaritdt ob es sich
um ein Meron oder Anti-Meron handelt. Die Abbildung 62a) veranschaulicht zunéchst
wie ein Vortex/Anti-Vortex Meron/Anti-Meron aussieht [I60-163]. Wird ein Vortex und
ein Anti-Vortex im mathematisch positiven Drehsinn auseinandergefaltet, ergibt sich das
in Abbildung 52b) dargestellte Profil. Drehen sich die Vektoren nach Entfaltung im ma-
thematisch positiven Sinn handelt es sich um einen Vortex mit einem Index V = 1. Dies
entspricht jeweils der linken Seite von Meron/Anti-Meron in Abbildung 62a). Drehen sich
die Vektoren im mathematisch negativen Sinn, sprich im Uhrzeigersinn, handelt es sich
um einen Anti-Vortex mit einem Index V = —1, wie jeweils auf der rechten Seite von
Meron/Anti-Meron in Abbildung 52a) dargestellt. Die Rénder der Entfaltung sind dabei
periodisch.

Wie in Abbildung B3 dargestellt, kann ein Meron-Vortex dabei verschiedene Formen
annehmen die topologisch gesehen identisch sind. In der Abbildung sind exemplarisch vier
Situationen dargestellt, die sehr unterschiedlich aussehen. Mal zeigen alle Pfeile zum C-
Punkt, mal von ihm weg und mal umkreisen sie diesen. Fiir die verschiedenen Situationen

wurden jedoch lediglich alle Vektoren an ihrer Position um den gleichen Winkel 7/2 ge-
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Abb. 5.2.: In a) ist die Definition von Meronen und Anti-Meronen als Vortex und Anti-
Vortex dargestellt. Vortex und Anti-Vortex unterscheiden sich durch den Drehsinn der
Pfeile und werden mit V' = £1 beschrieben. Der zentrale Vektor kann entweder heraus
zeigen P = 1/2 oder hinein zeigen P = —1/2. Das Produkt C' = P - V bestimmt dann ob
es sich um ein Meron (C' = +1/2) oder ein Anti-Meron (C = —1/2) handelt. In b) ist die
Entfaltung von einem Vortex und einem Anti-Vortex im mathematisch positiven Drehsinn
dargestellt. Die Réander der Kette sind periodisch.
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dreht, was einer Phase entspricht, die dazu addiert wird. Eine zusédtzliche Phase dndert
somit zwar mafigeblich das Erscheinungsbild, jedoch &dndert sich die Windung nicht und
somit dndern sich durch eine Phase auch die topologischen Eigenschaften nicht. Nagaosa
et al. [37] beschreiben die gesamte Helizitét I'(§) = V0 + +, wobei v die Phase ist und 6
der Azimut-Winkel.

Wie bereits in Kapitel B0 erwdhnt wurde, kann eine quantitative topologische Grofie
auch Chern-Zahl C' genannt, bestimmt werden, um die Topologie zu beschreiben [32, 47,

150]. Eine allgemeingiiltige Formel fiir die Chern-Zahl

C= /A n(A)dA (5.3)

kann tiber die Quasipartikeldichte n bestimmt werden.

n(A) = ﬁs (0.5 %9,8). (5.4)

wobei § der SAM-Einheitsvektor ist. Da hier bis ins Unendliche integriert werden muss,
ist diese Grofle experimentell schwer greifbar. Es ist jedoch méglich eine lokale Chern-Zahl

iiber Integration eines sinnvollen Bereichs zu extrahieren.

Fiir isolierte sphérische Quasipartikel [132] kann aus Polaritdt P und Index/Vortizitét
V' die Chern-Zahl C iber die relativ einfache Formel

C=P.V (5.5)

bestimmt werden. Die Chern-Zahl gibt Auskunft, ob es sich nun um ein Meron (positiv
C = 0.5) oder Anti-Meron (negativ ist C = —0.5) handelt. In dieser Variante kénnen
einfach isolierte sphérische C-Punkte gezéhlt werden, um die topologische Zahl zu ermit-
teln. Dabei ist behilflich, dass sich jede geschlossene Kurve durch Deformation in einen
Kreis tiberfiihren ldsst und diese Regel deshalb auch auf eher unférmig wirkende geschlos-
sene Bereiche anwendbar ist. Neben den C-Punkten gibt es auch sogenannte Amplituden-
Vortizes. Diese sind in 2D nicht von C-Punkten zu unterscheiden. Sowohl C-Punkte als
auch Amplituden-Vortizes sind Nullstellen im Feld in der Ebene S = 0. In 3D duflern
sich Amplituden-Vortizes als echte Nullstellen und haben somit mit S, = S, = 5, = 0
keine Amplitude Sy, wihrend C-Punkte mit Sy = S, # 0 eine Komponente senkrecht zur
Oberfliche haben. Daher ist es wichtig die C-Punkte zunéchst eindeutig zu identifizieren,

bevor diese gezdhlt werden.
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Laut Fésel kann die Chern-Zahl auch iiber die L-Linien ermittelt werden, indem entlang
einer L-Linie integriert wird [T50]. Fosel betrachtet in der Polarisationsdarstellung, wie sich
die lineare Polarisation durch Entfaltung der L-Linie dreht. Die Drehrichtung der linearen
Polarisation gibt dabei das Vorzeichen der daraus ermittelten Chern-Zahl an, die Anzahl
der Drehungen ergibt die topologische Ladung. Dabei gilt zu beachten, dass Polarisationen
nur bis auf 7 definiert sind.

Analog wird in die Analyse die Vortizitéat des Spinvektorfeldes innerhalb eines isolierten

L-Bereichs durch das Integral der Anderung der Orientierung des Spins in der Ebene

® () = arctan (gigg;) (5.6)

mit dem Polarwinkel 6 entlang einer L-Linie {iber die Formel

17T 99 ()
_27T 0 80

1% de (5.7)

bestimmt. Diese Variante eignet sich, um die lokale Topologie in Féllen zu ermitteln, bei

denen die C-Punkte nicht isoliert sind.

5.2. Probendesign Meron und Meron-Paar

In diesem Kapitel wird beschrieben, wie ein Meron und ein Meron-Paar erzeugt werden
und welche Strukturen dafiir notwendig sind.

Zur Erzeugung von einem Meron oder Meron-Paar kénnen archimedische Spiralen ver-
wendet werden. Wie in Kapitel 2472 beschrieben, erzeugt eine archimedische Spirale bei
zirkularer Anregung Besselmoden. Wobei die Ordnung der Besselmode davon abhéngig ist
wie die Polarisation der Anregung S im Bezug auf das vorliegende OAM der Spiralstruktur
L ist. Dai et al. [d6] zeigten bereits, dass an einer archimedischen Spirale mit L = 2 ein
Meron angeregt werden kann, wenn fiir die Anregung linear polarisiertes Licht verwendet
wird. Das Meron-Paar wiederum lésst sich erzeugen, indem eine L = 1 Spirale mit linear
polarisiertem Licht angeregt wird. Abbildung 54a) zeigt eine 3D-Darstellung des Prozes-
ses der L = 2 Meron-Struktur und ein SEM-Bild einer Struktur die so dhnlich auch fiir
die Experimente genutzt wurde. Dabei sind in den SEM-Bildern die Liicken mit einem
Abstand von Agpp durch rote Kreise hervorgehoben. Das zur L = 1 Meron-Paar-Struktur
gehorige Bild ist in Abbildung 64b) dargestellt.
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b Meron Pair

Abb. 5.4.: Schematische Darstellung eines Gold Platelets mit einer Anrege-Struktur und
den dazu gehorigen Rasterelektronenmikroskop-Abbildungen. In a) ist eine L = 2 Anrege-
Struktur fiir das Meron und in b) eine L = 1 Struktur fiir das Meron-Paar dargestellt.

Lineare Polarisationen kénnen als Uberlagerung von links und rechts zirkularer Pola-
risation betrachtet werden. Demnach wiirde fiir die Anregung an der L. = 1 Spirale des
Meron-Paars eine Jy- und eine Jo-Mode iiberlagert werden und beim Meron L = 2 eine J;-
und eine J3-Mode. Bei der Visualisierung in einem Anrege-Abfrage-Experiment muss je-
doch auch die Art der Abfrage beriicksichtigt werden [I26]. So zeigten Davis et al., dass bei
entgegengesetzt zirkular polarisierten Anrege- und Abfrage-Pulsen die Helizitat S = +1
keine Rolle spielt, bei gleich polarisierten Pulsen hingegen schon. Wichtiger noch bei einer
linearen Abfrage fragt der Abfrage-Puls genau die in diese Richtung zeigende Komponente

des Vektorfeldes ab, was der Grundidee der Vektor-Mikroskopie entspricht.

Um Artefakte an den Diskontinuitéten/Liicken zu vermeiden wird wie in Abbildung 54
die Anregung orthogonal zu diesen gewéhlt. Dass die Anregungsrichtung frei wahlbar ist,
lasst sich anhand des Schemas in Abbildung I8 in Kapitel 24 leicht nachvollziehen.
Wird bei einer L = 1 Spirale eine entgegengesetzte zirkulare Anregung S = —1 gewahlt,
ergibt sich mit J = L + S = 0 die Bessel-Nullmode mit ihren konzentrischen Kreisen.
Die Bessel-Nullmode Jy mit ihren konzentrischen Kreisen kann nur entstehen, wenn alle
Phasenfronten rund um die Spirale gleichzeitig die Mitte erreichen. Dies ist nur méglich,
wenn an jeder Stelle der Spirale, gegeniiberliegende Koppler stets dieselbe Phasenbeziehung
haben [67, 80].
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Die theoretischen Daten, die im weiteren Verlauf noch gezeigt werden, basieren auf einer
analytischen Formel, die Besselmoden tiberlagert. Als Basis dafiir wurden die Publikatio-
nen von Davis et al. [126] und Du et al.[I64] herangezogen. Sowohl das Meron als auch das
Meron-Paar entstehen durch die lineare Anregung von archimedischen Spiralen und sind
somit eine Uberlagerung der von links (s = 1) und rechts(s = —1) zirkular polarisierten
Licht. Wird die Helizitdt s in die Felder der Besselfunktionen Ej 4 eingetragen, ergibt sich
fiir lineare Polarisation Fj1q1 + Ej_1. Durch Einsetzen und Vereinfachen ergibt sich die

Form ) .
ikokr (€], — e 0]_y)
E=e(—i)e™™ | k= (14 1) ] — (1-1)e 1) (5.8)
—ik% (€i¢Jl+1 — 672'(;51][,1)

Fiir die Ubersicht wird hier nur die kompakte Variante dargestellt. Durch Ausnutzen der
Besseleigenschaften wére auch eine Zerlegung in einen statischen, sowie einen links und
rechtsdrehenden Anteil moglich, welcher jedoch in einer sehr umfangreichen Formel resul-
tiert, die an dieser Stelle keinen Mehrwert hat. Die Formel 68 kann nun simuliert werden
und bildet so die erwarteten Ergebnisse ab. Die aus der Formel berechneten Simulatio-
nen werden in Kapitel b als Theorie dargestellt und sind besonders niitzlich um die

grundlegenden Konzepte in der Topologie zu verstehen.

5.3. Vektor-Interferometer fiir die

Vektor-Polarimetrie

In der in Kapitel B33 beschriebenen ersten Version des Vektor-Interferometers kam es zu
den in Kapitel B4 beschriebenen Problemen. Daher wurde fiir die Vektor-Polarimetrie
das Interferometer und auch die Analyse (Kap. 64) von Grund auf neu entwickelt. Da-
bei wurden die wesentlichen Probleme behoben oder mindestens mafigeblich reduziert. In
den folgenden Kapiteln wird zunéchst die Funktion des verbesserten Interferometers er-
lautert (Kap. B23) und anschliefend ein Vergleich der Stabilitdt beider Interferometer
durchgefiihrt (Kap. 62372).
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Abb. 5.5.: Schematische Darstellung des Vektor-Interferometers fiir die Polarimetrie. In
a) ist der Strahlengang fiir den He-Ne-Stabilisierungslaser (gelb) und den fs-Laser (rot)
dargestellt. Beide Strahlen werden parallel durch das Interferometer gefiihrt. Im He-Ne-
Strahlengang wurden \/4-Wellenplatten und p- bzw. s-polarisierte Polarisatoren ergénzt.
In b) ist der Verlauf des He-Ne-Lasers durch das Interferometer als gerade gezogene Dar-
stellung mit Polarisationen fiir konstant bleibende Amplituden dargestellt. Etwaige Pha-
senanderungen sind an den Bauteilen markiert.
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5.3.1. Verbessertes Vektor-Interferometer

Das gravierendste Problem des Interferometers in Kapitel B23 ist dessen Stabilitédt. Eine
Stabilisierung ist nur dann wirklich effizient, wenn der zu stabilisierende Laser und die Sta-
bilisierung dieselben Optiken passieren. Wie in Kapitel B beschrieben, ist zentral, dass
die fiir die Vektor-Mikroskopie essentielle zusétzliche Wellenplatte die Phasenbeziehung
der Polarisationen des Stabilisierungsteils nicht zerstért. Fiir die Wegener-Stabilisierung
[85] miissen die Polarisationen des Stabilisierungslasers in den beiden Interferometerarmen
orthogonal zueinander stehen. Urspriinglich waren diese linear polarisiert. Je nach Stellung
der Vektor-Wellenplatten variieren die einzelnen Polarisationen jedoch, sodass die Bezie-
hung der Polarisationen in den beiden Interferometerarmen nicht mehr fixiert ist. Da die
Vektor-Wellenplatte baulich unumgénglich ist wurde der Ansatz gewéahlt, die Polarisatio-
nen des Stabilisierungslasers fiir die beiden Interferometerarme links und rechts zirkular

zu wahlen. Abbildung 635a) zeigt schematisch den verdanderten Aufbau.

Zuniachst werden die Strahlengénge iiber einen prismenférmigen Spiegel zusammenge-
fiihrt. Die Spiegel sind sowohl auf Prismenhaltern montiert, um jegliche Neigung einstellen
zu kénnen und somit Winkel und Position fein nachstellen zu kénnen als auch auf einem x-
y-Verschiebetisch, um den Abstand der Strahlen und den Auftreffpunkt zu justieren. Die
Strahlteiler (violett) teilen die Strahlen des He-Ne-Lasers (gelb) und des fs-Lasers (rot)
in einen transmittierten und einen reflektierten Anteil, die in die beiden unterschiedlichen
Interferometerarme miinden. Einer der Interferometerarme verfiigt iiber eine geregelte Pie-
zobithne um die Verzégerungszeit einzustellen. In jedem der Interferometerarme passieren
die fs-Laserpulse eine frei einstellbare A/2-Wellenplatte (rot). Die beiden Teilstrahlen wer-
den anschlieend iiber einen weiteren Strahlteiler wieder zusammengefiihrt und iiber einen
weiteren prismenformigen Spiegel von der Stabilisierung getrennt. Der wieder zusammen-
gefiigte fs-Laserstrahl besteht aus zwei zeitverzogerten Pulsen, deren Polarisation nach
Passieren einer weiteren gemeinsamen \/2-Platte und \/4-Platte der gewiinschten Polari-

sation am PEEM entspricht.

