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Zusammenfassung

Ziel der vorliegenden Arbeit war es, Siliziumoberflichen mit den Methoden der
optischen Frequenzverdopplung (SHG) und der Summenfrequenzbildung (SFG)
spektroskopisch zu untersuchen. Im Gegensatz zu vielen Metallen zeigt Silizium
im sichtbaren Wellenlingenbereich und im nahen Infrarot aufgrund der Band-
struktur und der Présenz von Oberflichenzustinden starke optische Resonanzen.
Die Wellenlingenabhangigkeit der nichtlinearen Suszeptibilitdt x@ ist deshalb
von grofler Bedeutung fir das mikroskopische Verstdndnis des Ursprungs der
SHG und SFG.

Experimentell wurden die atomar sauberen und adsorbatbedeckten Halblei-
teroberflichen Si(111)7x7 und Si(100)2x1/¢(4%2) im Ultrahochvakuum (UHV)
untersucht. Die SHG-Messungen erfolgten im Wellenlidngenbereich von 700 bis
1080 nm, sowie von 1160 bis 1500 nm. Wegen der Ununterscheidbarkeit von Ein-
und Zwei-Photonen-Resonanzen bei SHG-Messungen wurden zusitzlich SFG-
Experimente im Energiebereich von 1.9 bis 2.6 eV durchgefiihrt.

Dazu wurde der Ausgang eines regenerativen Verstérkers (RGA) mit einer
festen Wellenlinge bei 800 nm mit der von 1160 bis 2400 nm durchstimmbaren
Laserstrahlung eines Optisch-Parametrischen-Verstérkers (OPG) gemischt. Die-
ser OPG mit laufenden Wellen (TOPG) wurde im Rahmen dieser Arbeit aufge-
baut und hat gegeniiber anderen TOPG-Systemen eine sehr kurze Pulsdauer von
60 bis 90 fs fiir die , Signal“- und ,Idler“-Welle; die erzielte Konversionseflizienz
betrug 10 bis 15 Prozent.

Die SHG/SFG-Messungen an Si(111)7x7 zeigen, daf Xg?g& im nahen IR-
Bereich von zwei Resonanzen dominiert wird. Die erste Resonanz bei 2hw =
3.4 eV entsteht durch einen Ubergang zwischen den bindenden und antibinden-
den Zustinden der Siliziumadatome. Bei zunehmender Oberflichentemperatur
verschiebt sich diese Resonanz zu kleineren Photonenenergien hin. Sie weist
nur eine schwache Abhéngigkeit von der Adsorbatbedeckung auf. Die zweite,
sehr breite Resonanz tritt bei fiw ~ 1.1 eV auf. Diese Resonanz verschwindet
durch Wasserstoff- oder Sauerstoffadsorption véllig und konnte den elektroni-
schen Zustinden der freien Valenzbindungen (,dangling bonds*) innerhalb der
Volumenbandliicke von Silizium zugeordnet werden.

Durch Normierung und Kalibrierung der Mefdaten beziiglich Quarz konnten
die Absolutwerte einzelner Suszeptibilitdtskomponenten fiir den oben genann-

ten Wellenlingenbereich erhalten werden. Der Verlauf von ng& als Funktion
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der Adsorbatbedeckung @ verdndert sich durch Interferenz der beiden resonanten
Beitrage systematisch mit der Wellenldnge. Die zu erkennenden Minima werden
durch eine wellenléingenabhéingige Phasenverschiebung der komplexen nichtlinea-
ren Suszeptibilitit um mehr als 90° bei der Adsorption verursacht. Zur Be-
schreibung dieses Verhaltens und der erhaltenen Spektren fiir die anisotrope Ten-
sorkomponente nggg wurde ein einfaches mikroskopisches Drei-Niveau-Modell
erfolgreich angewandt und ein anharmonisches Oszillator-Modell untersucht.

