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DIE VERMESSUNG
DER NANOWIRBEL

Physische Objekte von Steinen bis zu Atomen
kénnen sich zu Strukturen anordnen. Und auch
die Eigenschaften von Objekten kénnen Struktu-
ren bilden: Wasserwirbel oder Windhosen etwa
sind solche gut sichtbaren Zusammenballungen,
die aus Wasser in Wasser oder Luft in Luft beste-
hen. Bilden elektrische Feldlinien solche kreisfor-
migen Strukturen auf der Nanoskala, so spricht
man bei diesen zundchst unsichtbaren Wirbel-
winzlingen von Skyrmionen. Sie lassen sich mithil-
fe von Elektronen auf einer Oberflache erzeugen.
Die dabei entstehenden starken elektrischen Fel-
der sind zum Beispiel interessant fir die Telekom-
munikation. Auch die Magnetismusforschung un-
tersucht Skyrmionen, um sie zukinftig als Spei-
chereinheiten in Computern nutzen zu kénnen.

In dinnen Goldfilmen lassen sich Skyrmionen
mithilfe von Licht erzeugen. Diese sogenannten
plasmonischen Skyrmionen entstehen durch kol-
lektive Schwingungen von Elektronen (Plasmo-
nen), welche ein elektromagnetisches Feld erzeu-
gen, das wiederum mit der Elektronenoszillation
interagiert. Dieses komplexe Zusammenspiel wird
als Oberflaichenplasmon-Polariton (engl. surface
plasmon polariton, SPP) bezeichnet. Plasmoni-

sche Skyrmionen kénnen durch die Uberlagerung
von SPPs entstehen. Diese zu vermessen — und

damit sichtbar zu machen - ist eine groe Heraus-
forderung, denn die plasmonischen Skyrmionen
sind weniger als 400 Nanometer grofl und andern
ihre Ausrichtung innerhalb von wenigen Femtose-
kunden.




KOMBINATION ZWEIER TECHNIKEN

Ein klarer Fall fir die Anrege-Abfrage-Technik: Das
elektrische Feld eines ersten Laserpulses lenkt an
einer Kante oder einer Ritze einer Metalloberfla-
che ein Elektron aus seiner Ruhelage heraus. Da-
bei entsteht ein elektrisches Feld, das die benach-
barten Elektronen mitzieht: Eine SPP-Welle bildet
sich aus und wandert Ober die Oberfliche. Ein
zweiter, zeitverzogerter Laserpuls wird dann mit
dem elektrischen Feld des SPP Uberlagert. An den
Stellen konstruktiver Interferenz kann die Strah-
lungsenergie Elektronen freisetzen. Bildet man
die raumliche Verteilung der so emittierten Elek-
tronen mit einem Photoemissions-Elektronenmi-
kroskop (PEEM) ab, erlaubt dies Riickschlisse auf
das SPP zum Zeitpunkt der Abfrage. Um zeitaufge-
loste Bilder der SPP zu bekommen, variiert man
systematisch die Verzbgerungszeit zwischen An-
rege- und Abfragepuls. Diese ,Nichtlineare Photo-
emissionsmikroskopie” genannte Methode wurde
erstmals vor gut 15 Jahren auf SPPs angewendet
und seither kontinuierlich verbessert. Die Metho-
de erlaubt aber keine Messung des gesamten
elektrischen Feldes in allen drei Raumrichtungen.
Damit fehlt auch der Zugang zu Informationen
Uber die Orientierung plasmonischer Skyrmionen
—das Bild der Nanowirbel bleibt unvollstandig.

BERUCKSICHTIGUNG DER POLARISATION

Unser Ansatz, dieses Problem zu losen, war es, die
Polarisation der abfragenden Laserpulse hinzuzu-
ziehen. Dadurch konnten wir das gesamte elektro-
magnetische Vektorfeld rekonstruieren. In unse-

Zahlreiche Komponenten sind notwendig, um die Laser genau zu kon-
trollieren.

Anregung

Abfrage

Zeitverzdgerung
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Durch die Rillen in der Goldstruktur kann ein Laserpuls ein Oberflachenplas-
maon-Polariton anregen, das (ber die Oberflache lauft. Mit zeitlicher Ver-

zGgerung erfolgt dann die Abfrage.

rem Experiment haben
wir die Laserpulse fir An-
regung und Abfrage in ei-
nem Interferometer ge-
trennt und gegeneinander
verzogert. Mithilfe opti-
scher
wir die Polarisationen der
Anrege- und Abfragepulse
dann unabhdngig vonein-
ander kontrollieren.

Bauteile konnten

Als Probe diente ein win-
ziger Goldkristall auf ei-
nem Siliziumtrager. Mit-

Ein Vektorfeld ist eine mathematische
Funktion, die jedem Punkt im Raum ei-
nen Vektor zuordnet — etwa Richtung

und Betrag der elektri-

schen Feldstarke.

In einem Interferometer werden Licht-
wellen tiberlagert. Aus den resultieren-
den Interferenzen lassen sich Wegldn-

genunterschiede sehr genau fest- bezie-

hungsweise einstellen.

hilfe eines lonenstrahls

haben wir zundchst eine nahezu hexagonale Ril-
lenstruktur in das Gold geschnitten. Ein zirkular
polarisierter Anrege-Laserpuls sollte in dieser
Geometrie ein hexagonales Gitter von plasmoni-

schen Skyrmionen erzeugen. Um den Zustand des




In dieser Struktur lassen sich dank des Rillen-

musters SPPs anregen und mithilfe des zweiten
5 <tronen freis

ation der Polarisation des zweiten Pulses kann

man das gesamte Vektorfeld rekonstruieren.