Die neu konzipierte Stabilisierung ist in Abbildung 633b) als linearisierte Form vom Inter-
ferometer mit den dazu gehorigen Polarisationen dargestellt. Zur vereinfachten Anschau-
ung gilt hier die Annahme, dass die Amplitude stets konstant bleibt. Da eine Drehung der
linearen Polarisation des He-Ne-Lasers durch die gemeinsame \/2-Wellenplatte die Sta-
bilisierung stort, passiert der Stabilisierungslaser zunédchst eine A\/4-Wellenplatte (grin)

mit festem Winkel. Der zuvor lineare He-Ne-Laser ist nun links- bzw. rechts zirkular po-
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larisiert. Beim Passieren der \/2-Vektor-Wellenplatte (rot) &dndert sich beim He-Ne-Laser
demnach nur die Phase der zirkularen Polarisation. Wiirden nun die beiden Teilstrahlen
der Interferometerarme iiberlagert bliebe die Stabilisierung trotz gemeinsamer \/2-Vektor-
Wellenplatte intakt. Aufgrund von Imperfektionen der Wellenplatten und des nachfolgen-
den Strahlteilers sind die Polarisationen des He-Ne-Lasers beim Zusammenfiihren leicht
elliptisch polarisiert und die Uberlagerung ist nicht mehr linear. Deshalb wurden fiir den
He-Ne-Laser noch P- und S-polarisierende Polarisatoren (gelb) im Interferometerarm er-
ganzt, die aus den nahezu zirkularen Polarisationen des He-Ne-Lasers wieder die senkrechte
(S) und parallele (P) Komponente ausschneiden. Da sowohl die A/4-Wellenplatten als auch
die Polarisatoren fixiert und nicht drehbar sind, ist es auch baulich moglich, dass sie nur
den jeweiligen He-Ne-Zweig beeinflussen. Bei zirkularer Polarisation ist stets ein Anteil
des Lichtes in Richtung des Polarisators polarisiert, wodurch verhindert wird, dass die
Stabilisierung aufgrund einer zu schwachen Intensitdt in einem Arm nicht funktioniert.

Das Ausschneiden des linearen Anteils macht die Stabilisierung zuverléssiger und stabiler.

In Abbildung 63b) wird der Verlauf nach dem Zusammenfithren am Strahlteiler durch
drei Linien verdeutlicht. Auf den gestrichelten Linien ist dargestellt, wie die nicht iiberlager-
ten Einzelpolarisationen mit den nachfolgenden optischen Komponenten interagieren. Die
durchgezogene Linie ist die Uberlagerung der beiden Polarisationen, wie ein Polarimeter sie
messen wiirde. Dabei gilt zu beachten, dass sich die Phase in beiden Interferometerarmen
gedndert hat. Im Arm mit Piezobiihne ist es eine Phase durch die zusétzliche Wegstrecke
und dem damit einher gehenden Zeitverschub wAt und die aufgeprégte Phase 61 durch die
A/2-Wellenplatte. Im festen Arm ohne Biihne ist es lediglich die aufgepriagte Phase 62 durch
die andere )\/2-Wellenplatte. Abhiingig vom Phasenunterschied ¢ ist die Uberlagerung von
einer horizontalen und einer vertikalen Polarisation hinter dem Strahlteiler entweder 45°-
bzw. 135°-linear, elliptisch oder zirkular. Wie im urspriinglichen Interferometer (Kap. B23)
werden die Einzel-Polarisationen mit einer \/4-Wellenplatte (griin) wieder zu links und
rechts zirkular polarisierten Licht umgewandelt, sodass die Uberlagerung wieder linear ist.
Die Orientierung der linearen Polarisation ist nun vom Phasenunterschied ¢ abhéngig. Ein
drehbarer Polarisator wird genutzt, um auf die Flanke des Signals zu stabilisieren, indem
ein PID aktiv die Piezobiihne nachgeregelt.

Im Experiment &ndert sich die Amplitude an verschiedenen Stellen des Interferometers,
sodass das Grundkonzept zwar bestehen bleibt, punktuell jedoch auch andere Polarisatio-
nen moglich sind. Eine Beschreibung dieser Zusammenhénge ist kompliziert und iibersteigt

den Rahmen, in dem diese Konzepte in dieser Arbeit beschrieben werden sollen.
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Wichtig ist es auch darauf zu achten, den richtigen Interferometerausgangs zu wéihlen. Es
wird der Ausgang gewéahlt, welcher fiir jeden Interferometerarm an den beiden Strahlteilern
je einmal reflektiert und einmal transmittiert wird. Der zweite Ausgang mit Diode B
iiberlagert einen Interferometerarm der an beiden Strahlteilern jeweils transmittiert wird,
mit einem der an beiden Strahlteilern jeweils reflektiert wird und wird zur Uberwachung
genutzt. Jener zweite Ausgang kann jedoch nicht zur Analyse genutzt werden, da aufgrund
der Beschichtung der Strahlteiler die Phasenbeziehungen und der Nullpunkt verschoben
sind und durch die unterschiedliche Menge an Glas zusétzlich Chirp aufgeprigt ist.

5.3.2. Stabilitat der Vektor-Interferometer

In dem urspriinglichen Vektor-Interferometer in Kapitel B=3 gab es baulich bedingte Ein-
schrénkungen. In Kapitel B2 wurde vor allem die zeitliche Stabilitdt in Form von Jitter und
Langzeitdrift beméngelt. In diesem Kapitel wird anhand eines einfachen Experiments ein
quantitativer Vergleich zwischen den Interferometern vorgestellt. Dabei wird tiberpriift wie
stabil die Interferometer im statischen Fall sind, also zu einer festgelegten Verzogerungs-

zeit.

Im PEEM wird das Signal stets zeitlich integriert gemessen. Die niedrigste einstellba-
re Belichtungszeit mit dem F216-Detektor liegt bei 200 ms. Die gemessenen Daten sind
demnach iiber diesen Zeitraum integriert. Zur Uberpriifung der Interferometer-Stabilitét
wurde nun in einem Anrege-Abfrage-Experiment beobachtet, ob ein zeitlicher Jitter vor-
handen ist, also ob sich ein SPP bei einer festen Verzogerungszeit iiber mehrere hundert
Bilder mit 200 ms Belichtungszeit bewegt. Ist der Jitter in diesem Zeitraum zu stark, also
in der Groflenordnung einer halben Periode, wiren die Aufnahmen verschwommen und es
waren keine Messungen moglich. Fiir die Analyse wurde ein Linearkoppler verwendet und
eine Verzogerungszeit eingestellt, bei der das SPP o6rtlich vom Koppler getrennt ist. Um
zeitliche und ortliche Bildbewegungen auseinander halten zu kénnen, wurden die Datensat-
ze in einem Fall auf den Koppler und im anderen Fall auf ein in der Nédhe liegendes Partikel
driftkorrigiert. Damit ist der Koppler-SPP-Abstand fiir die gewédhlte Verzégerungszeit im
Bild fixiert. Jegliche Anderung in der Position des SPPs muss mit einer Anderung der Ver-
zogerungszeit im Interferometer einhergehen. Um diese zu ermitteln, muss die gemessene

ortliche Verschiebung in eine Verzogerungszeit umgerechnet werden.
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Da das SPP die Form eines Ebenen Wellenpaketes hat, kann die 1k-Komponente durch
eine Ringmaske in der zweidimensionalen 6rtlichen Fourier-Transformation extrahiert wer-
den. Die 1k-Komponente beinhaltet die Information des propagierenden SPPs und durch
das Maskieren und Riicktransformieren kénnen alle nicht der Periode entsprechenden sta-
tischen Signale herausgefiltert werden. Da die Richtung des propagierenden SPPs bekannt
ist und im k-Raum sehr exakt bestimmt werden kann, kann im Realraum ein Linienschnitt
in Propagationsrichtung des SPPs extrahiert werden. Die Bewegungen der Wellenfronten

kénnen so phasensensitiv bestimmt werden. Der Puls wird nun tiber

A-exp <—(‘””_U§z°)2> - sin(az + 3¢) (5.9)

angefittet. Insgesamt beschreibt die Exponentialfunktion die Gaufische Einhiillende des
Pulses mit der Amplitude des Pulses A, dem Erwartungswert p,o und der Varianz o,. Der
Sinus beschreibt die Oszillation darunter mit der Oszillationsfrequenz a und der Phase
des Pulses ¢ . Der Vorfaktor 3 vor dem ¢ wurde gewahlt, weil so der Fitparameter besser

konvergiert. Anschliefend wurde die Phase wieder um den Vorfaktor korrigiert.

Abbildung B zeigt, wie sich die Phase {iber die Zeit &ndert und welche Halbwertsbrei-
ten sich fiir das erste Vektor-Interferometer aus Kapitel B3 in Abbildung 6Ba) und das
nun verbesserte Interferometer aus Kapitel 5230 in Abbildung Bb) ergeben. In a) ist
neben dem Jitter ein Langzeitdrift zu erkennen, welcher sich durch einen Gesamttrend
duBert. Uber einen Salvitzki-Golay Filter in dritter Ordnung wurden die Daten in einem
Fenster mit 301 Datenpunkten gegléttet. Die geglittete Kurve (orange) entspricht diesem
Langzeitdrift des Systems, welcher ungefihr bei 1.5fs liegt und damit gréfer ist als die
halbe Oszillationsperiode des SPPs Tgpp/2 = 1.33fs. Wird der Langzeitdrift von den Da-
tenpunkten (blau) abgezogen, bleibt der Jitter. Die Verteilung des Jitters ist in einem
Histogramm aufgetragen, aus dem die Halbwertsbreite (FWHM = 230as) resultiert. Es
wurde aber auch héufiger beobachtet, dass das Interferometer um ganze Wellenzahlen

gesprungen ist. Solche Spriinge machen ganze Messungen unbrauchbar.

Das verbesserte Interferometer in Abbildung 58b) zeigt keinen eindeutigen Langzeit-
drift, sodass hier kein Abzug erfolgt. Das den Jitter représentierende Histogramm wird
so direkt aus den Datenpunkten bestimmt. Hier ergibt sich mit einer Halbwertsbreite von
FWHM = 8 as nicht nur eine um den Faktor 29 bessere Stabilitét, sondern eine Stabilitat
die Interferometern gleicht, deren Basis nicht zusammengesetzt, sondern aus einem Stiick

Metall gefrist wurden [87].
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Abb. 5.6.: Vergleich der Stabilitdt der Interferometer. In a) ist das erste Vektor-
Interferometer und in b) das verbesserte Vektor-Polarimetrie-Interferometer dargestellt.
Die Datenpunkte links zeigen eine aus der Phase bestimmte Zeitverzogerung aufgetragen
iiber die Bildnummer. Die orangene Linie in a) zeigt den abgezogenen Drift. Rechts sind
die Jitter-Histogramme (fiir a) mit korrigiertem Drift) zu den Daten mit entsprechenden

Halbwertsbreiten dargestellt.

90



Die hier ermittelte Stabilitét entspricht einer statischen Haltestabilitdt. Um die Perform-
anz des Interferometers einzuschétzen ist jedoch auch wichtig welche Prézision, also Wie-
derholungsgenauigkeit und Positioniergenauigkeit das Interferometer beim Anfahren einer
gewahlten Verzogerungszeit hat. Eine Wiederholungsgenauigkeit kann nicht bestimmt wer-
den, da in dieser Interferometer-Variante bei jedem Neustart der zeitliche Uberlapp der
Pulse neu bestimmt werden muss. Die Positioniergenauigkeit ist prinzipiell stark abhéingig
von der taglichen Justage, jedoch bidirektional sehr d&hnlich. Dabei flieflen die Phasenun-
terschiede und Amplitudenverhéltnisse der Pulse, deren exakter Uberlapp und mégliche

Probleme mit dem rotierenden Polarisationsfilter und einige andere Faktoren mit ein.

5.4. Analyse der Vektor-Polarimetrie

Da nun die zeitliche Stabilitdt fiir das Vektor-Interferometer gegeben ist, kann mit der
Vektor-Polarimetrie gemessen werden. In der Vektor-Polarimetrie wurde die Grundidee
der Vektor-Mikroskopie erweitert. So wird statt mit orthogonalen Polarisationen, wie in
Kapitel @, ein Set beliebiger Polarisationen gewéhlt. Diese Umstellung war notwendig, da
es sich als schwierig erwies, Sets zu finden, fiir die bei vorgegebener Anregung zwei ex-
akt orthogonale Abfrage-Polarisationen zu finden sind. Es zeigt sich, dass eine spezifische
Polarisation fiir die Anregung durch unterschiedliche Winkel-Kombinationen an den Wel-
lenplatten erreicht werden kann. Das heifit, die gleiche Polarisation tritt bei unterschied-
lichen Plattenwinkel-Kombinationen auf. Dies wurde ausgenutzt um fiir die gleiche aber
nicht selbe Anregung ein Set an Wellenplatten-Winkeln zu finden bei denen die Abfrage-
Polarisationen orthogonal waren. Die unterschiedlichen Winkel-Kombinationen fithrten
jedoch zu unterschiedlichen Intensitédten in den Anregungen und damit zu Problemen in
der Rekonstruktion.

In der Polarimetrie wird das Problem der unterschiedlichen Intensitéten in der An-
regung umgangen. Zu einer perfekt gewéhlten Anregung wird eine beliebige Anzahl N
(N > 2) unterschiedlicher Polarisationen gewéhlt, fiir die lediglich die Wellenplatte im fiir
die Abfrage verantwortlichen Interferometerarm gedreht wird. Die Anregung bleibt somit
komplett unverdndert. Wie in Abbildung 657b) dargestellt wurden im Experiment vier
Abfrage-Polarisationen genutzt. Damit liegt grundsétzlich iiberbestimmte Information fiir
ein orthogonales Koordinatensystem vor. Die Idee ist es, so Fehler oder Ungeuaigkeiten in
der Rekonstruktion zu vermindern. Die Fehler skaliert dabei mit der Wurzel der Anzahl
an Polarisationen v/N.
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Abb. 5.7.: Schematische Darstellung des Messablaufs. Vor der Automatisierung a) wurde
je eine Zeitreihe pro Abfrage-Polarisation gemessen. Nach der Automatisierung b) werden
zu jedem Zeitschritt zunéchst alle Polarisationen gemessen, bevor der nichste Zeitschritt
aufgenommen wird.

Die wihrend der Messung konstant gehaltene Anregungspolarisation birgt jedoch ein
Problem. Da nun lediglich eine Wellenplatte in einem Interferometerarm gedreht wird
andert sich die Autokorrelation der beiden Interferometerarme. Durch die Drehung der
Wellenplatte dndern sich der Zeitnullpunkt der Einhiillenden und die Phase der Autokor-
relation. Die Phaseninformation ist kritisch bei der Kombination der verschiedenen Pola-
risationsserien fir die Feldrekonstruktion. Es reichen demnach nicht aus lediglich Azimut
und Ellipitizitdt bzw. die Stokes-Vektoren zu kennen. Demnach muss zusétzlich fiir jede
Polarisation die Phase zwischen Anrege- und Abfrage-Puls bestimmt werden. Das Messen
der absoluten Phase von Polarisationen ist nicht moglich. Dies ist jedoch auch nicht notwen-
dig, da sich alles aufler der relativen Phase zwischen den verschiedenen Anrege-Abfrage-
Kombinationen im Rahmen des Messprozesses rauskiirzt. Naheres zur Bestimmung der
Phasen ist in Kapitel 5272 beschrieben.

In Abbildung 57 wird noch einmal dargestellt, wie sich auch der Messprozess der Vektor-
Polarimetrie im Vergleich zur Vektor-Mikroskopie gedndert hat und welchen Vorteil dies
hat. In der ersten Version der Vektor-Messungen (Abb. 577a)) wurden zu einer festgelegten
Anrege-Polarisation, zwei orthogonale Abfrage-Polarisationen gewéhlt (hier vertikal und
horizontal), wobei erst eine Zeitreihe zur einen Abfrage-Polarisation und dann zur ande-
ren Abfrage-Polarisation gemessen wurde. Diese Art und Weise erschwert die Auswertung
jedoch enorm. Zum einen, wie bereits beschrieben, wurden zwei moglichst perfekte Sets
an Plattenwinkeln gesucht, sodass sowohl Anregung als auch Abfrage die gewiinschten

Polarisationen besitzen. Um moglichst perfekt orthogonale Abfragen zu erreichen wurden
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alle Wellenplatten verdndert, auch die der Anregung. Damit ist zwar gewéhrleistet, dass
Polarisationen von Anregung und Abfrage moglichst perfekt sind, jedoch éndert sich da-
durch auch die Leistung der Abfrage und kritischer auch die der Anregung. Die SPPs
haben demnach nicht dieselben Ausgangsbedingungen fiir die Rekonstruktion. Zum ande-
ren mussten die experimentellen Bedingungen auf der Probe moglichst konstant gehalten
werden. Die Probe wird fiir die Messung mit Caesium bedampft um die Austrittsarbeit
zu senken. Dabei ist das Signal des Elektronenmikroskops stark abhéngig von der Bede-
ckung. Diese Bedeckung dndert sich im Zeitraum der Messung (mehrere Stunden) jedoch
durchaus und zusétzlich binden sich Riickstédnde (vermutlich organische) aus dem Vaku-
um physisch am Caesium. Dadurch steigt die Austrittsarbeit wieder und das Signal bricht
ein. Zwischen den Messungen muss demnach entweder neues Caesium aufgedampft werden
oder die Riicksténde miissen durch Erwérmen der Probe von der Oberfliche gelost werden.
Beim Zusammenfiihren der beiden Messreihen sind diese Intensitdtsunterschiede schwierig

auszugleichen und kénnen dazu fithren, dass ganze Messungen nicht verwertbar sind.