Die saubere Si(100)-Oberfliche weist eine starke Resonanz bei 2hw = 3.5 eV
auf, die hauptsichlich dem Ubergang zwischen Zustéinden der Oberflichen-
Dimere zuzuordnen ist. Der Charakter einer Si—Si-Bindung dieser Resonanz zeigt
sich unter anderem in einer Energieverschiebung als Funktion der Oberflichen-
temperatur, die im Temperaturbereich von 80 bis 760 K mit der Verschiebung der
direkten Bandliicke iibereinstimmt. Bei der wasserstoffterminierten Oberfliche
werden die E;)- und die E;-Resonanz als volumenartige Resonanzen direkt sicht-
bar. Das Adsorptionsverhalten fiir Wasserstoff bei verschiedenen Wellenldngen
und Temperaturen 148t in Verbindung mit den Spektren eine grofle Sensitivitét
des Signals der Zweiten Harmonischen beziiglich der Existenz von asymmetri-
schen Dimeren an der Oberfliche erkennen.

Wegen der Korrelation dieser Oberflichendimere bilden sich lokale Doménen
mit einer c¢(4x2)-Oberflichenrekonstruktion. Gegeniiber anderen Analysever-
fahren konnte gezeigt werden, daff mit SHG diese Korrelation bis zu einer
Oberflichentemperatur von ca. 650 K beobachtet wird und deren elektronische
Zustinde das SHG-Signal im Energiebereich von 1.1 bis 1.7 eV prigen. Die grofie
Temperaturabhéngigkeit der nichtlinearen Suszeptibilitdt konnte durch das Ver-
schwinden dieser Zustinde bei hoheren Temperaturen erkldrt werden.

Das Aufbrechen der Oberflichendimere und die Bildung von H/Si(100)3x1
wird in situ allein fiir die Tensorkomponente Xfﬁ 1 be Adsorptionstemperaturen
< 500 K beobachtet. Referenzmessungen mit Sauerstoffdosierung zeigen, daf} sich
sauerstoffspezifische Bindungszustinde ohne eine Beobachtung von metastabilen
Adsorptionzustinden ausbilden und das Signal der Zweiten Harmonischen bei
2hw = 3.5 eV bestimmen.

Bei der Interpretation der SHG-Experimente an Si(100) erwiesen sich Symme-
triebetrachtungen als sehr hilfreich. Es konnte gezeigt werden, daf bei der SHG
die Moglichkeit besteht, mit unterschiedlichen Anordnungen einzelne Uberginge
zwischen Oberflichenzustinden zu untersuchen, insbesondere die Besetzung und
Existenz von Oberflichenzustinden, die verschiedenen Oberflaichenrekonstruktio-
nen zugeordnet werden.



Einleitung

Durch die Verfiigbarkeit geeigneter Lasersysteme etablierten sich nichtlineare op-
tische Methoden zur Untersuchung von Oberflichen und Grenzflichen in den
letzten Jahren und stellten der Grundlagenforschung sowie der anwendungsori-
entierten Forschung neue Untersuchungsmdoglichkeiten zur Verfiigung. Die opti-
sche Frequenzverdopplung (Second Harmonic Generation, SHG) und Summen-
frequenzbildung (Sum Frequency Generation, SFG) besitzen wichtige Vorteile
gegeniiber anderen Oberflichenanalyseverfahren. Die Anregung mit ultrakurzen
Laserpulsen von Subpikosekundendauer erméglicht zeitaufgeloste Messungen der
Dynamik von Prozessen und Reaktionen an Oberflichen. Eine optische Methode,
die im allgemeinen zerstérungsfrei ist, erlaubt es, Vorgénge in situ zu beobachten
und ist zudem nicht, wie anderere Analyseverfahren, allein auf Ultrahochvaku-
umbedingungen beschrinkt.

Gegeniiber linearen optischen Methoden wie der Reflektrometrie und spektro-
skopischen Ellipsometrie, die aufgrund der grofien Eindringtiefe des Lichtes eine
geringe Oberflichenempfindlichkeit besitzen, erhélt man bei SHG/SFG unter ge-
eigneten Vorraussetzungen ein oberflichenspezifisches Signal. Deshalb sind SHG
und SFG zur Untersuchung von Oberflichen fliissiger Materialien vielseitig an-
wendbar und erdffnen mit der Untersuchung von Grenzflichen zwischen Fliissig-
keiten, Fliissigkeiten und Festkorpern sowie zwischen einzelnen Festkdrpern mit
Inversionssymmetrie bisher weitgehend unerforschte Gebiete der Oberflichen-
und Grenzflichenphysik.

