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Access	  to	  vibra:onal	  modes	  



Mo:va:ng	  Ques:ons	  
	  

-‐Can	  we	  visualize	  at	  the	  atomic-‐scale	  and	  in	  real-‐Ime	  what	  atoms	  and	  electrons	  are	  doing	  
in	  condensed	  maMer?	  	  Key	  is	  to	  disentangle	  different	  degrees	  of	  freedom	  
	  
-‐Can	  we	  use	  light	  in	  order	  to	  engineer	  and	  enhance	  the	  funcIonal	  properIes	  of	  materials	  
and	  devices?	  
	  
-‐What	  are	  the	  fundamental	  speed	  limits	  that	  govern	  how	  materials	  transform?	  

Beyond	  indiscriminate	  blasIng	  of	  materials…	  
	  



-‐Extreme	  electric	  fields:	  	  First	  steps	  in	  dielectric	  breakdown.	  	  What	  is	  the	  maximum	  field	  
strength	  a	  material	  can	  withstand?	  
	  
-‐Long-‐distance	  transmission	  lines	  
	  
-‐Extreme	  fields	  in	  nanoscale	  devices,	  integrated	  circuitry	  
	  
-‐MagneIc	  fields:	  Highest	  peak	  fields	  generated	  in	  destrucIve	  explosive	  devices	  (~1000	  T)	  
	  
-‐SuperconducIng	  materials:	  CriIcal	  fields	  and	  currents.	  
	  
	  

Materials	  under	  Extreme	  Electromagne:c	  Fields	  

G.	  Crabtree	  et	  al.	  



Ultrafast	  ionic	  processes	  in	  real	  devices	  for	  energy	  applica:ons	  

Gratzel	  et	  al.	  

Photoelectrochemical	  cell	  
Lithium	  ion	  baMery	  

Abruna	  et	  al.	  Phys.	  Today,	  
Dec,	  2008	  	  

Chan	  et	  al.	  Nature	  Nano	  (2007)	  

Ion-‐induced	  structural	  phase	  transforma:ons	  



-‐Ionic	  conducIviIes	  ~	  1	  Ω-1	  cm-‐1	  

-‐Hopping	  Ime-‐scales	  of	  order	  a	  few	  picoseconds…	  

Superionic	  conductors	  

Hull	  et	  al.	  
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ionic	  plasma	  frequency	  ~	  1	  THz	  

T.	  Miller	  et	  al	  (submiMed)	  
H.	  Zheng	  et	  al.	  Science	  (2012)	  



Sources	  –	  How	  do	  you	  generate	  fields	  like	  this?	  



Why	  does	  an	  accelerated	  charge	  radiate?	  



In	  the	  far	  field,	  
	  

J(t) =
@P

@t

Now	  associated	  with	  a	  Ime-‐dependent	  polarizaIon	  is	  a	  	  
current:	  

E(t) =
@J

@t

So	  that:	  

Radia:on	  from	  a	  dipole	  



Quiz:	  How	  can	  an	  emiMer	  like	  this	  be	  used	  as	  a	  detector?	  





Takahashi	  et	  al,	  PRL(2006)	  



Nonlinear	  op:cal	  techniques	  

For	  a	  material	  with	  inversion	  symmetry,	  can	  send	  r	  -‐>	  -‐r	  
	  

	  then: 	   	   	  E	  -‐>	  -‐E	  ;	  P	  -‐>	  -‐P	  	  

which	  requires:	  

�(2) = 0

	  
	  
	  
	  



For	  a	  material	  with	  non-‐zero	  second	  order	  nonlinear	  suscepIbility,	  there	  are	  a	  few	  
different	  possible	  mixing	  processes:	  
	  
	  
	  
	  

P2! = �(2)(!,!;! + !)E2
!

P0 = �(2)(!,!;! � !)E2
!

Quiz:	  For	  short	  pulses,	  how	  do	  you	  get	  THz	  pulses	  through	  this	  mechanism?	  