Systems kurze
Zeit nach der An-
regung abzufra-
gen, schickten wir
einen  weiteren
Laserpuls auf die
Probe - in zwei
Experimenten: Wir nutzten beide Male die gleiche
Zeitverzbgerung, aber jeweils eine unterschiedli-
che Polarisation.

REKONSTRUKTION DER FELDVEKTOREN

Leider sind die erhaltenen PEEM-Signale nicht
ausschlieflich auf die angeregten Schwingungen
zurlickzuflhren, sondern enthalten auch Photo-
elektronen aus statischen und anderen Prozessen.
Es bedarf also einer mathematischen Filterung,
um die gewinschten Signale aus den Daten he-
rauszuziehen. Dies gelingt mithilfe einer Fourier-
Transformation und der plausiblen Annahme, dass
das SPP-Feld deutlich schwacher ist als das elek-
tromagnetische Feld des Abfrage-Laserpulses.
Man erhalt durch diese mathematischen Operati-
onen ein Signal, das in der Probenebene liegt. Die
Messung des glei-
chen SPP mit zwei
senkrechten Polari-
sationen

Bei der Fourier-Transformation wird ein wieder-
kehrendes, zeitabhdngiges Signal als Summe
von Schwingungen unterschiedlicher Frequen-
zen dargestellt. So erhalt man einen Einblick in
die Abhangigkeit des Signals von der Frequenz.

ermog-

licht es uns, die gesamte
Komponente in der Ebene
des elektrischen Feldes des
SPP direkt aus den Daten zu
extrahieren: Die Interferenz des SPP mit dem Ab-
fragepuls in x-Richtung ergibt die x-Komponente
des Feldes, die Interferenz in y-Richtung ergibt
die y-Komponente des Feldes. Die dritte (z-)Kom-
ponente ergibt sich mithilfe der Annahme, dass
sich direkt Gber der Metalloberfldche keine freien
Ladungen befinden, aus der Maxwell-Gleichung.

zen, Durch die Vari-

Die vier Maxwell-Gleichungen beschreiben elektromagnetische Felder.
Eine dieser Gleichungen beschreibt das Aussehen der elektrischen Feldli-
nien in den drei Raumrichtungen in Form der sogenannten Divergenz. Sie
ist ein Mal3 fir das Auseinanderlaufen der Feldlinien und damit fiir die
Quellstdrke: An einer positiven Punktiadung entstehen Feldlinien, die in
alle Raumrichtungen fortstreben. Die Divergenz ist dann positiv. Die posi-
tive Ladung ware in diesem Fall die Quelle elektrischer Feldlinien. Umge-
kehrt spricht man bei einer negativen Punktladung von einer Senke, die
Feldlinien laufen hier zusammen, die Divergenz an diesem Punkt ist nega-
tiv. In unserem Falf konnten wir daven ausgehen, dass salche Quellen
oder Senken direkt uber der Oberflache unseres Metalls uberhaupt nicht
existieren. Die Divergenz war demnach null.

Die ersten beiden Vektorkomponenten werden
also direkt gemessen, die dritte berechnet. Damit
ist es vollbracht: Das dreidimensionale SPP-Feld
ist vollstandig aus den Messungen rekonstruiert,
und wir kénnen uns in einem ultraschnellen Film
ansehen, wie sich das Skyrmionengitter veran-
dert: Die Veltoren des elektrischen Feldes wech-
seln, entsprechend dem schwingenden SPP-Feld,

Der Doktorand Pascal Dreher justiert die Optik zur Ein-
kopplung der Laserpulse in das Elektronenmikroskop.




Plasmonische Skyrmionen in einer Ebene
Quelle: Davis et al., Science 368 (6488), 2020,
DOl 10.1126/science.abab415.  Abdruck  mit
freundlicher Genehmigung der American Asso-
ciation for the Advancement of Science (AAAS).

von nach oben zeigend zu nach unten zeigend.
Dariber hinaus bleibt die Gesamtform des Gitters
jedoch gleich.

POTENTIAL DER VEKTORMIKROSKOPIE

Die Vektormikroskopie bietet weitere Anwen-
dungsmoglichkeiten, da jedes starke elektrische
Feld optischer Frequenz an einer Oberflache da-
mit untersucht werden kann. Das macht sie zu ei-
ner neuen und leistungsfahigen Technik und zu
einem wichtigen Werkzeug fUr die Nanophotonik,
also den Anwendungen von Licht im ganz Kleinen.

Durch die Form der Rillen und der Wahl der Pola-
risation lassen sich zum Beispiel nicht nur plas-
monische Skyrmionen erzeugen, sondern auch
SPPs in einem Brennpunkt konzentrieren. Auf die-
se Weise entstehen sehr starke Felder, mit denen
Elektronen beim Austritt aus dem Material in
Wechselwirkung treten. Mit der Vektormikrosko-
pie ldsst sich also das Feld an der Oberfldche zum
Zeitpunkt des Austritts genau untersuchen. Mithil-
fe der Elektronenemission werden im Mikroskop
dann zusatzlich die Energie und die Richtung der
emittierten Elektronen detektiert. Durch die Kom-
bination der Vektormikroskopie mit der Elektro-
nenemission erhalt man Aufschluss Gber die
Wechselwirkung des SPP mit den gebundenen
Elektronen im Goldkristall und kann so etwas Uber
Nichtgleichgewichtssituationen in Metallen ler-
nen.

Durch die mathematischen Ope-
rationen konnen wir uns wie in
einem Film ansehen, wie sich das
Skyrmionen-Gitter verdandert. Hier
sind drei Zeitausschnitte gezeigt; der
QR-Code fihrt zum Video.
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