Es ist im wesentlichen den Aktivititen der Arbeitsgruppe Shen (Ber-
kley) zu verdanken [1], daB die einzigartigen Moglichkeiten von SHG/SFG fiir
Oberflichenuntersuchungen erkannt und heute zunehmend angewandt werden.
Wichtig fiir Untersuchungen von Halbleiteroberflichen war insbesondere der
Nachweis, da SHG von der kristallographischen Orientierung der Oberflache
abhingt [2] und dafl die Oberflichenrekonstruktion und Adsorbatbedeckung die
nichtlineare Suszeptibilitit stark beeinflufit [3]. Frithere Arbeiten an Halblei-
teroberflichen liefen entweder keine hinreichende Oberflichenempfindlichkeit [4]
erkennen oder fanden keine Beachtung [5].

Unsere Arbeitsgruppe hat mit SHG in der Vergangenheit hauptsichlich die
Adsorption [6, 7, 8], Dissoziation [9], Desorption [10, 11] sowie Diffusion [12] von
Wasserstoff und Sauerstoff auf Siliziumoberflichen, aber auch Phaseniibergénge
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von Halbleiteroberflichen [13, 14] untersucht. Wahrend in fritheren Jahren SHG-
Experimente sich vorwiegend darauf konzentrierten, die Kompatibilitdt dieser
Methode mit anderen Oberflichenanalysen zu demonstrieren und das oberflichen-
physikalische Interesse zu wecken, wurden durch diese Untersuchungen zahlreiche
oberflachenphysikalisch relevante Fragestellungen bearbeitet, die anderen Metho-
den nicht ohne weiteres zugénglich sind.

Ein grofier Nachteil von SHG besteht darin, dafi die theoretische Beschrei-
bung des SHG-Prozesses unter Einbeziehung der mikroskopischen Eigenschaf-
ten der Oberfliche sowie des Systems Oberfliche/Adsorbat schwierig ist. Eine
quantitative Verkniipfung von Experiment und Theorie ist heute nur fiir einfache
Metalloberflichen moglich [15, 16, 17]. Aufgrund der komplizierten Oberflichen-
rekonstruktionen, speziell von Halbleiteroberflichen, werden Berechnungen der
nichtlinearen Suszeptibilitit derzeit nur unter Beriicksichtigung einer reduzier-
ten Einheitszelle realisiert und erlauben z.B. keine platzspezifischen Vorhersagen
beziiglich des zu erwartenden Signals der zweiten Harmonischen bei der Adsorp-
tion.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit soll das mikroskopische Verstindnis von
SHG an Halbleiteroberflichen durch spektroskopische Untersuchungen vertieft
werden. Durch wellenldngenabhingige SHG- und SFG-Messungen an sauberen
und mit Wasserstoff bzw. Sauerstoff bedeckten Si(111)7x7 und Si(100)2x1-
Oberflichen werden Informationen iiber den Ursprung von SHG erhalten. Ein Ziel
der Experimente war es zu untersuchen, ob sich mit SHG einzelne Oberfléchen-
zustinde bei unterschiedlichen Oberflichenrekonstruktionen und damit direkt die
ungesittigten Bindungen an verschiedenen Plitzen der Oberfliche beobachten
lassen. In Verbindung mit anderen Methoden wurde ein detaillierteres mikro-
skopisches Bild der Adsorption von Wasserstoff angestrebt. Des weiteren werden
bisher erfolgte Experimente an Silizium durch spektroskopische Messungen in
einem geschlossen Bild verstandlich.

Im einzelnen gliedert sich diese Arbeit wie folgt:

Kapitel 1 gibt eine kurze Einfiihrung in das theoretische Verstédndnis von SHG
und SFG an Oberflichen und stellt den wichtigsten theoretischen Formalismus
vor. Im Kapitel 2 werden die experimentellen Grundlagen der Messungen, die
den Aufbau der Optik sowie der UHV-Kammer betreffen, dargelegt. Die Ent-
wicklung des Optisch-Parametrischen-Verstiarkers und dessen Charakterisierung
wird in Kapitel 3 eingehend behandelt. In den folgenden beiden Kapiteln werden
die Experimente mit SHG und SFG an Si(111)7x7 sowie an Si(100)2x1/c(4x2)
behandelt und diskutiert. Fiir beide Oberflichen wird gezeigt, dal man aus der
Frequenzabhingigkeit der nichtlinearen Suszeptibilitdt und durch das Verhalten
bei der Adsorption mit Wasserstoff eindeutige Belege fiir den Ursprung der SHG
erhélt.