Hier kam der Vektor-Mikroskopie eine weitreichende Laborautomatisierung zugute, die
M.Sc. Pascal Dreher im Zuge seiner Doktorarbeit etablierte. Mithilfe der Automatisie-
rung ist es nun moglich, wihrend der Aufnahme der Zeitreihe zu jeder Verzdgerungszeit
zunéchst alle Polarisationen aufzunehmen (Abb. 524b)). Damit ist sichergestellt, dass es
innerhalb eines Zeitschritts zwischen den unterschiedlichen Abfrage-Polarisationen keine
durch die Cs-Bedeckung bedingten Intensitétsunterschiede gibt. Ein generelles Abflachen
der Intensitdt iiber die Serie hinweg ist nicht zu verhindern, jedoch auch nicht kritisch. Zur
Bestimmung des Zeitnullpunktes und der Phasenbeziehung zwischen den Polarisationen
wird fiir jede Polarisation die dazu gehorige spektrale Interferenz zwischen Anrege- und
Abfragepuls aufgenommen. Dies geschieht, indem in jedem Zeitschritt und zu jeder Pola-
risation ein motorisierter Spiegel in den Hauptstrahlengang gefahren wird, der in einen
Analysezweig mit Spektrometer fithrt. Durch die Automatisierung ist es nun méoglich, die-
se Abfolge in der Messung mittels einer in der Gruppe implementierten Python-basierten
Messsoftware vollautomatisch durchzufithren. Die Daten werden anschlieflend im HDF5

Datenformat gesammelt und gespeichert.

Die Analyse dieses ergiebigen Datensatzes und die Rekonstruktion der Felder wird in
den folgenden Kapiteln ausfithrlich erldutert. In der Analyse wird zunéchst jeder Daten-
satz Ortlich driftkorrigiert und anschlieffend die Datensétze zueinander (Kap. 6271). Im
néichsten Schritt werden die Daten durch zusétzliche Informationen aus der spektralen

Interferenz auf ein neues gemeinsames Zeitgitter interpoliert (Kap. 5472). Die Datensétze
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der unterschiedlichen Polarisationen iiberlappen nun zeitlich und 6rtlich. Wie bereits in
den vergangenen Auswertungen (Kap. B und @) wird schliefllich das dynamische Signal
mittels einer Filterung in der értlichen und zeitlichen Fourier-Transformation extrahiert
(Kap. 523). Anschlieffend muss lediglich die Bilddrehung des PEEMs ausgeglichen wer-
den. So kann aus den vier Datensétzen, durch die Kenntnis der Polarisaiton sowie der
relativen Phase, mittels Matrixinversion das elektrische Feld rekonstruiert und daraus das
magnetische Feld bestimmt werden (Kap. 6273). Erst mit den Feldern ist auch zu sehen,
ob die Messung erfolgreich war. Umso wichtiger ist es, dass die Datenakquise zuverlissig
funktioniert. Die Feldinformationen werden weiter verwendet um zunéichst das SAM zu
berechnen und anschliefend die topologischen Eigenschaften der verwendeten Strukturen

zu analysieren (Kap. B3).

5.4.1. Vorbereitung der experimentellen Daten fiir die Analyse

Viele storende Effekte sorgen dafiir, dass in den einzelnen Rohdatensédtzen nur sehr wenig
vom dynamischen SPP-Signal zu erkennen ist. Erst nach umfangreicher Datenbearbeitung
konnen Informationen iiber die Felder extrahiert werden. In diesem Kapitel wird zunéchst

auf die Driftkorrektur eingegangen, die den ersten Schritt in der Analyse darstellt.

Nach dem Experiment liegen hunderte Bilder zu vier gewéhlten Polarisationen und die
dazu gehorigen Metadaten in einem HDF5-Datenformat vor. Dieses Format ist fiir die
Auswertung von grolem Nutzen, da hier Operationen entlang beliebiger Gréflen durchge-
fihrt werden konnen und so nicht der ganze Datensatz mehrfach in den Arbeitsspeicher

des verwendeten Computers passen muss.

Wie im vorherigen Kapitel b4 beschrieben, werden zu jedem Zeitschritt alle vier Pola-
risationen und die dazugehorigen Spektren aufgenommen. Dies fithrt dazu, dass der Laser
zeitweilig nicht auf der Probe ist oder die Intensitéit sich &ndert und die Probe deshalb
thermisch driftet. Obwohl es sich dabei oft nur um wenige Pixel handelt, ist es fiir die
Vektor-Polarimetrie essenziell diesen Drift nachzukorrigieren. Bereits einige Pixel Abwei-

chung kénnen dazu fiithren, dass die Rekonstruktion am Ende misslingt.

Die Phasen-Kreuzkorrelations-Autokorrelation in Abbildung 68 zeigt die Driftkorrek-
tur schematisch. Im ersten rot hinterlegten Kasten sind die aufgenommenen Zeitreihen in
ihren Polarisationen als Bilderstapel zusammengefasst. Innerhalb der Pakte ist erkennbar,

dass die Strukturen entlang der Zeitverzogerungsachse At nicht tibereinander liegen. Die
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Abb. 5.8.: Darstellung der Driftkorrektur in x- und y-Richtung fiir vier Polarisationen.
In a) ist die echte Verschiebung in x (gelb) und y (blau) iiber die Bildnummer oder die
nominelle Verzogerungszeit aufgetragen. Die verschiedenen Polarisationen sind in Farb-
abstufungen hinterlegt. Der Einschub b) zeigt iibertrieben wie die Daten innerhalb eines
Datensets zueinander verschoben sind. In ¢) sind die Sets ortlich ausgerichtet.
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Originaldaten wurden fiir die Darstellung in der Abbildung bewusst iibertrieben verscho-
ben, da die echte Verschiebung von wenigen zehn Pixeln in einem 2048 x 2048 Pixel Bild
nicht zu erkennen wére.

Um die Zeitreihen in sich und zu den Zeitreihen der anderen Polarisationen auszu-
richten muss ein markantes und moglichst ortstabiles Merkmal im Bild sein. Bei den
Zeitreihen handelt es sich jedoch um sich stdndig dndernde Muster. Die sonst stérende
Plasmoemission (Kap. 2272) ist hier von Nutzen, sodass fiir jede gewéahlte Polarisation
die x-y-Abweichung in der Zeitreihe mit einer Phasen-Kreuzkorrelations-Autokorrelation
bestimmt werden kann. In anderen Vektor-Polarimetrie-Messungen (Quasikristalle Kap.R)
gab es keine so starke Plasmoemission und es musste mit Masken gearbeitet werden um
die teils komplizierte Dynamik im Zentrum zu maskieren. Dabei ist stets darauf zu ach-
ten, dass die Phasen-Kreuzkorrelations-Autokorrelation nicht Maske mit Maske korreliert
und die Daten so unkorrigiert bleiben. Es wurde fiir diesen Fall eine Kreis-Maske gewahlt
dessen Rander kosinusartig ausgeschmiert wurden. Der Inhalt der Maske wurde durch
zufélliges Rauschen ersetzt, das dem mittleren Rauschen des Bildes entsprach. Fiir die
topologischen Strukturen in diesem Kapitel konnte auf die Maske verzichtet werden.

Die echte Pixel-Verschiebung ist im mittleren Teil von Abbildung 68 dargestellt, wobei
die Verschiebung in x-Richtung in gelb und die in y-Richtung in blau iiber die Bildnummer
bzw. die nominelle Verzogerungszeit aufgetragen ist. Die Polarisationen sind dabei in unter-
schiedlichen Helligkeitsabstufungen der entsprechenden Farbe hinter die erste Polarisation
hinterlegt. Die einzelnen Bilder innerhalb der Reihe werden nun entsprechend der Werte
aus der Phasen-Kreuzkorrelations- Autokorrelation verschoben, sodass die Muster im Ort
iibereinstimmen (Einschub im mittleren Teil der Abbildung). Durch den Verschub sind die
dullersten Pixel der Bilder unbrauchbar, was jedoch nicht stérend ist, da der interessante
Bereich nur einen kleinen Teil um das Zentrum umfasst und im Nachgang entsprechend
zugeschnitten wird.

Haufig zeigt sich ein linearer Drift entlang einer spezifischen x-y-Richtung (hier: entlang
der negativen x- und negativen y-Richtung im dritten Quadranten). In Abbildung 638a)
sind auch ein paar Spriinge um mehrere Pixel zu erkennen, die sich im Rahmen der Analyse
als echt erwiesen haben.

Nachdem die Zeitserien pro Polarisation in sich driftkorrigiert sind, miissen sie noch
zueinander korrigiert werden. Fiir die unterschiedlichen Polarisationen unterscheidet sich
auch die Plasmoemission erheblich, jedoch ist die Intensitdt um das gleiche Zentrum ver-

teilt. Die Serien kénnen demnach zueinander ausgerichtet werden, indem je das erste Bild
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der vier Polarisationsserien durch eine Faltung mit einem Gauf} stark ausgeschmiert wird
und dann die Phasen-Kreuzkorrelations-Autokorrelation auf diese vier Bilder angewandt

wird.

5.4.2. Bestimmung der Phase fiir den Jones-Vektor

Im néchsten Schritt miissen die nun ortlich iiberlappenden Zeitreihen auch auf das glei-
che zeitliche Raster gebracht werden. Zu jedem Zeitschritt und zu jeder Polarisation wer-
den die Laserpulse durch automatisches Einschieben des Spiegels in den Analysezweig
gelenkt. Dort befindet sich ein Spektrometer, das die spektrale Interferenz misst. Um ei-
nen grofleren Datensatz zu haben, der den Zeitnullpunkt beinhaltet und den spéteren Fit
vereinfacht, werden tber die Vektor-Polarimetrie-Messserie hinaus weitere spektrale In-
terferenzen aufgenommen. Die Zeitreihen zu jeder Polarisation werden zwar bei denselbe
nominelle Verzogerungszeit aufgenommen, jedoch fiihrt eine Anderung der Polarisation
in einem Interferometerarm zu einer Anderung des Nullpunkts und der Phase in der Au-
tokorrelation. Somit sind die Serien zeitlich zueinander verschoben. Zur Bestimmung des
echten Nullpunktes tg und der Phase ¢ fir jede Polarisation werden zunéchst spektrale

Interferenzen )

S (w, At) = ’ /_ O; dt (El(t) + Byt — At)) exp~ it (5.10)

durch Anregung E; und Abfrage E), entstehenden Wellen aufgenommen. In Abbildung 59a)
ist die spektrale Interferenz zu einer Polarisation in verschiedenen Analysedarstellungen
gezeigt. Um die Effekte der verschiedenen Prozessierungsschritte zu verdeutlichen sind, die
in a) markierten weiflen Késtchen in Abbildung 69b) vergrofert dargestellt. In der obers-
ten Darstellung in Abbildung 69a) sind die Rohdaten dargestellt. Aufgetragen ist die
Wellenldnge iiber die nominell eingestellte Zeitverschiebung der Pulse im Interferometer.
Da die Periodendauer T proportional zur Wellenlénge X ist, kommt es bei dieser Darstel-
lung zu einem charakteristischen Verhalten. Am Zeitnullpunkt liegen alle Wellenldngen
iibereinander, was sich als vertikaler Steifen &uflert. Die Streifen entsprechen der konstruk-
tiven und destruktiven Interferenz der Pulse und kippen immer stirker desto weiter sie
vom Zeitnullpunkt entfernt sind.

Um sicherzustellen, dass lediglich das dynamische Signal betrachtet wird, dass die Au-
tokorrelation der Pulse beinhaltet, werden die Rohdaten auf die lw-Komponente gefiltert.
Um durch die Fensterfunktion entstehende Filterartefakte zu vermeiden, wird der maskier-

te Bereich mit kosinusartigen Réndern ausgeschmiert. Die Daten sind nun in einer blau
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Abb. 5.9.: Analyse der spektralen Interferenz. In a) wird die Verarbeitung der aufgenom-
menen spektralen Interferenz (raw) gezeigt. Zunéchst werden die Daten in lw gefiltert
(lw filtered) und anschliefend zeilenweise normiert (normalized) um das Spektrum raus-
zuteilen. An die normierten Daten wird zeilenweise ein Kosinus-Fit durchgefithrt (fit) und
anschliefend wird der Fit von den normierten Daten abgezogen. Die Farbskala der Diffe-
renz ist auf +£20% reskaliert (difference x5). In b) wird jeweils das angezeigte Késtchen
aus a) vergroBert dargestellt, um die Effekte genauer zu sehen. In c) sind die normierten
Daten zu allen Polarisationen dargestellt, die entsprechend ihres Zeit-Versatzes zueinander
verschoben wurden, sodass sie einen gemeinsamen Zeitnullpunkt haben.
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(negativ) zu rot (positiv) Skala dargestellt. Zu erkennen ist, dass die Farben um die Zen-
tralwellenldnge des Lasers intensiver sind als an den Réndern. Dies ist durch die spektrale

Intensitatsverteilung im Puls gegeben.

Eine Normalisierung vereinheitlicht die Darstellung und vereinfacht so auch den Fit.
Der Zeitnullpunkt ¢y und die Phase ¢ werden fiir jede Wellenlédnge durch das Fitten einer
Kosinusfunktion

cos(2m - f(At — Atg) — ¢) (5.11)

ermittelt. Daraus ergibt sich ein tiberbestimmtes System, da Zeitnullpunkt und Phase glo-
bale Parameter sind. Mithilfe einer Merit-Funktion werden die Parameter global angepasst.
Um dabei nicht in lokale Minima zu geraten, wird die Merit-Funktion in eine differentielle
Evolution eingebunden. Zur Uberpriifung, ob der Fit gelungen ist wird das Residuum, aus
Daten und der numerischen Anpassung bestimmt. In Abbildung b9a) ist die Darstellung
in difference so skaliert, dass die intensivsten Farben eine Abweichung von £20% bedeuten
(Verstarkung um Faktor 5). Misslungene Fits wiirden sich durch hohe Residuumswerte mit
sehr intensiven Streifen &uflern. Ausgenommen der Rénder, die Artefakte durchs Filtern

zeigen, war der Fit erfolgreich.

Beim Verfolgen eines Streifens wird oft ein Vorzeichenwechsel beobachtet. So &uflern sich
die Nichtlinearitdten des Interferometers. Dazu gehort vorrangig die Prézision des Motors,
der den Polarisator zur Bestimmung der Zeitverschiebung steuert und damit auch die gene-
relle Prazision der eingestellten Zeitverzogerung At zwischen den Pulsen. Der Erwartung
nach miissten alle Streifen perfekt gerade sein. Es ist jedoch eine gewisse Welligkeit zu
erkennen, die gerade zum Rand hin immer deutlicher wird. Diese Welligkeit entspricht
einer Uberlagerung der periodischen Modulationen mit halber Periode des Motors und
Vielfachen davon. In den dargestellten Daten ist die Welligkeit nicht sehr grof3, in anderen
Datensatzen musste dies jedoch gegenkorrigiert werden. In extremen Féllen kann es sich
hier um Abweichungen von 200 as handeln, was dem Wert der Zeitverzogerungsschritten

im Experiment 167 as (77/20) entspricht.