Kapitel 1

Theorie von SHG/SFG an
Oberfliachen

1.1 Phinomenologische makroskopische
Theorie

Die spektroskopischen Untersuchungen der Silizium-Oberfliche mit SHG und
SFG erfordern ein detailliertes Verstindnis der nichtlinearen optischen Eigen-
schaften von Grenzflichen. Die Frequenzverdopplung stellt einen Spezialfall der
Summenfrequenzbildung dar.

Bei Einstrahlung von Laserlicht mit hoher Intensitét auf die Oberfliche wird
durch die nichtlineare Polarisation zweiter Ordnung ein geringer Anteil des ein-
gestrahlten Lichtes bei der Summenfrequenz reflektiert. In der Dipolndherung
erhilt man bei inversionssymmetrischen Medien wie Silizium als Einkristall fiir
die nichtlineare Suszeptibilitit keine Volumenbeitrige. Der Dipolterm des Vo-
lumens XS? (B = bulk) verschwindet aufgrund der Inversionssymmetrie. Zur
nichtlinearen Suszeptibilitit tragen demnach nur zwei Beitréige niedrigster Ord-
nung der Multipolentwicklung der nichtlinearen Polarisation, der Dipolterm der
Oberfliche x{? (s = surface) und der nichtlokale Quadrupolterm des Volumens
XE;Z) (q = quadrupole), bei und ergeben die hohe Oberflichenempfindlichkeit dieser
Methode:

P(Q=wi+w) = X, (Q):E(w)E(ws)
+ 3 () : E(w)) VE(w2) (1.1)
+ 31X )VE

Die elektrischen Feldstirken E(w;) und E(w,) des einfallenden Laserlichtes

induzieren die nichtlineare Polarisation P™s(€ = w;+w,). Diese ist der Quellterm
einer Abstrahlung mit der Frequenz Q = w; + ws.

3
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collinear pump

k(@) I k(w,)

k1(co1+w2)

<—<Iz y
X

-@ <@ o)
X, X, X,

Abbildung 1.1: Phinomenologisches Modell zur Erzeugung der zweiten Harmonischen bzw.
Summenfrequenz an Oberflichen. Eine nichtlineare Schicht infinitesimaler Dicke mit dem Bre-
chungsindex €' verursacht als Quelle die nichtlinearen Felder. Die mit €; und ¢; beschriebenen
Medien sind inversionssymmetrisch und tragen deshalb bei Vernachlidssigung von Quadrupol-
beitrdgen des Volumens nicht zum SH-Signal bei. Ohne Einschrinkung ist eine kollineare
Geometrie der einfallenden Wellen dargestellt.

Die erste grundlegende Arbeit iiber SHG an Oberflichen wurde von Bloem-
bergen und Pershan 1962 [18] verdffentlicht. Der Oberflichenbeitrag wurde tiber
den Quadrupolbeitrag des Volumens bestimmt, da bei den ersten Experimenten
keine Oberflaichenempfindlichkeit demonstriert werden konnte [18].

Das heute allgemein akzeptierte phdnomenologische Modell fiir SHG/SFG an
Oberflichen geht auf die Arbeit von Heinz aus dem Jahr 1982 zuriick [19]. Es
gibt heute eine Reihe guter Ubersichtsartikel [20, 21, 22, 23, 24]. Die im folgenden
gegebene Darstellung folgt der Notation von Ref. [24] und unterscheidet sich von
der ebenfalls verbreiteten Notation von Sipe, Moss und van Driel [25].

Die gesamte Nichtlinearitit der Oberfliche wird mit einer Dipolschicht von
infinitesimaler Dicke beschrieben. Die Dicke der Grenzschicht (= 20 A) kann
vernachldssigt werden, da sie etwa zwei Groflenordnungen kleiner als die Laser-
wellenlinge (2000 — 20000 A) im Volumen (Brechungsindex von Silizium > 3.1)
und die Dicke fiir die Phasenanpassung in Reflexion (A/4) ist. Abbildung 1.1
zeigt die Annahmen des verwendeten Modells: Die infinitesimale Schicht bei z = 0
mit der Dielektrizitdtskonstante € ist umgeben von zwei linearen Medien 1 und
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9 mit den Dielektrizititskonstanten €; und és. Aus der Losung der Maxwell Glei-
chungen mit einer nichtlinearen Polarisation:

s (g, y, 1) = By(eP ™ + c.c.) 6(2) (1.2)

als Quellterm fiir eine Dipolschicht infinitesimaler Dicke erhilt man die reflek-
tierte und transmittierte Strahlung. Dieser Ansatz liefert die Randbedingun-
gen fiir die elektrischen und magnetischen Felder an der Dipolschicht. Uber die
Randbedingungen erhilt man die abgestrahlten Felder. Die Wellenvektoren im
Medium 1 und 2 sind gegeben durch

BQ) = p(@)5 - 0(Q)2 %
ka() = (N — g2(Q)2
mit  p(Q) = p(wr) + p(ws) (Impulserhaltung in  Richtung)
und Q) = (/) - P ()
Die einfallenden ebenen Wellen
Er(z,y,2,t) = E; (w,—)e’;‘g"'i_i“"'t + c.c. (1.4)

sind iiber die Fresneltransformationen mit den resultierenden Feldern in der Di-
polschicht verkniipft. Anstatt wie sonst iiblich mit s- und p-polarisierten Wellen
zu rechnen, ist es wegen der Tensorform der nichtlinearen Suszeptibilitét beziiglich
der Kristallkoordinaten von Vorteil, die Fresneltransformation in kartesischen
Koordinaten zu behandeln. Die Einfithrung von Einheitspolarisationsvektoren
(féi . &; = 0) erlaubt es, das einfallende elektrische Feld Eé, iiber eine Koordina-
tentransformation ?1_}2 mit dem resultierenden Feld E€ in der Dipolschicht zu
verkniipfen.

&(w) =F12 @)&1(w) (1.5)

Bei Anregung in der z-2-Ebene hat Fl_)g bei isotropen Medien nur Diago-
nalelemente. Die Dielektrizititskonstante €' der Dipolschicht wird auf einfache
Weise beriicksichtigt:

“r
Fioo= FI%,88 + F%,00 + F1022 (1.6)

mit
FEe, = 2e1q2/ (€201 + €1G2) (1.7)

%, =2q/ (01 + ¢2) (1.8)
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FY%, = 2(e1€a/€ )1 /(€201 + €1¢2) (1.9)

g; ist die positive z-Komponente des Wellenvektors der in Medium 2 einfallenden
Wellen. In Medien mit komplexen ¢ , wie es fiir Silizium bei Anregungsenergien
oberhalb der indirekten Bandliicke zutrifft, ist ¢; so zu wihlen, da8 es keinen
negativen Imaginérteil besitzt (Im(g;) > 0). Durch Vertauschen aller Indizes
erhilt man die Fresneltransformation Fz-n fiir ebene Wellen in Medium 2.

Unter Verwendung der Einheitspolarisationsvektoren lautet die Gleichung fiir
das im Medium 1 abgestrahlte Feld:

. omi 0
& - Ei(Q) = ﬂ(_

(V@ ) (1.10)

Diese Gleichung kann unter Verwendung der Beziehung sec 8, = (,/€;2)/cq; ver-
einfacht werden:

o 2mi ) P
é-E(Q) = H\/e—_lz sec 01 (€, - Ps(Q)) (1.11)
Ohne Dispersion im Medium 1 und mit kollinearer Pumpgeometrie bei SFG ist
01 mit dem Einfallswinkel identisch. Die Beziehung I = ce'/2 |E|* /27 liefert die
ins Medium 1 abgestrahlte Intensitdt I;(£2) bei der Summenfrequenz € abhingig
von den Pumpintensitdten I; (w;) und I (ws) :

81302 sec? 6, ()
&3 [e1(Q)er (wr)er (w2)]

«(2) 2

Ii(Q) = g(ﬂ) Xs : é‘(wl)é'(ng) . Il(wl)fl (wg) (112)

(in cgs-Einheiten)