Fir jede Kombination aus unterschiedlichen Polarisationen im Anrege- und Abfrage-
Puls ergibt sich eine zur nominellen Zeitverschiebung verschobene Lage des Zeitnullpunkts.
In Abbildung 69c) sind die vier verwendeten Abfrage-Polarisationen so zueinander ver-

schoben, dass der gemeinsame echte Nullpunkt iibereinander liegt. Dieser wird mit der
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weifl gestrichelten Linie angedeutet. Dabei ist zu erkennen, dass der Zeitnullpunkt fiir jede
Polarisation an einer anderen Stelle der in rot-blau dargestellten Oszillation liegt. Dieses
Verschiebung entspricht der Phase.

Mit dem nun bekannten realen zeitlichen Nullpunkt werden die Daten auf ein neues

Zeitgitter interpoliert. Die Phase fliefit in den Jones-Vektor der Polarisation ein.

5.4.3. Extraktion des dynamischen Signals und Bestimmung der
Feldkomponenten

In diesem Kapitel wird erldutert, wie das dynamische Signal aus dem Gesamtsignal gefiltert
wird. Wie bereits beim Skyrmion-Gitter ist dies notwendig, da das dynamische Signal
von einem deutlich stirkeren statischen Signal {iberlagert wird. Die Abhéingigkeiten in
Ort und Zeit sind aus Gleichung 223 in Kapitel EZ42 bekannt. Das dynamische Signal
steckt dabei in der 1k-1lw-Komponente. Nun da die Daten 6rtlich und zeitlich zueinander
ausgerichtet sind, kann dieses dynamische Signal durch filtern in der Raum-zeitlichen
Fourier-Transformation aus den Daten extrahiert werden. Abbildung EI0 veranschaulicht
den Prozess.

In Abbildung 610a) wurden die Daten in der zeitlichen Fourier-Transformation gefiltert.
Die Darstellung zeigt eine Intensitatsverteilung entsprechend der Frequenz w. Wie im
Einschub angedeutet, werden hier ein Ow-Peak flankiert von je einem positiven und einem
negativen lw- und 2w-Peak erwartet. Die zweite Ordnung ist jedoch so schwach, dass sie
hier nicht zu sehen ist. Das statische Signal ist hier gut 1,5 Gréflenordnungen grofler als
das dynamische 1w-Signal. Zum Extrahieren des dynamischen Signals ist es egal ob der
positive oder negative 1w-Peak maskiert wird, da beide die gleiche Information enthalten.
Hier wird der positive lw-Peak mit einem frei wahlbaren Fenster (schwarz) maskiert und
anschliefend wird der Peak (blau) innerhalb dieses Fensters gefittet. Dabei wurde in der
w-Filterung wie auch in der k-Filterung ein schmales Fenster gewahlt, was im weiteren
Verlauf noch erklart wird. Die maskierten Daten werden riicktransformiert und dienen als
Basis fur die k-Filterung.

Abbildung B10b) zeigt das ortliche Analogon zur Filterung der Daten und zeigt somit
eine Intensitatsverteilung entsprechend der Wellenzahl k. Die angedeuteten Ringe entspre-
chen der 1k- und 2k-Komponente. Da die Daten bereits in w gefiltert sind wére lediglich
Intensitiat auf dem 1k-Ring erwartet worden. Im Bild ist zu jedoch sehen, dass es neben

der leicht ausgeschmierten Intensitét auf dem ersten Ring, einen zentralen ausgeschmierten
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Abb. 5.10.: Die Datensitze aus Abbildung 59 werden in der zeitlichen a) und ortli-
chen b),c) Fourier-Transformation gefiltert. Das lw-Filterfenster und der dazugehorige Fit
werden in a) in schwarz (maximales Fenster) und dunkelblau (Fit an Daten) angezeigt.
Der Einschub unten zeigt die erwarteten Positionen der Peaks als Vielfache von w im
Frequenzraum. In b) ist der k-Raum dargestellt, wobei sich das Signal auf Ringen mit
Radius r = n - kspp befindet. Die Orientierung der Intensitit weist auf die Richtung der
Periodizitdt hin. In ¢) wird die 1k-Maske zu b) gezeigt. In d) sind die riicktransformierten
Datensétze, die in 1k und lw gefiltert wurden, dargestellt.
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Bereich gibt. Die 2k-Komponente fehlt wie erwartet. Die Intensitéatsverteilung auf dem 1k-
Ring spiegelt die Polarisationsrichtungen der Abfrage wider. Warum diese im Vergleich zur
Abfrage-Polarisation leicht gedreht erscheint wird in Kapitel B2 erldutert. Um das rein
dynamische Signal zu extrahieren, muss nun der zentrale Bereich ausgeschlossen werden. In
Abbildung 510c) sind die maskierten Daten zu sehen, die anschliefend riicktransformiert

werden.

Prinzipiell reicht die einzelne Filterung in 1%k oder 1w aus um an das dynamische Signal
heranzukommen, da laut Gleichung aus Kapitel 242 keine anderen Beitrige in diese
Komponenten eingehen. Die Filterung in beiden Komponenten ist dennoch sinnvoll, da
in der Rechnung lediglich die Anregung an der Anrege-Struktur berticksichtigt wurde. Im
Experiment kann es aber auch Signale geben, die aus anderen Anregungen stammen und
die dann die eine oder die andere Komponente beeinhalten. Diese sind zum Beispiel in
Abbildung 610b) zu sehen. Der zentrale Bereich weist eine lw Abhéngigkeit auf, jedoch
keine k-Abhéngigkeit. In Experimenten wurde gesehen, dass unter anderem die Kanten
der Insel SPPs anregen, die entsprechende Beitrdge haben kénnen. Im ungiinstigsten Fall
ist das Verhaltnis von Strukturgréfle und Positionierung auf der Goldinsel oder Grofie der
Goldinsel gerade so, dass Kanteninteraktionen in der Strukturmitte sichtbar werden. Oft-
mals haben diese Artefakte Schnittbereiche mit den Daten und kénnen so nicht vollstdndig
entfernt werden. Die schmalen Fenster bei 1k + § und lw 4+ § werden also gewéahlt, um
die Betrage solcher Effekte zu vermindern. Die Breite § muss dabei fiir jedes Experiment
(nicht jede Polarisation), optimiert werden. Breitere Filter ¢ sind zu bevorzugen, da die

Fourier-Filter-Artefakte zunehmen je schmaler das gewihlte Fenster ist.

5.4.4. Rekonstruktion der Felder aus den experimentellen Daten

In diesem Kapitel wird darauf eingegangen, wie das elektrische Feld mithilfe der Mes-
sungen der vier Abfrage-Polarisationen rekonstruiert wird. Dafiir miissen die gefilterten
Daten zunéchst normiert werden. Aufgrund von polarisationsabhédngig unterschiedlichen
Reflektivitdten und Transmissivitdten im Interferometer unterscheiden sich die Abfrage-
Intensitiaten (Anregung ist identisch) der verschiedenen Polarisationen. Aus diesem Grund
wurde auf dem Polarimeter neben der Polarisation auch die relative Intensitét der verschie-
denen Abfrage-Polarisationen gemessen. Die verschiedenen Polarisationsserien kénnen nun

auf diese, auf dem Polarimeter gemessene, Leistung normiert werden. Das PEEM induziert
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Abb. 5.11.: In a) ist die Rekonstruktion des elektrischen Feldes aus den zuvor prozes-
sierten Polarisationsserien dargestellt. Die Bildintensitdt Y ist dabei proportional zu der
Matrix M aus Jones-Vektoren angewendet auf das zu bestimmende Feld. In b) sind Zeit-
serien der beiden Feldkomponenten in der Ebene E,, E, einzeln, sowie die Kombination

der beiden Komponenten als Feld parallel zu Oberfliche E| = ,/E? + E2 und die Feld-
komponente, die aus der Ebene zeigt £ | = E, dargestellt.

weiterhin abhéngig vom FOV noch eine Bilddrehung, die zuvor ausgemessen wurde. Damit
die Bild- und Polarisations-Orientierungen iibereinstimmen, werden die gemessenen Serien
nun nur noch gedreht, um diese Bildrotation auszugleichen.

Nach den vielen Analyseschritten sind die vier Datenreihen nun auf dem gleichen Ort-
Zeit-Gitter und bestehen nur noch aus dem normierten und gedrehten dynamischen Signal.
Nun sind die Daten soweit angepasst und vereinheitlicht, dass die Felder extrahiert werden
konnen. Wie in Abbildung 51Ta) dargestellt, sind die gemessenen Bildintensitdten Y pro-
portional zur Polarisationsmatrix M angewendet auf das zu rekonstruierende elektrische
Feld ESPP. Die Matrix enthélt zeilenweise die Jones-Vektoren der spaltenweise aufgetrage-
nen Polarisationen und bildet so eine Matrix der Form n x 2, wobei die Anzahl der Polarisa-
tionen n in den hier dargestellten Experimenten bei n = 4 liegt. Das Feld in der Ebene kann
nun aus diesem iiberbestimmten System der vier Abfrage-Polarisationen iiber eine Pseudo-

Inversion mit einem least-squares Minimierungsverfahren [165] bestimmt werden. Dabei
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konnen stets die Komponenten des Feldes bestimmt werden, die der Abfrage-Polarisation
entsprechen und es ist deshalb darauf zu achten, dass bei der Wahl der Polarisationen auch
moglichst orthogonale Anteile auftreten. Die Polarisationszusténde entsprechen den Jones-
Vektoren die sich aus dem im Polarimeter gemessenen Stokes-Vektor und der aus mit der
spektralen Interferenz bestimmten Phase zusammensetzen. In Abbildung 611b) sind die
resultierenden Feldkomponenten E,, E, dargestellt, als auch deren Kombination als Feld
in der Ebene E| = |/E2 + E2. Die Feldkomponente die aus der Ebene zeigt E| = E,
ergibt sich analog zu Kapitel B23, durch Berechnung iiber die Maxwell-Gleichung.

5.4.5. Darstellung der Felder

Im vorherigen Schritt lagen die einzelnen Feldkomponenten des elektrischen Feldes als
2D-Einzeldarstellung vor. In diesem Kapitel wird mit der Feldrekonstruktion an der Ober-
flache der letzte Schritt aus der Analyse der experimentellen Daten beschrieben. Aus dem
rekonstruierten elektrischen Feld kann zunéchst tiber Maxwell (Gl. B9 aus Kap. B23) das
Magnetfeld berechnet werden um anschlieffend aus der Kombination der beiden Felder das
SAM in 3D zu bestimmen. Mit diesem Kapitel schliefit der experimentelle Teil der Vektor-
Polarimetrie ab und somit einer der beiden zentralen Bereiche dieser Arbeit. Es wird damit
gezeigt, dass die Methodik der Vektor-Polarimetrie funktioniert und nun auch alle ande-
ren SPP-Felder mit subwellenldngen Ortsauflésung und subfemtosekunden Zeitauflosung
vermessen werden kénnen.

Im ersten Schritt wird fiir das Meron und das Meron-Paar je ein markanter Zeit-
schritt ausgewéhlt, welcher in der weiteren Analyse immer wieder aufgegriffen wird. Abbil-
dung B2 zeigt eine 3D-Vogel-Perspektive des elektrischen und magnetischen Feldes des
Merons in der linken Spalte und die des Meron-Paares in der rechten Spalte. Anders als
beim Skyrmion-Gitter ist die Topologie beim Meron und Meron-Paar jedoch nicht in den
Feldern sondern im Spin-Drehimpuls (Kap. B53) zu sehen. Die Topologie gilt zwar auch
schon fiir die Felder, jedoch ist in den Feldern selbst zunéchst nicht viel zu erkennen. Da
dies die erste Rekonstruktion dieser Art ist wird dennoch kurz auf die Felder eingegangen.

Die elektrischen Felder sind in einer blau-gelb-rot-Farbskala dargestellt, wobei rot fiir
aus der Ebene zeigend E; und blau fiir in die Ebene hinein zeigend E; steht. Je stirker
die entsprechende Farbe ist, desto geringer ist der Winkel in der Ebene. Ein Vektor der
keine z-Komponente hat und demnach in der Ebene liegt wird gelb dargestellt. Die Inten-

sitdt wird iiber die Linge und Grofle des Vektorpfeils ausgedriickt. Das Meron weist bei
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71.5fs eine Feldverteilung auf, bei der sich ein Punkt mit positivem EJ und negativem F_
umkreisen. Nach auflen bilden sich zwei um 7 zueinander verschobene Spiralen, wobei eine
E7} und die andere E; aufweisen. Theoretisch wéren hier jedoch abwechselnd orientierte
Halbkreise erwartet worden. Das Meron-Paar (72.7fs ) zeigt eine vierzahlige Symmetrie,
mit abwechselnd einem E- und E; -Bereich und sich entsprechend abwechselnden Ring-
segmenten nach auflen. Im Kapitel b33 wird gezeigt, dass die Zeitpunkte jeweils ein stabiles

Meron oder Meron-Paar zeigen.

Die Magnetfelder sind in einer azimutalen hsv-Farbskala dargestellt. Die Farbe kodiert
die Orientierung in der Ebene. Das Magnetfeld ist fast ausschlieflich in der Ebene und weist
keine ausgeprégte H.-Komponente auf. Im Fall des Merons (Abb. B3 links) bildet es zwei
gegenlaufige Strudel, die sich zu einer 8-férmigen Struktur verbinden. Entlang der langen
Achse der 8-formigen Struktur wechselt jeweils die Orientierung der Feldvektoren beim
entfernen vom Zentrum. Orthogonal dazu fillt das Feld sehr schnell ab. Ahnlich sind die
Magnetfelder des Meron-Paars (Abb. 53 rechts). Parallel zum elektrischen Feld sind hier
vier Strudel zu sehen, wobei einer der vertikalen Strudel nicht vollstdndig ausgeprégt ist.
Die vertikalen Strudel beriihren sich in der Mitte, wahrend die horizontalen getrennt sind.
In dieser Abbildung sind die Ringe mit wechselnden Orientierungen zu sehen. Des Weiteren
ist zu erkennen, dass die Magnetfeldlinien stets orthogonal auf der radialen Richtung

stehen.

Die dargestellten Felder sind jeweils nur ein Zeitschritt aus einer zeitaufgelosten Messung
iiber mehrere optische Zyklen. In den ergénzenden Informationen (engl. Supplement) der
Publikation Janoschka et al. [166] sind diese als Video zu sehen. In Abbildung 513 wird die
Zeitdoméne durch exemplarische Zeitschritte in einen Zeitstreifen veranschaulicht. Es ist
ein halber optischer Zyklus des Merons dargestellt. Im linken Streifen sind die elektrischen
Felder und im rechten die Magnetfelder bei der entsprechenden Zeitverzégerung dargestellt.
In den elektrischen Feldern ist eine Drehung des zentralen Maximums und Minimums
um ihr gemeinsames Zentrum im Uhrzeigersinn zu erkennen. Der rote Ef-Punkt bewegt
sich von links-unten im ersten Bild (68.8fs) nach rechts-oben im letzten Bild (70.2fs).
Die Rotationsrichtung im Magnetfeld ist etwas schwerer zu erkennen, doch rotiert die 8-
féormige Struktur ebenfalls im Uhrzeigersinn. Zwischen dem ersten und letzten Bild des
Magnetfeldes kommt es gerade zu einer Umkehr des Drehsinns des Magnetfeldes. In den
Bildern ist auch zu erkennen, dass bei einem stirkeren elektrischen Feld (langere und
dickere Pfeile) ein schwécheres Magnetfeld vorherrscht und umgekehrt. Dies stiitzt die

Einhaltung der Gesamtenergie im System.
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Wie bereits erwihnt ist ein stabiles Feld beim Meron/Meron-Paar nicht im elektrischen
oder magnetischen Feld zu sehen wie beim Skyrmion-Gitter, sondern im SAM. Das SAM
lasst sich berechnen iiber

S %% (gE* x B+ pH* x ﬁ) . (5.12)
Da das elektrische und magnetische Feld bekannt sind, wurde fiir das SAM von Meron
und Meron-Paar die Zeitserie berechnet. Einige Zeitschritte daraus sind in Abbildung 614
dargestellt. Links ist das Meron und rechts das Meron-Paar. Dabei wurden die Hauptbil-
der pro Zeitschritt auf das Maximum des jeweiligen Bildes normiert. In den jeweils oben
dargestellten Einschiiben sind dieselben Zeitschritte auf das Maximum der Serie normiert
dargestellt (Videos in [066]). Die Zeitschritte sind in beiden Serien gleich gewéhlt (4.3 fs)
und die Gesamtdauer der Darstellung umfasst etwas mehr als acht optische Zyklen. Das
Meron ist eine Halbsphére die in einer Achse zu beiden Seiten hin jeweils eine begleiten-
de, etwas ausgedehnte Halbkugel zeigen. In der spateren topologischen Analyse (Kap.5H)
wird die Form besser sichtbar. Das Meron-Paar besteht aus zwei lokalen Halbspharen ne-
beneinander mit leichtem Uberlapp. Auch hier wird sich spéter eine deutlich komplexere
Struktur offenbaren. Das Meron-Paar ist iber die ganze Serie deutlich zu erkennen und
wirkt stabil. Das Meron hingegen wird zum Ende (84.0 fs) hin instabil und verschiebt sich.
Auch am Anfang (62.3fs) sind die Seiten-Meronen relativ schwach. Die Effekte der plas-
monischen Topologie (Meron/Meron-Paar) entstehen durch die Interferenz von Feldern
und sind demnach zeitlich beschrinkt. Die Stabilitdt des SAMs hidngt demnach von den
interferierenden propagierenden SPP-Wellen ab. Sind die Wellenpakete kiirzer, ist auch
der Zeitbereich indem das SAM existiert kiirzer. Jede Unregelméfigkeit in der Anrege-
Struktur, jedes Artefakt durch ungewollte Anregung auflerhalb der Anrege-Struktur und
jegliche Fehler in der Polarimetrie-Prozessierung spiegeln sich in den rekonstruierten Fel-
dern wider und kénnen zu Instabilitdten im SAM fiihren. Gerade bei schwéicheren Signalen

wie bei den Seiten-Meronen haben kleine Anderungen schnell eine groe Wirkung.

In beiden Strukturen ist auch gut zu erkennen, dass es sich nicht einfach um eine Hélfte
des "Igelballs” vom Skyrmion handelt. Es wére zu erwarten gewesen, dass die Vektoren vom
Zentrum nach auflen zeigen, stattdessen ist zu erkennen, dass sich beim Meron eine Art
Wirbel in mathematisch negativen Sinn bildet. Beim Meron-Paar neigen sich die Vektoren

zunachst etwas nach rechts, dann nach links und dann wieder nach rechts. Topologisch
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Abb. 5.15.: Maximale Intensitit pro Bild normiert auf die maximale Intensitéit der Serie
fiir Meron (links) und Meron-Paar (rechts).

gesehen ist dies jedoch kein Problem. Es ist zu vergleichen mit einem ”"Igelball” bei dem die
Stacheln gekdmmt werden kénnen. Diese leichte Richtungsdnderung entspricht der Phase
aus Kapitel BI.

Fiir die Darstellung in Abbildung 614 wurden die Daten pro Zeitschritt normiert. Da-
durch geht die Gesamtintensitét verloren, jedoch zeigt sich so besser, dass die Strukturen
auch bei schwachen Intensitdten noch sehr gut ausgepragt sind. Im Verglich dazu sind in
den jeweils oben-auflen dargestellten Einschiiben die pro Zeitserie normierten Bilder zu
sehen. Hier wirkt es so, als wiirde das Meron im Untergrund verschwinden. In Abbildung
B 11 ist die pro Bild ermittelte maximale Intensitdt, auf die maximale Intensitat der Serie
normiert, iiber die Verzogerungszeit aufgetragen. Dabei féllt auf, dass die Gesamtinten-
sitdit extrem ansteigt und abfillt. Hier zeigt sich, dass der zeitliche Uberlapp der Pulse
begrenzt ist, sodass Anfang und Ende der Serie im Fall des Merons bei weniger als 20%
und beim Meron-Paar bei weniger als 40% liegen. Wie die Einschiibe verdeutlichen, sind
Anfang und Ende der dargestellten Serie bereits nah am Rauschen. Dies erklart die zuvor

angemerkte abweichende Form im ersten und letzten Bild des Merons aus Abbildung 614.

Rein optisch scheint das SAM iiber einen langen Zeitraum stabil zu sein. An dieser Stelle
sei bereits kurz vorgegriffen, dass das Meron-Paar stabiler erscheint als es ist, weshalb hier
oft die vage sprachliche Form gewahlt wurde. In Kapitel b3 wird sich zeigen, dass das SAM
keine gute Grofle ist, um Aussagen liber die Topologie zu treffen. Ob es sich wirklich um

ein Meron und Meron-Paar handelt kann nur iiber eine quantifizierbare Groéfle bestimmt
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werden. Wie in Kapitel B beschrieben, quantifiziert die Chern-Zahl genau diese Gréfle. Im
nachfolgenden Kapitel BZ3 werden verschiedene Blickwinkel kombiniert um die Topologie

der Struktur zu verstehen.

5.5. Analyse der Topologie am Meron und

Meron-Paar

Die Entwicklung der Vektor-Polarimetrie und die damit einhergehende Prézision ermog-
licht es nun auch sensible topologische Strukturen und ihre Eigenschaften zu untersuchen.
In diesem Teil wird die Analyse vom Meron und Meron-Paar vorgestellt. Im Unterschied
zum Skyrmion (Kap. B) bedeckt ein Meron nicht die ganze Sphére, sondern nur eine Halb-
sphére [46]. Oft wird ein Bild verwendet, in dem ein Skyrmion sich aus einem Meron
und einem Anti-Meron gleicher Vortizitdt zusammensetzen lasst. Dieses Bild ist jedoch
nur visuell richtig. Sind diese Quasiteilchen in einem gemeinsamen Gebiet heben sie sich
gerade weg.

Die Gruppe von Prof. Dr. Hrvoje Petek veroffentlichte in Dai et al. [46] die Rekonstrukti-
on von L-Linien am Meron mittels einer optischen-Fluss-Analyse im interferometrisch zeit-
aufgelosten PEEM (engl. interferometric time-resolved photoemission electron microscope,
kurz ITR-PEEM). Sie konnten zeigen, dass die Meron-SAM-Textur iiber zehn optische
Zyklen stabil ist. Die Dauer ist hier jedoch abhéngig von der Pulsdauer der verwendeten
Pulse. Genauer handelt es sich nicht um ein einzelnes isoliertes Meron, sondern um ein zen-
trales Meron, dass durch zwei andere Meronen in einer Hantelform eingerahmt wird. Spater
zeigt sich, dass die beiden dufleren Meronen sich mit zwei entgegengesetzten Meronen im
L-Gebiet aufheben und somit insgesamt ein Meron iibrig bleibt. Mit der Polarimetrie ist
es moglich die Felder zeitaufgelost in 3D zu rekonstruieren. Daraus lassen sich nicht nur
L-Linien extrahieren, sondern auch C-Punkte bestimmen, die eindeutig von Amplituden-
Vortizes unterschieden werden kénnen. Durch die komplexe Herangehensweise kann in der
Vektor-Polarimetrie so nicht nur der zeitliche Verlauf der Chern-Zahl beobachtet werden,
sondern auch die Dynamik von L-Linien, C-Punkten und Amplituden-Vortizes.

Angelehnt an Kapitel 61 kénnen zunéchst einmal die L-Linien und Nullstellen des SAM
in der Ebene betrachtet werden. Mittels der Gleichung b8 aus Kapitel 622 werden die Felder
des Merons und des Meron-Paars bestimmt und anschlieBend werden diese dquivalent zu

den experimentellen Feldern analysiert. In Abbildung B8 ist dafiir eine Pseudo-HSV-

111



Meron Meron-Pair

Theory

Experiment

Abb. 5.16.: Pseudo-HSV-Darstellung in Theorie und Experiment eines Merons und
Meron-Paars. Die Darstellung zeigt den Azimut, mit einer iiberlagerten verstirkten S,
Komponente, um die Nulllstellen (Vortizes) hervorzuheben. Dabei zeigen Meron a), Meron-
Paar b) die Theorie zu den experimentellen Versionen von Meron ¢) und Meron-Paar d).
Uberlagert sind die Konturen der L-Linien in grau. Der Mafistab aller Bilder ist gleich.
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Darstellung gewahlt. Die HSV-Darstellung wird in Kapitel 6552 ausfiihrlich eingefiihrt.
In der Pseudo-Variante wurden nicht alle Kanéle genutzt. Hier wird der 27-periodische
Azimut des SAMs in der hsv-Farbskala mit einer beliebigen Potenz der S,-Komponente
verstérkt tiberlagert (hier dargestellt Potenz 4) um damit die Nullstellen hervorzuheben.
Aus dem Analogon mit der Poincaré-Sphére aus Kapitel 51 ist bekannt, dass C-Punkte an
den Polen liegen (reines S,) und L-Linien am Aquator (kein S,). Durch die Verstirkung
der S,-Komponente werden C-Punkte im vollen Farbton dargestellt, wihrend L-Linien ins
Weifle iibergehen. Um die L-Linien ebenso deutlich darzustellen, wurden sie im Bild als
graue Konturen iiberlagert.

Das Meron in Abbildung 61Ga) zeigt die bereits beschriebene Hantelform, das Meron-
Paar in Abbildung 518b) zeigt eine liegende Acht. Die L-Linien weiter auen umschlieBen
diese zentralen Gebilde. Es ist deutlich zu sehen, dass es sich in beiden Féllen Meron und
Meron-Paar nicht um isolierte C-Punkte handelt, die gezdhlt werden kénnen. In der Theo-
rie sind sowohl fiir das Meron (Abb. E8a)) als auch fiir das Meron-Paar (Abb. 516b))
zahlreiche Nullstellen des SAMs in der Ebene zu sehen, welche sich als Punkte unbestimm-
ter Phase duflern, mit sich stark d&nderndem Azimut im direkten Anschluss. Einige liegen
auch nah an oder sogar auf den L-Linien. Im weiteren Verlauf wird noch gezeigt, dass sich
ganze Ketten an Nullstellen auflerhalb des hier dargestellten Bereichs anschlieflen.

In den experimentellen Daten fiir Meron und Meron-Paar in Abbildung 516c,d) ist
eine Ahnlichkeit zu den berechneten theoretischen Bereichen zu erkennen, jedoch wird
bereits hier sichtbar, dass L-Linien an vielen Stellen verschoben oder verbunden sind, da
diese lediglich topologisch robust, aber nicht topologisch geschiitzt sind [T50]. Das Meron-
Paar (Abb. 618d)) hat dementsprechend rechts zusdtzlich noch einen ganzen Bereich
angehangt. Vor allem aber umschliet im Experiment keine L-Linie die zentralen Gebilde.
Dies wurde auch fiir ein deutlich grofleres Gesichtsfeld uiberpriift. Auch die Nullstellen
sind oft verschoben und deutlich starker separiert. Ob es sich bei den Nullstellen nun um
C-Punkte oder Amplituden-Vortizes handelt muss zunédchst eindeutig bestimmt werden,
bevor konkrete Aussagen getroffen werden kénnen.

Daher ist es sinnvoll zunédchst einen Blick auf die grundlegende Topologie der Flache
zu werfen. Im Kapitel 65510 wird mit Hilfe der Euler-Poincaré-Charakteristik gepriift ob
alle Nullstellen zuverlassig gefunden werden kénnen und ob die Topologie der Flache dem
erwarteten Wert einer Kreisscheibe mit y = 1 entspricht. Im darauffolgenden Kapitel 652
wird anschlieSend zwischen C-Punkten und Amplituden-Vortizes unterschieden und die
Chern-Zahl bestimmt.
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5.5.1. Bestimmung der zweidimensionalen Topologie

In diesem Kapitel wird das SAM Feld S| zunéchst nur in der Ebene betrachtet. Die Null-
stellen entsprechen dabei den C-Punkten und Amplituden-Vortizes, die wie in Kapitel 51
beschrieben in 2D ununterscheidbar sind. Die Euler-Poincaré-Charakteristik legt die Topo-
logie der Ebene fest auf x = 1. Nach dem Poincaré-Hopf-Theorem muss die Summe iiber
die Indizes der Nullstelle demnach genau diesem Wert entsprechen. Mit dieser Methode

lasst sich demzufolge priifen ob auch alle Nullstellen gefunden wurden.

In Abbildung BT7 ist der negative Logarithmus des SAMs in der Ebene fiir Meron
(linke Spalte) und Meron-Paar (rechte Spalte) in der Theorie dargestellt. In dieser Darstel-
lung werden sehr kleine Werte extrem verstarkt und sind wei. Die Punkte entsprechen
den Nullstellen und deren Positionen sind mit griimen Kreisen markiert. In der unteren
Zeile werden die ermittelten Nullstellen in der Azimut-Darstellung betrachtet. Uber die
Windung des Azimuts um die Nullstelle kann fiir jede Nullstelle die Vortizitét bestimmt
werden. Dabei wird die positive Richtung blau und die negative rot markiert. Die entge-
gengesetzten Vortizitdten/Indizes heben sich wiederum weg, sodass im vereinfachten Fall
nach dem Poincaré-Hopf-Theorem durch einfaches Zahlen gepriift werden kann, ob die
Euler-Poincaré-Charakteristik eingehalten wird. Es ist ersichtlich, dass sowohl auf der Ho-
rizontalen als auch auf der Vertikalen vom Mittelpunkt aus gesehen zu jeder Seite eine
Reihe an gepaarten Nullstellen startet, die sich bis ins Unendliche erstreckt. Da sich die
Paare jeweils autheben, bleibt im Fall des Merons die zentrale Nullstelle erhalten, im Fall
des Meron-Paars hebt sich die zentrale Nullstelle mit einer der beiden benachbarten auf,
sodass die entsprechend andere iibrig bleibt. Nach Kapitel b1 entspricht die eine iibrig

gebliebene Nullstelle genau einem Euler-Poincaré-Index von y = 1.

In Abbildung 618 sind die experimentellen Daten entsprechend ausgewertet worden. So-
wohl fiir das Meron in Abbildung 65T8a) als auch fiir das Meron-Paar in Abbildung 613b)
ist die klare vertikale und horizontale Ausrichtung der Nullstellen nicht mehr zu erkennen.
Es kommen weiterhin Nullstellen hinzu, denen keine eindeutige Vortizitat zugeordnet wer-
den konnte (schwarze Kreise). Diese undefinierten Punkte kénnten Stellen sein, wo sich
zwei Nullstellen gerade gegenseitig aufheben. Es ist topologisch durchaus erlaubt, dass
neue Nullstellen entstehen solange sie paarweise mit umgekehrtem Index bzw. umgekehr-
ter Vortizitat auftreten und sich somit gegenseitig aufheben. Dies erkldrt auch warum nicht
die urspriinglichen vertikalen und horizontalen Arme bestehen bleiben, sondern diese sich

aufspalten und verschieben. Da auch im Experiment wie zuvor in der Theorie nach dem
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Abb. 5.17.: Bestimmung der Nullstellen des Feldes in der Ebene fiir die Theorie. In a) wur-
de der negative Logarithmus der SAM-Komponente in der Ebene des Merons visualisiert.
In b) ist die entsprechende Darstellung fiir das Meron-Paar. Die grilnen Punkte markieren
die Nullstellen der SAM-Komponente in der Ebene. In ¢) Meron und d) Meron-Paar wurde
den Nullstellen in der Azimut Darstellung eine farblich gekennzeichnete Vortizitat zuge-
ordnet. Die blauen Kreise entsprechen positiver und die roten Kreise negativer Vortizitét.
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Abb. 5.18.: Bestimmung der Nullstellen des Feldes in der Ebene fiir die experimentellen
Daten. Aquivalent zu Abbildung 617 wurden die Nullstellen identifiziert und diesen Null-
stellen konnten in der Azimut Darstellung fir a) Meron und b) Meron-Paar die positiven
und negativen Vortizitdten zugeordnet werden. Scheinbare Nullstellen denen keine Vorti-
zitdt zuzuordnen war sind schwarz.
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Poincaré-Hopf-Theorem die Euler-Poincaré-Charakteristik y = 1 erfiillt sein muss, miissen
sich alle Nullstellen bis auf eine im Zentrum paarweise aufheben. Da die Nullstellen auch
im Unendlichen liegen kdnnen, ist es je nach Gesichtsfeld moglich, dass eine Nullstelle nicht
sichtbar ist, um ein Paar zu bilden. Rein optisch lassen sich jedoch lokal viele Nullstellen
in Paaren zusammenfassen.