Hier muf} angemerkt werden, dafl eine Anregung und Beobachtung parallel zu
7 eine genaue Bestimmung von x{? ohne Kenntnis von ¢ erlaubt. Die Fresnel-
korrekturen der experimentellen Ergebnisse bei Anregung und/oder Beobachtung
mit einer z-Komponente des Wellenvektors wurden unter der Annahme ¢ = ¢,
durchgefiihrt, da € nicht bekannt ist. In der Nihe von Resonanzen der linea-
ren Dielektrizitdtskonstante des Volumens e;(w) (z.B. bei ~ 3.5 eV fiir Silizium)
erhilt man unter der Annahme ¢ = €, eine iberproportionale Unterdriickung
der z-Komponente. In Anhang A wird der Einflul der Grofie € auf den Abso-
lutbetrag von x(® abgeschitzt. Mit Hilfe von Formel 1.12 ist es im Rahmen des
phidnomenologischen Modells direkt mdglich, den Absolutbetrag isoliert mefiba-
rer Tensorkomponenten von x? bei Verwendung einer geeigneten Referenz (z:B.
Quarz) experimentell zu erhalten.
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1.2 Volumenbeitrage

Bei spektroskopischen Untersuchungen mit SHG und SFG kénnen unter bestimm-
ten MefBgeometrien die Volumenbeitrage zur nichtlinearen Suszeptibilitidt nicht
vernachlissigt werden. Eine Abschétzung des zu erwartenden Signals ist deshalb
angebracht. Wenn der Dipolterm der nichtlinearen Suszeptibilitat der Oberfliche
aus Symmetriegriinden verschwindet, geben die Volumenquadrupolbeitrige den
entscheidenden Beitrag zu x(®. Der Einfachheit halber wird nur auf SHG einge-
gangen. Fir alle zentrosymmetrischen Materialien verschwindet der Dipolterm
der Multipolentwicklung im Volumen. Der zweite Term beschreibt mit seinen
riumlichen Ableitungen der elektrischen Feldstirke die elektrischen Quadrupol-
und die magnetischen Dipolbeitrige.

» «(2) e «(2) - k=
Pe(l=w+w)=Xg (Q): EWw)E(W)+ X, Q) : E(w)VE(w) il by
Betrachtet man die Quelle der nichtlinearen Polarisation des Volumens als

eine Abfolge von polarisierten diinnen Schichten, lassen sich die Oberflichen-
und Volumenbeitrige fiir SHG in Reflexion gegeneinander abschatzen. Nach der
Integration unter Beriicksichtigung der Phasendifferenzen der von allen Schichten
im Medium 2 emittierten Teilstrahlen erhélt man eine dquivalente nichtlineare
Schicht an der Oberfliche, in der die SH-Strahlung entspringt:
i €(Q)

P = Pg yil + Pt + ——==Pg 2 1.14
ST 32(Q) + 2q2(w) ByY T B, Q) (1.14)

g2(w) und ¢5(Q) sind die z-Komponente der Wellenvektoren vom Pumpstrahl und
dem reflektierten SH Strahl im Medium 2.

Der Vorfaktor I, = [qg2(Q) + 2¢a(w)] ™" 22(R)/ [4mcos 2(Q)]  (Ann.:
(8n/dX = 0), d.h. keine Dispersion) stellt die Kohirenzlinge fiir SHG dar. Ver-
gleicht man eine typische Gitterkonstante von a = 3 A mit der Kohérenzlénge von
I, ~ 200 A (n = 3.5, 6, = 45°), erkennt man, daf} etwa 102 Schichten zum SHG-
Signal in Reflexion beitragen. Verschwindet der Volumendipolterm nicht, d.h.
X{Bz) # 0, dominieren deshalb die Volumenbeitrige das SHG-Signal. Der Quadru-
polbeitrag einer diinnen dquivalenten Schicht ist um den Faktor a/); ~ 1072 ge-
ringer als der Volumendipolterm. Die Grofenordnung von ﬁfq entspricht in etwa
dem Oberflichendipolterm. An der Si(111)- und Si(100)-Oberfliche kann Pee
meist wegen der hohen Nichtlinearitét der Oberfliche, die auf die ungesittigten
Valenzbindungen (,,dangling bonds*) zuriickzufiihren ist, vernachlissigt werden.

Fiir Silizium vereinfacht sich der nichtlineare Suszeptibilitdtstensor vierter
Stufe Xff), der mit 81 Elementen die Volumenbeitrige beschreibt, durch Sym-
metrieiiberlegungen auf vier unabhéngige, nicht verschwindende Elemente [24].
Bei Anregung mit einer ebenen Welle oder fiir SFG mit zwei kollinearen ebenen
Wellen besitzt die Polarisation des Volumens nur zwei Terme:














































































































































































































