Es konnte gezeigt werden, dass die Nullstellen des 2D-SAM-Feldes in der Ebene be-
stimmt werden koénnen. Experimentelle Begebenheiten erfordern jedoch oft eine lokale
Einschriankung. So kann auch die Euler-Poincaré-Charakteristik nur lokal iiberpriift wer-
den. Da das System dreidimensional ist muss noch gepriift werden ob die Nullstellen
Amplituden-Vortizes sind oder C-Punkte. Aulerdem muss die Chern-Zahl bestimmt wer-
den, um zu verifizieren, ob es sich wirklich um ein Meron und ein Meron-Paar handelt.

Diese Analyse folgt in Kapitel B2,

5.5.2. Bestimmung der dreidimensionalen Topologie

In diesem Kapitel geht es darum die 3D-Topologie zu bestimmen. Zunéchst werden die C-
Punkte aus der Reihe von Nullstellen des SAMs in der Ebene identifiziert und anschlieffend
kann die Chern-Zahl auf verschiedene Varianten bestimmt werden. Damit wird die Analyse
der Topologie und auch der zweite grofle Teil dieser Arbeit abgeschlossen.

Um die C-Punkte und Amplituden-Vortizes zu unterscheiden wird ausgenutzt, dass
Amplituden-Vortizes echte Nullstellen des gesamten SAM |S| = 0 sind und nicht nur der
Komponente in der Ebene S). C-Punkte hingegen haben stets einen von null verschiedenen
Wert in der Komponente senkrecht zur Oberfliche S, = .5, # 0.

In Abbildung 619a),b) werden die zuvor bestimmten Nullstellen, inklusive der Vorti-
zitdt, abgeglichen mit den Nullstellen des gesamten SAMs. Dafiir wird, wie bereits in
Abbildung 6T7a),b), die Darstellung des Logarithmus gewéhlt log(.S). Liegt eine Nullstel-
le auf einem hellen Punkt handelt es sich um einen Amplituden-Vortex, welcher mit einem
Dreieck gekennzeichnet wird. Alle anderen Punkte bleiben mit Kreisen markiert und sind
entsprechend C-Punkte. Auffillig ist, dass alle C-Punkte und alle Amplituden-Vortizes in
der gleichen Farbe kodiert sind, was bedeutet, dass sie dasselbe Vorzeichen in der Vortizitat
haben.

Um ein vollstdndiges Bild zu erhalten, fehlt nun lediglich die Polaritiat der C-Punkte. Die
S.-Komponente in Abbildung 619c),d) liefert diese fehlende Information. In dem blauen
Bereich zeigen die SAM-Vektoren in die Ebene (Polaritdit P = —1/2). Die C-Punkte, die
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Abb. 5.19.: Unterscheidung von Amplituden-Vortizes und C-Punkten. Dargestellt ist der
negative Logarithmus des gesamten SAMs fiir das Meron a) und das Meron-Paar b). Die
Dreiecke markieren Amplituden-Vortizes und die Kreise C-Punkte. In ¢) und d) ist die S,-
Komponente dargestellt, um den C-Punkten eine Polaritidt zuzuweisen. Negative Polaritét
auf blauen Bereichen wird durch einen weiflen Rand gekennzeichnet, positive Polaritét
auf roten Bereichen durch einen schwarzen Rand. Amplituden-Vortizes auf den S, = 0
L-Linien bekommen eine weifle Fiillung.
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in diesem Bereich liegen werden mit einem weiflen Rand markiert. In den roten Bereichen
zeigen die Vektoren aus der Ebene hinaus (Polaritdt P = +1/2) und die C-Punkte werden
mit einem schwarzen Rand markiert. Amplituden-Vortizes haben keine S,-Komponente
und kénnen dementsprechend keinen Rahmen haben. Sie liegen auf den Nulllinien von S,
die den L-Linien entsprechen und bekommen eine weifle Fiillung.

Es fallt direkt auf, dass die horizontalen C-Punkte alle eine positive Polaritdt haben,
wahrend den vertikalen C-Punkten negative Polaritét zugewiesen wird. Meronen gleicher
Vortizitdt aber unterschiedlicher Polaritit heben sich gegenseitig auf. Nun gilt es zunachst
sinnvolle Integrationsgrenzen zu bestimmen um eine Aussage iiber die Gesamtzahl der
C-Punkte zu treffen. Eine Moglichkeit sind die L-Linien, da diese gerade unterschiedliche
Polaritdten voneinander trennen. Wird nun das blaue Gebiet betrachtet, dass das Meron
komplett umschlie3t, ist zu erkennen, dass die beiden Hantel-Meronen sich mit den ver-
tikalen C-Punkten aufheben und lediglich das zentrale Meron bestehen bleibt. Uber die
Formel B33 aus Kapitel B kann eine Chern-Zahl ermittelt werden, welche mit Polaritét
P = 1/2 und Vortizitdt V = 1 eine Chern-Zahl von C' = 1/2 ergibt. Es handelt sich
demnach tatséchlich um ein Meron. Im néchsten roten Gebiet kommen zwei C-Punkte
positiver Polaritdt hinzu. Die Formel gilt grundséatzlich nur fiir isolierte C-Punkte und
ist hier demnach nicht anwendbar, da zwei C-Punkte in diesem Gebiet liegen. Wird dies
vernachlissigt wire die Summe iiber die C-Punkte C' = 3/2, wie auch in Publikation von
Dai et al. [46] beschrieben. Im Unendlichen alterniert das Integral iiber die L-Linien stets
zwischen diesen beiden Werten. Demnach ist die Bezeichnung als Meron auch nur Lokal
gerechtfertigt.

Das Meron-Paar ist aus dieser Perspektive problematisch. Wird lediglich der innere
8-formige rote Bereich betrachtet gibt es zwei C-Punkte gleicher Vortizitdt und gleicher
Polaritdt, die unter Vernachlissigung der Regel isolierter C-Punkte C' = 1 ergeben. Die-
ses scheinbare Meron-Paar im Zentrum hebt sich jedoch, den blauen Integrationsbereich
betrachtend, mit den vertikalen C-Punkten auf und wird damit topologisch trivial C = 0.
Die ins unendliche hin alterniert die Chern Zahl demnach zwischen C' = 0 und C = 1.
Global gesehen kann nicht von einem Meron-Paar gesprochen werden. Diese Bezeichnung
ist auch lokal nur unter Einschrankungen gerechtfertigt.

Wichtig jedoch ist ein anderer Aspekt. Es ist gelungen Polaritdt und Vortizitat fir
zwei benachbarte Quasiteilchen eindeutig zuzuordnen. In der Schreibweise (P,V) wéren
unterschiedliche Kombinationen an Teilchen moglich gewesen. Nur die genaue Kenntnis
von Polaritdt und Vortizitét erlaubt diese Zuordnung. Wie in Kapitel 60 in Abbildung 62
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dargestellt sind die moglichen Teilchen Meron-Vortex (%2,1), Anti-Meron-Vortex (-%2, 1),
Meron-Anti-Vortex (-%2,-1) und Anti-Meron Anti-Vortex (%,-1). Die Vektor-Polarimetrie
beinhaltet durch die 3D-Rekonstruktion alle notwendigen Informationen und ermoglicht
eine genaue lokale Bestimmung sowie die Unterscheidung von C-Punkten und Amplituden-
Vortizes. Es handelt sich demnach um ein Meron-Vortex und um ein Paar von Meron-

Vortizes.

Es gibt eine Farbdarstellung in der die nun bestimmten Eigenschaften noch etwas deut-
licher hervorgehoben werden kénnen. Diese Darstellung ist in Abbildung dargestellt.
In der sogenannten HSV-Darstellung gibt es drei Kanéle, denen die Grofien zugeordnet
werden konnen die hervorgehoben werden sollen. Abbildung 520a) zeigt anhand eines
ausgeschnittenen Zylinders wie sich die HSV-Darstellung zusammensetzt. Die Einzelkom-
ponenten der HSV-Darstellung fiir das Meron (Abb. 6E20b)c)d)) werden nun einzeln vor-
gestellt. Zunéachst gibt es den Farbkanal (engl. hue) welcher die generelle Farbwiedergabe
steuert und die 2w-periodische hsv-Farbskala nutzt. Hier ist es sinnvoll, den Azimut zu
wéahlen, um die Vortizitdt dazustellen (Abb. B20b)). Der Sattigungskanal (engl. saturati-
on) steuert wie kréftig die Farben sind und geht von weifl zu Vollfarbe. Dieser Kanal ist
ideal um Bereiche hervorzuheben. Im Beispiel (Abb. E20c)) stellt dieser Kanal den Betrag

der Latitude dar, welche sich iiber

\/ 5%+ 52
A P (5.13)

Sattigung = |sin | arctang
Sz

berechnet. Damit ist im Sattigungs-Kanal eine Grofle wie die Polaritdt dargestellt, die
jedoch einen etwas weicheren Ubergang hat als die Darstellung der reinen S,-Komponente.
Der letzte Kanal gibt den Wert (engl. value) wieder. Dieser geht von schwarz zu weifl und
eignet sich gut, um absolute Grofien darzustellen. Abbildung 5720d) zeigt den Betrag des
SAMs |S|.

In Abbildung 620e) ist die kombinierte Farbdarstellung des Merons und in f) die des
Meron-Paars dargestellt (Videos der vollen Zeitserie in [66]). Da sie keine Amplitude ha-
ben verschwinden die Amplituden-Vortizes in dieser Darstellung und die C-Punkte wirken
verstarkt. Die in der vorherigen Analyse bestimmten Amplituden-Vortizes (Dreiecke) und
C-Punkte (Kreise) sind hier iiberlagert dargestellt. Die Farbe steht fiir die Vortizitat, wo-
bei blau positiv und rot negativ ist und der Rand steht fiir die .S,-Komponente. Ein weifler

Rand entspricht negativem .S, ein schwarzer positivem S, und Amplituden-Vortizes behal-
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Abb. 5.20.: In a) ist ein ausgeschnittener Zylinder dargestellt der die HSV-Darstellung
verdeutlicht. Die verschiedenen HSV-Kanile der HSV-Darstellung b) Farbwert, ¢) Satti-
gung und d) Wert werden exemplarisch fiir das Meron dargestellt, welches in e) zusammen-
gesetzt ist. In f) ist die schematisch gleiche HSV-Darstellung des Meron-Paars dargestellt.
Die Amplituden-Vortizes und C-Punkte sind als Uberlagerung hinzugefiigt.
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ten die Randfarbe der Vortizitéat. Sowohl das Meron als auch das Meron-Paar sind in der
HSV-Darstellung deutlich zu erkennen. Dabei liegt innerhalb der L-Linie beim Meron le-
diglich ein C-Punkt. Die C-Punkte an der Hantel als auch die vertikal gelegenen C-Punkte
sind deutlich schwécher, aber gut zu erkennen. Die néchste Ordnung an horizontal gele-
genen C-Punkten ist noch einmal etwas schwicher. Das griine Quadrat ist die Nullstelle
aus der experimentellen Darstellung in Abbildung 6I8 welche keine eindeutige Zuordnung
erlaubte. Hierbei ist anzumerken, dass der rechte C-Punkt in blau und der rote Amplitu-
denvortex unphysikalisch sind. Nach der Fourier Filterung (Kapitel 5472) bleibt nur noch
der mittlere Term aus Gleichung 223 bestehen. In der Analyse wird angenommen, dass
der EgPP—Term unter der Annahme schwacher SPP-Felder vernachlissigbar ist. Da die
topologischen Felder sehr sensitiv sind, ist die unphysikalische Situation vermutlich auf
die Vernachlassigung dieses Terms zuriickzufiihren. Da in dieser Arbeit nur das zentrale
Meron betrachtet wird, ist dies fiir die weitere Analyse jedoch unerheblich.

Beim Meron-Paar sind es zwei C-Punkte. Der angehéngte Bereich hat keinen eigenen C-
Punkt jedoch einen Amplituden-Vortex auf der L-Linie. Die zum Paar gehorigen vertikal
gelegenen C-Punkte sind schon deutlich schwécher, alle weiteren nicht mehr zu erkennen.
Die HSV-Darstellung ist daher ideal um die doch oft kompliziert und iiberladen wirkenden
Darstellungen auf das Wesentliche zu reduzieren.

In Kapitel 520 wurde neben dem Abzéhlen von C-Punkten eine weitere Methode zur
Bestimmung der Chern-Zahl vorgeschlagen. Diese ist fiir das Meron in Abbildung 621
und fiir das Meron-Paar in Abbildung B2 dargestellt. Beide Abbildungen sind in der
Pseudo-HSV-Darstellung vom Beginn des Kapitels dargestellt. Bei dieser Methode wird
die Anderung des Azimut entlang der L-Linie verfolgt um daraus die summierte Vortizitét
im Gebiet zu ermitteln. Im Graph in Abbildung 621 ist der Verlauf der Azimut-Anderung
beginnend an Punkt A als blaue Kurve dargestellt. Die Kurve steigt von 0 auf 27 und macht
demnach einen vollen Farbumlauf, was einer Vortizitdt von V' = 1 entspricht. Zusammen
mit der positiven Polaritdt P = 1/2 ldsst sich dies in eine Chern-Zahl von C' = 1/2
iibersetzen und bestétigt damit das Meron.

Es wird erwartet, dass der Azimut linear ansteigt. Die Beobachtung zeigt jedoch, dass
der Azimut zwei Sprungstellen aufweist. Der Graph wurde deshalb um die rote Kurve
erginzt, die die Grofie des SAMs abbildet. Hier wird deutlich, dass die Spriinge im Azimut
mit um einer um eine Groéflenordnung schwécheren Intensitdten korrelieren. Aus diesem
Grund wurden markante Punkte entlang der Kontur ausgesucht und in der Pseudo-HSV-

Darstellung markiert. Dafiir wird eine Vergréflerung des Bereichs aus Abbildung 518 und
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Abb. 5.21.: Analyse des Azimut entlang der L-Linie in der Pseudo-HSV-Farbskala des
Merons. Die Anderung des Azimut ab dem Startpunkt A ist in blau im Graphen dargestellt.
Die Magnitude des SAMs in rot zu sehen. Markante Punkte des Graphen sind als A-D in
der Kopfzeile vergroflert gezeigt.
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Abb. 5.22.: Analyse des Azimut entlang der L-Linie in der Pseudo-HSV-Farbskala des
Merons-Paars. Die Anderung des Azimut ab dem Startpunkt A ist in blau im Graphen
dargestellt. Die Magnitude des SAMs in rot zu sehen. Markante Punkte des Graphen sind
als A-E in der Kopfzeile vergroflert gezeigt.

eine wiederum eineinhalbfache Vergroflerung davon in der Kopfzeile dargestellt. Dort sind
im Bild zentriert die markanten Punkte A-D. Die Integrationsrichtung ist durch Pfeile an-
gedeutet. Am Startpunkt A und am Punkt C ist noch nichts Besonderes zu sehen, da diese
einen groflen Abstand zu C-Punkten und Amplituden-Vortizes haben. Die Sprungbereiche
des Azimut liegen in B und D, neben den Amplituden-Vortizes. Die Amplituden-Vortizes
beeinflussen demnach den Verlauf des Azimut ein wenig, aber &ndern die Topologie nicht.
Die Abszisse ist in der Bogenldnge angegeben und verdeutlicht noch einmal auf welch
kleinen GroBenskalen (/1.5 pm) gearbeitet wird.

Das Meron-Paar in Abbildung B22 zeigt in seiner seltsamen Form einen entsprechend
komplizierteren Verlauf im Plot. Die Farbdarstellung entspricht der aus der vorherigen
Abbildung und auch hier sind Vergréflerungen der markanten Punkte in der Kopfzeile
dargestellt. Trotz des komplizierten Verlaufs ergibt das Integral iiber den Azimut 47 und
damit eine Vortizitdt von 2. Mit den Polaritdten mit P = 1/2 kombiniert, ergibt sich eine

Chern-Zahl von C = 1. Hier konnten noch deutlich mehr markante Punkte betrachtet

124



werden, aber es wurden die wesentlichen Punkte ausgewéahlt. Vom Startpunkt A wird der
Verlauf des Azimut wieder in mathematisch positivem Sinn verfolgt. Es fallt direkt auf,
dass die Rundungen der L-Linie sich im Azimut widerspiegeln. Der erste Amplituden-
Vortex zwischen dem Meron-Paar sorgt nur fiir einen Einbruch in der SAM-Magnitude
in B und C. Die markanten Punkte bei D und E liegen an einem C-Punkt mit negativer
Vortizitat, welcher direkt neben dem Amplituden-Vortex liegt, welcher auf der L-Linie bei
E liegt. Es ist auffillig, dass die Magnitude in D schon um zwei Gréflenordnungen einbricht,
obwohl kein Amplituden-Vortex anliegt. Dies bedeutet, dass aus der reinen Magnitude nur
Hinweise auf Amplituden-Vortizes abgeleitet werden kénnen. Lediglich in Féllen wie in E,
wo der Amplituden-Vortex direkt auf oder an der L-Linie liegt, ist durch den Einbruch
der Amplitude um mehr als drei GroBlenordnungen eine relativ sichere Aussage moglich.
Im Azimut iibersetzt sich dies in einem Sprung in E. Auch zu erkennen ist, dass die SAM-
Magnitude im Hauptbereich des Meron-Paars starker ist als im angehdngten Bereich. Mit
dieser Auswertung kann zunéchst ausgeschlossen werden, dass ein weiterer C-Punkt in
der L-Linie liegt und demnach kann zumindest lokal begrenzt von einem Meron-Paar

gesprochen werden.

Wie bereits in Kapitel B beschrieben, ist die géingigste Variante die Chern-Zahl zu
ermitteln, das Integral iiber die Quasipartikeldichte. Ein Integral ins Unendliche ist bei ex-
perimentellen Daten nicht moglich, demnach ist es notwendig geeignete Grenzen zu finden.
In der letzten Auswertung hat sich gezeigt, dass die L-Linien als Grenzen durchaus plau-
sible Losungen liefern. In Abbildung 523 ist die aus der Quasipartikeldichte extrahierte
Chern-Zahl iiber die Verzogerungszeit fiir das Meron aufgetragen. Markante Zeitpunkte
A-E (in blau gekennzeichnet) sind als Quasipartikeldichte in einem Streifen tiber dem Gra-
phen zu sehen. Die Quasipartikeldichte geht von negativ (blau) hin zu positiv (rot). Die

L-Linien sind in grau iiberlagert und der Integrationsbereich ist in schwarz gekennzeichnet.

Im ersten Bild A bei 61.5fs ist das Meron noch nicht vollsténdig ausgebildet, die seit-
lichen C-Punkte fehlen génzlich und die Chern-Zahl ist durch den prégnanten blauen
Bereich zu gering. Dies ist der Aufbaubereich des Merons. Bei B mit 65.0 fs ist das Meron
aufgebaut und der stabile Bereich beginnt. In C ist mit 71.5fs der Zeitschritt dargestellt,
der auch bei den Auswertungen zuvor oft gezeigt wurde. Bei D mit 83.0 fs beginnt es insta-
bil zu werden. Die Chern-Zahl ist noch die des Merons, aber die hantelartigen C-Punkte
beginnen sich zu verschieben. Das letzte Bild E mit 84.3fs ist im Graphen als Linie dar-
gestellt. Dieser Bereich ist nicht mehr abbildbar, da die L-Linie des zentralen Merons mit

den aufleren L-Linien verschmolzen ist und somit kein Wert bestimmt werden kann.
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Abb. 5.23.: Zeitabhéngigkeit der Chern-Zahl des Merons. Die markanten Zeitpunkte A-E,
im Graphen blau markiert (Datenpunkte oder Linie), sind in der Kopfzeile in Form von
der Quasipartikeldichte zu sehen. Die Chern-Zahl entspricht dem Integral iiber die schwarz
markierte Kontur in der Quasipartikeldichte. L-Linien sind in grau tuberlagert. Es gilt zu
beachten, dass durch das Fourier-Filtern die Daten periodisch mit der Halbwertsbreite
At gefaltet werden.
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Abb. 5.24.: Zeitabhéngigkeit der Chern-Zahl des Meron-Paars. Die markanten Zeitpunk-
te A-E, im Graphen blau markiert (Datenpunkte oder Linie), sind in der Kopfzeile in
Form von der Quasipartikeldichte zu sehen. Die Chern-Zahl entspricht dem Integral iiber
die schwarz markierte Kontur in der Quasipartikeldichte. L-Linien sind in grau tberlagert.
Die weifl markierte Kontur im zweiten Bild wird von der schwarzen abgezogen. Fehlende
Datenpunkte entsprechen Bereichen, in denen keine Chern-Zahl bestimmt werden konnte.
Es gilt zu beachten, dass durch das Fourier-Filtern die Daten periodisch mit der Halb-
wertsbreite Atp gefaltet werden.

Durch eine sehr schmale Filterung in der zeitlichen Fourier-Transformation 180 THz ist
jeder Datenpunkt mit einem Gaufl der Breite dtp =5.6 fs gefaltet, welcher als Mafistab in
der unteren Ecke dargestellt ist. Da die Randbedingungen der Fourier Transformationen
periodisch sind, sind vor allem zum Anfang und Ende der Messreihe hin Artefakte zu
erwarten. Es gilt zu beachten, dass der Graph den ganzen Bereich der Messung abdeckt.
Zu den ersten 7 und letzten 11 Datenpunkten der Messreihe konnte keine Chern-Zahl
bestimmt werden, sodass diese Punkte im Graphen nicht dargestellt werden.

Im Fall des Meron-Paars ist der Verlauf deutlich komplizierter. In Abbildung ist
die Chern-Zahl des Meron-Paars iiber die Zeit aufgetragen. Hier verschmelzen die L-Linien
oder trennen sich auf, sodass iiber weite Bereiche keine Chern-Zahl bestimmt werden kann.

In anderen Bereichen kann die Chern-Zahl zwar ermittelt werden, jedoch ergibt sich kein
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sinnvoller Wert fiir die Chern-Zahl. Dies liegt vor allem daran, dass bei der zeitlichen
Fourier-Filterung mit 120 THz ein sehr enges Fenster gewéhlt wurde. Aufgrund von sto-
renden Artefakten durch an den Kanten ausgelosten SPPs war dies jedoch unvermeidbar.
Es ergibt sich eine Faltung der Datenpunkte mit einer Breite von dtp = 8.3 fs.

Im Anfangsbereich konnte zwar eine Kontur ermittelt werden, jedoch ist dies auflerhalb
des Uberlapps der Pulse. Es schliet sich ein Bereich an in dem die innere Kontur mit
den dufleren Linien verschmolzen ist und keine Chern-Zahl ermittelt werden kann. Zum
Zeitpunkt 68.0 fs (gestrichelte Linie) ist dies exemplarisch dargestellt.

Das Bild B bei 71.3fs liegt im stabilen Bereich und ist reprédsentativ fiir eine Folge
an Datenpunkten mit einer eingeschlossenen Kontur (weifl) innerhalb der ausgewerteten
Kontur (schwarz). Bei der Analyse muss die weifle Kontur von der Schwarzen abgezogen
werden, was zu einer leicht nach unten abweichenden Chern-Zahl fiithrt. Der stabile Bereich
setzt sich mit dem Zeitpunkt C mit 72.7fs, der aus vorherigen Auswertungen bereits
bekannt ist, mit einer relativ gut passenden Chern-Zahl von C' = 1 fort. In E bei 83.0fs
wird nur noch ein unphysikalischer Wert von C = 1/2 erreicht. In den Zeitbereichen unter
65fs und um 82fs iiberlappen die Laser-Pulse nicht mehr vollstdndig. Somit existieren
keine C-Punkte. Auflerdem liegen diese Zeitbereiche tief im Bereich, wo Fourier-Artefakte
eine Rolle spielen.

Es zeigt sich, dass das Meron im Bereich von ca. 65 fs bis 84 fs stabil ist. Dieser Zeitbe-
reich entspricht mehr als sieben optischen Zyklen. Es konnte somit gezeigt werden, dass ein
stabiles Meron aus den experimentell bestimmten Feldern extrahiert werden kann. Dies
spricht stark fiir die Methode der Vektor-Polarimetrie. Auch dass nur lokal zu betrachten-
de und ansonsten topologisch triviale Meron-Paar hat einen einigermafen stabilen Bereich

von ca. 71fs bis 82fs. Dies sind immerhin noch vier optische Zyklen.
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Diskussion und Ausblick

Die Ergebnisse dieser Arbeit umfassen zwei Kernbereiche: Die Entwicklung der Vektor-
Mikroskopie zur Vermessung von oberflichengebundenen SPP-Feldern auf der Nanometer-
skala mit sub-Femtosekunden Zeitauflésung und die Anwendung dieser neuen Technik zur

Untersuchung von plasmonischen topologischen Quasiteilchen.

Diese Arbeit baut auf der Kombination von einem Anrege-Abfrage-Experiment mit
aktiv stabilisierten Interferomenter mit einem PEEM auf [87]. Mit dem urspriinglichen
Aufbau war es moglich SPPs zeitaufgelost zu messen und durch Anregung verschiedener
Strukturen konnten Eigenschaften wie Propagation [66, @1 oder Fokussierung von SPPs
[G0, 067] analysiert und charakterisiert werden. Es wurden, wie auch in dieser Arbeit,
archimedische Spiralstrukturen verwendet, um den Spin-Drehimpuls des Lichtes und seine

Konversion in OAM zu zeigen [I16].

In der Vektor-Mikroskopie sollen aus den gemessenen dynamischen Kontrasten im Anrege-
Abfrage-Experiment die SPP-Felder rekonstruiert werden. Um die Vektor-Mikroskopie zu
ermoglichen sind einige bauliche Anderungen am urspriinglichen Aufbau notwendig. Zu-
néichst wurde ein Detektorwechsel vorgenommen und anschliefend das Vektor-Interfero-
meter in zwei Etappen zunéchst aufgebaut und dann umgebaut. Gerade bei den starken
Kontrasten in fokussierenden Strukturen wurde die Extraktion der dynamischen Effekte
durch die Eigenschaften des MCP-Systems erschwert. Durch die in Kapitel =3 beschriebe-
ne Inbetriebnahme des F216 Detektors wurden der Dynamikumfang und das Rauschniveau
im Experiment erheblich verbessert [89]. Der neue Detektor ermoglicht so die Messung von

Effekten und Groéflen, die ansonsten nicht zugénglich gewesen wéren.

Um mit der Vektor-Mikroskopie elektromagnetische Felder zu rekonstruieren, miissen
mindestens zwei linear unabhéngige Projektionen des Feldes gemessen werden (Kap. BI).

Dafiir miissen Anrege- und Abfrage-Polarisation individuell einstellbar sein (Kap. B33). In
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der in Davis et al. publizierten [[52] ersten Ausbaustufe wurden zunéchst die Felder eines
plasmonischen Skyrmion-Gitters rekonstruiert und anschliefend wurde die Windungszahl
bestimmt (Kap. B23). Dabei fielen technische Herausforderungen, vor allem in Bezug auf
die Langzeitstabilitiat, auf (Kap. B4), die mit der Vektor-Polarimetrie behoben werden
(Kap. B332) .

Die Vektor-Polarimetrie (Kap. b4) profitierte von der im Rahmen eines anderen Pro-
jektes etablierten Laborautomatisierung. So konnte die Datenqualitdt durch Optimierung
des Messprozesses verbessert werden. Weiterhin ist durch die Aufnahme von spektralen
Interferenzen der Anrege- und Abfrage-Pulse (Kap. 5272) nun auch die Phaseninformation
zuganglich und somit der vollstandige Jones-Polarisationszustand.

Die Vektor-Polarimetrie erweist sich als substanzielle Erweiterung der Vektor-Mikro-
skopie. Die deutlich verbesserte Stabilitdt von 230 as in der Vektor-Mikroskopie auf 8 as in
der Vektor-Polarimetrie und die genauere Bestimmung des Feldes durch die vier Abfrage-
Polarisationen ermoglicht es deutlich empfindlichere Gréflen zu studieren.

So kann nicht nur die Topologie im elektrischen Feld (Skyrmion-Gitter in Kapitel B23),
sondern auch die deutlich empfindlichere Topologie im SAM (Kap. 634) untersucht wer-
den. Demzufolge wurden das plasmonische Meron und Meron-Paar zeitaufgelost analysiert
[(66]. Durch die Genauigkeit der Vektor-Polarimetrie ist es erst moglich die Chern-Zahl
aus der experimentell empfindlichen Quasipartikel-Dichte zu extrahieren und damit die
dynamische Stabilitdt von topologischen Strukturen nachzuweisen.

Wie bereits in der Motivation (Kap. M) erwdhnt gibt es Methoden die zumindest in einige
Aspekte der Feldrekonstruktionen erméglichen. Einige Methoden haben Zugriff auf die In-
tensitdten einzelner Feldkomponenten, jedoch fehlen Informationen tiiber die Vektornatur.
Im PINEM [R] kann {iber die Elektron-Photon-Interaktion im Nahfeld einer Nanostruktur
das zeitliche Verhalten des elektrischen Feldes studiert werden. Dabei werden eine extrem
hohe Ortsauflésung mit Femtosekunden-Zeitauflosung kombiniert. Es wurde gezeigt, dass
durch verschiedene Polarisationen des Lichtes die Feldiiberhohungen an Nanostrukturen
vermessen werden kénnen [16R][169].

Im SNOM hingegen ist es der Gruppe von Prof. Dr. Kobus Kuipers [T0-12] gelun-
gen die orthogonalen Komponenten des elektromagnetischen Feldes iiber zwei an Lock-
in-Detektoren gekoppelte Photodetektoren zu bestimmen. Analog zur Vektor-Mikroskopie
kénnten im SNOM so nicht nur die Felder rekonstruiert werden sonder auch das SAM
bestimmt werden. Durch die Kenntnis der Nullstellen in der Ebene (2D) kann die Euler-

Poincaré-Charakteristik im Poincaré-Hopf-Theorem tiberpriift werden. Weiterhin kénnen
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C-Punkten (2D-Nullstellen) und Amplituden-Vortizes (3D-Nullstellen) eindeutig unter-
schieden werden, was nur mit einer dreidimensionalen Feldrekonstruktion moglich ist. Die
Schwéche des SNOMs ist die fehlende Zeitauflésung und die Dauer pro Bildaufnahme die-
ser rasternden Methode. Die Besonderheit der Vektor-Polarimetrie als direkt abbildende
Methode, ist die Moglichkeit auch die zeitliche Stabilitédt von topologischen Strukturen zu
untersuchen. So kann die Dynamik von L-Linien und C-Punkten und Amplituden-Vortizes,
aber auch die Chern Dichte untersucht werden.

Eine dhnliche Zeitauflosung bietet die Methode von Dai et al. [d6], die mithilfe eines op-
tischen Fluss Algorithmus im zeitaufgelésten PEEM L-Linien identifizieren. Aufgrund der
kleinen Signaldnderungen ist jedoch nur eine grobe 6rtliche Auflésung gegeben. Um Aussa-
gen zum zeitlichen Verlauf der plasmonisch-topologischen Quasiteilchen zu treffen, werden
die Daten daher mit Simulationen verglichen und so entsprechende Merkmale identifiziert.
Im Gegensatz zur Vektor-Polarimetrie bietet die Methodik jedoch keine Vektorinformatio-
nen und ist so auf Aussagen in 2D begrenzt.

Eine Methode, die der Vektor-Polarimetrie sehr nahekommt, ist das NNOM [13]. Kom-
biniert mit einem Anrege-Abfrage-Lasersystem bietet sie das optische Gegenstiick zur elek-
tronenoptischen Vektor-Polarimetrie. Wahrend die Echtzeit-Darstellung der Vektor-Felder
im NNOM als iiberlegende Eigenschaft zu nennen ist, ist die Auflésung eine begrenzt ver-
besserbare Grofle. NNOM konnte die ideale Ergénzung zur Vektor-Polarimetrie sein, da
die Methode sehr gut geeignet ist zunichst einen Uberblick zu gewinnen, bevor Messungen
mit der aufwendigeren Vektor-Polarimetrie vorgenommen werden.

Die in dieser Arbeit entwickelte Vektor-Polarimetrie erweist sich, durch die Moglich-
keit der vollstdndigen Rekonstruktion von Vektorfeldern und deren Dynamik, als ideale
Erweiterung der bisher bestehenden Methoden aus diesem Feld und hebt sich in einigen
Teilaspekten von den bestehenden Methoden ab. Im wissenschaftlichen Kontext der Nano-
photonik kann die Methodik einen substanziellen Beitrag fiir zukiinftige Untersuchungen
liefern.

Mit der Vektor-Polarimetrie konnen auch andere Strukturen phasensensitiv vermessen
werden. Dabei kann jede beliebige Feldkonfiguration rekonstruiert werden, die durch eine
Anrege-Struktur erzeugt werden kann. Metastrukturen sind hier interessant, da sie unter-
schiedlichste Feldkonfigurationen ermdoglichen und damit vielseitige Mo6glichkeiten bieten.
So kénnten zum Beispiel die im Rahmen dieser Arbeit zeitaufgelost untersuchten Nanosie-
be [I13] interessante Feldverteilungen aufweisen. Im Folgenden sollen noch einige laufende

und geplante Projekte vorgestellt werden, die auf der Vektor-Polarimetrie beruhen.
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In Kooperation mit der Gruppe von Prof. Dr. Harald Gielen aus Stuttgart wird die
Vektor-Polarimetrie auf ein modifiziertes Skyrmion-Gitter angewendet. Durch das verdre-
hen zweier Skyrmion-Anrege-Strukturen unter einem definierten Winkel entsteht ein cha-
rakteristisches Muster im elektrischen Feld. Dabei entstehen isolierte Gebiete mit je einem
Skyrmion, dass von 6 weiteren Skyrmionen umschlossen wird. Diese werden deswegen auch
als skyrmion bags bezeichnet.

Auch interessant ist die Vektor-Polarimetrie an Quasikristallen, die in einer Koopera-
tion mit der Gruppe von Prof. Dr. Guy Bartal vom Technion Israel Institute of Tech-
nology in Haifa untersucht werden. Zweidimensionale Quasikristalle besitzen weder eine
Translations- noch Rotationssymmetrie in 2D und kénnen nur mit einer hoherdimensio-
nalen Symmetrie beschrieben werden. Im Fall eines plasmonischen Pentagons wird der
zur Beschreibung notwendige 4D-Raum iiber zwei Phonon-Freiheitsgrade und iiber zwei
Phason-Freiheitsgrade beschrieben.

Einige Teilaspekte der Vektor-Polarimetrie konnen noch verbessert werden. Ein zentra-
les Problem ist die Nutzung von Caesium zur Absenkung der Austrittsarbeit. Im aktuellen
Anrege-Abfrage-Experiment miissen die Gold-Proben iiber die stabile Bedeckung hinaus
caesiert werden, um eine Emission in zweiter Ordnung zu erreichen. Abdampfen vom Cae-
sium oder Adsorption von Verunreinigungen aus dem Vakuum fithren zur Erhéhung der
Austrittsarbeit und damit zu einer zunehmenden Abschwichung der Intensitdt wahrend
der Messung.

Ein neuer Ansatz von M.Sc. Pascal Dreher und M.Sc. Alexander Neuhaus basiert auf
einer Emission in dritter Ordnung. Fiir einen Prozess dritter Ordnung reicht eine geringe
Bedeckung, die fiir Stunden oder sogar Tage stabil ist, ohne neues Caesium aufdampfen
zu miissen. In diesem neuen Ansatz wird das Vektor-Interferometer um einen, durch einen
dichroitischen Strahlteiler abgetrennten, weiteren Zweig mit entsprechender Verzégerungs-
strecke erweitert. Am Ausgang des Femtosekunden-Lasers wird die zweite harmonische
generiert, wobei der rote Anteil wie gewohnt durch das Interferometer geleitet wird und
der blaue Anteil in den neuen Zweig geleitet wird. Durch die héhere Austrittsarbeit des mit
weniger Cs bedeckten Golds reicht es fiir die Emission nicht, wenn nur der rote oder nur
der blaue Anteil auf der Probe ist. Der blaue Puls wird zeitlich stark verbreitert und wird
als Begrenzungsfenster fiir die Emission genutzt. Es entsteht ein Emissionskanal mit direk-
ter linearer Abhéngigkeit im Skalarprodukt, was das Fourier-Filtern unnétig macht. Das
Problem mit der Fourier-Filterung in der Auswertung, also die Faltung der Datenpunkte

mit einem der zeitlichen Halbwertsbreite des Filters entfallt.
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Neben den Vorteilen der Vektor-Polarimetrie an sich bietet das Gesamtsystem SPE-
LEEM noch weitere Vorteile. Das System bietet, wie in Kapitel E21 beschrieben, Mog-
lichkeiten der in-situ-Probenpréiparation. Durch zusétzliche Verdampfer, kann somit nicht
nur auf reinen Oberflichen Vektor-Polarimetrie betrieben werden, sondern auch auf atoma-
ren Schichtsystemen. Das SPE-LEEM bietet dazu noch Charakterisierungsmethoden mit
LEED,LEEM im Hell- und Dunkelfeld, verschiedenste Aperturen zur detaillierten Analyse
( z.B.: pi-LEED), aber auch energetische Analysen in der dispersiven Ebene.
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Berechnung der Jones-Vektoren

Der Stokes-Vektor ist durch vier Komponenten definiert. Die Sy-Komponente

So = |E.*+|E,[* =1 (A1)

beschreibt die Intensitéit, die im vereinfachten Fall auf 1 normiert wird. Eine anschau-
lich Variante zur Darstellung von Polarisationen ist durch die sogenannte Poincaré-Sphére
gegeben. In ihr sind die Stokes-Vektoren Sy, .S2,S3 die drei Achsen eines Koordinatensys-
tems und spannen die Kugel auf. In der Aquatorialebene sind die linearen Polarisationen
zu finden, an den Polen die zirkularen Polarisationen. S ist der Anteil der horizontalen

(S1 = 1) oder vertikalen (S; = —1) Polarisation und folgen der Relation
Sy = |E.|* — |Ey|* = E,E} + E,E;. (A.2)
So beschreibt den um 45 ° gedrehte Anteil mit der Relation
Sy =2-Re(EEy) = B E, + E, B, (A.3)
und S5 der zirkulare Anteil
S3=2-Jm(E,Ey) = —iE By +iE. Ey. (A.4)

Die Nordhalbkugel entspricht dem mathematisch negativen Drehsinn (Nordpol ist rechts
zirkular S3 = 1), die Siidhalbkugel entspricht dem mathematisch positiven Drehsinn (Siid-
pol ist links zirkular S5 = —1). Um aus einem Stokes-Vektor einen Jones-Vektor zu machen

ist eine zuséatzliche Phase
¢ = arg (E;;ump : Eprobe> . (A.5)
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relevant. Zur Vereinfachung wird Epope nun als E' sowie Epump ersetzt durch F,, geschrie-

ben. Zur weiteren Berechnung lésst sich Gleichung [AH umschreiben zu

B Sm(EY - E)
¢ = arctan (?Re( _,; B ) . (A.6)

Anschlielend werden fe und Im wie in Gleichung B3 und Gleichung B ersetzt zu

—i(E} Br + E} JBy) + i(Ep x By + Ep yEy)

tan(¢) = - . - - (A7)
(B <Ex + B JEy) + (Epx By + By yEY)

E, oder E, sind die zu bestimmenden Komponenten, die iiber GLAZI und G1.AZ ge-
koppelt sind. Es ergeben sich aus

— = BB, =« (A.8)
und g ”
22103 J;Z S~ BB, = o (A.9)
Gleichungen fir F,
Q@
E,=— Al
i (A10)
und fiir £
a*
Ef = —. A1l
= (A1)

Gleichung A7 14sst sich nun zusammenfassen zu

—iEf X 41 E Y _E* E,+iE, E*
X B PXE s ) P,y
DTy v P z (A.12)

tan(¢) = . . . .
p,xE% + Ep,X%y + By By + Ep y B

Wird nun den Nenner auf die andere Seite gezogen ergibt sich
e o . B , «
tan(¢)- prﬁ + Ep,xE— +E, By + EpyEyx | = —zEp,Xﬁ+zEp7XE—zEpnyy—l—zEp,yEy,
Y Y Y Y
(A.13)
wodurch sich gleiche Terme leichter zusammenfassen lassen

(i + tan(¢)) < ;X% + E;yEy) — (1 — tan(¢)) <Ep,xgk + Ep7yE;> =0. (A.14)
y y
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Multipliziert mit £, und durch eine eingeschobene 1 in der Form E,/FE, im ersten Term

ergibt sich

(i + tan(¢)) (E £y + EX E2> — (i — tan(¢)) (Bpx @ + Epy|Ey|?) =0 (A.15)

| SRS a’Ey’Z Py Y

und schliefflich lasst sich Eg ausklammern und umformen zu

g2 i—tan(9) Epxa® + Byy|B, [ (A.16)
Yooittan(d) B e+ B

Der Bruch mit den Tangens Relationen kann weiterhin als Exponentialfunktion geschrie-

ben werden und durch zusétzliches einsetzen von den Gleichungen A™8 und A=

Sy+iS
Ep7X 2—52 . + EP7Y|Ey|2

E? = %7 : (A.17)
Y x So—iS *
Ep,x 22|EZ,\23 + Ep,y
Eine Relation fiir |E,|? kann schliefllich aus den Gleichungen A8 und B9
aa* = |E*|Ey|? (A.18)
und G1.A2
oo™
S) = —— —|E,? (A.19)
B2

= |Ey|* + S1|Ey|* — aa* =0

gewonnen werden. Dafiir wird die pg-Formel verwendet

2
|E,|? = _% = \/<51> + |2 (A.20)

Wird nun |a|? mithilfe von Gleichungen A—8 und A9

af? = 53+ 53
4

ersetzt und setzt in Gleichung ein ergibt sich

(A.21)

153



By|* = —% + \/<_251>2 L5 I % _ —% <—51 +,/S? + 83 + S§> . (A.22)
Fiir vollstdndig polarisiertes Licht gilt bei auf 1 normierter Intensitat
S =874+ 853+83=1 (A.23)
und somit ergibt sich aus Gl. B=X2

B2 =-(-S1£1). (A.24)

DN | =

Per Definition ist ein Stokes-Vektor mit S; = 1 in x-Richtung polarisiert, somit ist |E,|> =
0 und Gleichung kann auf das positive Vorzeichen beschriankt werden. Wird nun

Gleichung in Gleichung BAT7 eingesetzt, folgt

g2 Lo Epx (S24i53) + Epy (L= 51)
) 2 E;7X 52:;:?3 +E£;7y

(A.25)

1

Wird nun mit einer eingeschobenen 1 der Form tgi erweitert, folgt aus Gleichung [A=25

1 o E So + i.S: E,y(1-5
E} =—e(1—8) === (S +5) + f’y( Y, (A.26)
2 Ep’X(SQ — ZS?,) + Ep,y(l — Sl)
Der Nenner ist nun das Komplex konjugierte des Zéahlers
1-51 o4 Z
F2=—_"=¢%0. 24 A2
Yy 2 € Z; ( 7)
und dieser Quotient entspricht nur einer weiteren Phase
7 .
7; = 2, (A.28)

sodass sich I, reduzieren lasst auf

B, = /1_27516i(¢+x) (A.29)
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Gleichungen fiir F

o
E, = — A.
und fir E;
" 6

Gleichung A7 14sst sich nun zusammenfassen zu

p

ks ; * N R ; oY
_,LEp,XEl' + 7'Ep,XEx — lE vYT; —+1 p’YE
* * * o . o :
By xBa + Epx B + E5 e +iBpy g,

(A.32)

tan(@) =

Nenner auf die andere Seite gezogen ergibt

* *

* * x O . o R mES . x o & . o
tan(¢>)- (Ep,xEx + Ep,xEx + Ep,yﬁ + lEp’yE> = _ZEp,XEx—'_ZEp,XEx_Y’Ep,yﬁ—'_ZEp,yEi’
x z T x
(A.33)
wodurch sich gleiche Terme leichter zusammenfassen lassen
. * * a . * «
(i +tan(e)) | £y Ex + EP,YE = (i —tan(¢)) | EpxEy + EpQ,E— . (A.34)
xT x

Multipliziert mit E, und durch eine eingeschobene 1 in der Form F,/E, im ersten Term
ergibt sich
2

FE
(i + tan()) <E;XE§ + By o, Efp) = (i — tan()) (Bpx|Eul? + Epy o) (A.35)

und schliefllich lisst sich £2 ausklammern und umformen zu

52 _ 7 — tan(¢) ) EP,X|E:L‘|2 + EP:?’ a‘ (A.36)

Y i+ tan(¢) B+ E;;,y—lgm|2

Der Bruch mit den Tangens Relationen kann weiterhin als Exponentialfunktion geschrie-

ben werden und durch zusétzliches einsetzen von den Gleichungen BA—8 und A=

. Epx|Eaxl* + Epy %

E% = %9 o (A.37)
* * +1.5:
By s+ By 3m,
Eine Relation fiir |E,|? kann schliefllich aus den Gleichungen A8 und B4
aa” = | BB, P (A.38)
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und G1.ATA

aa*

= EE

+ | E. |

= |Em|4 — 5’1|Ey]2 —aa® =0

gewonnen werden. Dafiir wird die pg-Formel verwendet

2 2

S S
B2 =t ( 1) T ol

Wird nun |a|? mithilfe von Gleichungen A8 und A9

af? = 53+ 53
4

ersetzt und setzt in Gleichung [A=20 ein ergibt sich

(A.39)

(A.40)

(A.41)

S S1 S2 4+ 52 1
|E.|? = Qi\/<2> + 24 3:5 Sy+4/SE+ 53453 ). (A.42)

Fiir vollstdndig polarisiertes Licht gilt bei auf 1 normierter Intensitat

S =St+S5+55=1
und somit ergibt sich aus Gl. B2

|E.>=-(S1£1).

l\')\»—l

(A.43)

(A.44)

Per Definition ist ein Stokes-Vektor mit S; = 1 in x-Richtung polarisiert, somit ist |E,|? =

1 und Gleichung B=24 kann auf das positive Vorzeichen beschréinkt werden. Wird nun

Gleichung B4 in Gleichung B=37 eingesetzt folgt

E2 ]. 21¢ pr(1+51)+Epy (S2

T * x  S2+1S3
2 E Epy 1451
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i55). (A.45)



Wird nun mit einer eingeschobenen 1 der Form %igi erweitert folgt aus Gleichung [A~45

Epx(1+51)+Eyy (S2 —1iS3)

1 5;
E2=-e*(1+5)- 2 A.46
D) ( ) E;,X (1+51)+ E;,y (S2 + 253) ( )
Der Nenner ist nun das Komplex konjugierte des Zahlers
14851 954 Z
F? =20 22 A4
und dieser Quotient einstpricht nur einer weiteren Phase
Zy 2t
Zr A48
Z* € ? ( )

sodass sich F, reduzieren lasst auf

B, = /1+T516i<¢+w) (A.49)
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