Op:cal	  rec:fica:on	  



Difference	  frequency	  genera:on	  



Overview	  of	  sources:	  Laser-‐produced	  plasmas	  

  

plasma BBO 

ETHz / �(3)E2!E!E!



	  
	  
	  
	  
	  
	  
	  
	  

Femtosecond	  op:cal	  filaments	  



	  1D	  model	  of	  electron	  in	  asymmetric	  field	  

Phase	  control	  of	  THz	  polarity:	  

Xie	  et	  al.,	  PRL	  (2006)	  



(sum over electron birth times) 

Electron trajectories in transverse plane 

Experiment 

Theory 

H.	  Wen	  et	  al.	  PRL	  (2009)	  
H.	  Wen	  et	  al.	  APL	  (2010)	  



What	  can	  you	  do	  with	  strong	  THz	  fields?	  



Ultrafast magnetization switching by THz fields 

23 

Compressed bunch (140 fs) 

Uncompressed bunch (5 ps) 
S. Gamble et al. Phys. Rev. Lett. (2009) 
J. Stohr et al., Appl. Phys. Lett. (2009) 
I. Tudosa et al., Nature (2004) 



NdNiO3	  







•  X-‐ray	  induced	  photoemission	  in	  a	  gas	  target	  
•  Photoemission	  spectrum	  is	  replica	  of	  the	  temporal	  structure	  of	  the	  ionizing	  pulse	  
•  Momentum/kineIc	  energy	  distribuIon	  of	  photoelectrons	  is	  affected	  by	  the	  

overlapping	  streaking	  field.	  	  
•  width	  of	  observed	  spectrum	  depends	  on	  the	  dura:on	  of	  FEL	  pulse/photoemission	  

and	  strength	  of	  field	  
•  If	  the	  field	  is	  characterized,	  photoemission	  spectrum	  can	  be	  directly	  mapped	  to	  the	  

FEL	  pulse	  profile	  
	  

FEL pulse characterization with THz streaking 

A.	  Cavalieri,	  H.	  Schlarb,	  M.	  Hoffmann	  



Results: X-ray Pulse Width and Time-of-Arrival 

• 	  Full	  charge	  (~	  150pC,	  undercompressed	  (~	  500A))	  

• 	  Time-‐of-‐Arrival	  jiMer	  ~	  90fs	  rms	  

• 	  X-‐ray	  pulse	  feature	  ~	  120	  fs	  FWHM	  (without	  deconvoluIon	  of	  instrument	  resoluIon!)	  

A.	  Cavalieri,	  H.	  Schlarb,	  M.	  Hoffmann	  



Temporal profile of X-ray double pulses 

Peak	  SeparaIon	  :	  105	  ±	  9	  fs	  

A.	  Cavalieri,	  H.	  Schlarb,	  M.	  Hoffmann	  

•  “sloMed	  spoiler”	  produces	  X-‐ray	  double	  pulses	  with	  variable	  separaIon	  
•  THz-‐streaking	  reveals	  FEL	  sub-‐structure	  







THz-‐induced	  breakdown	  processes	  and	  
direc:ng	  charges	  in	  materials	  

H.	  Wen	  et	  al.	  PRB	  (2008)	  

InSb	  



ionizaIon	  rate	  distribuIon	  funcIon	  

Microscopic	  model	  of	  avalanche	  processes	  in	  THz	  field.	  



Ferroelectric	  Dynamics	  

Y.-‐H.	  Shin	  et	  al.,	  Nature	  (2007)	   Li	  et	  al,	  Appl.	  Phys.	  LeM.	  (2004)	  	  

Grigoriev	  et	  al.,	  Appl.	  Phys.	  LeM.	  (2006)	  



-‐PolarizaIon	  leads	  to	  surface	  charge:	  
	  
	  
and	  therefore	  a	  field	  opposite	  to	  the	  polarizaIon	  
direcIon,	  called	  the	  depolarizing	  field.	  
	  
	  
-‐This	  can	  be	  compensated	  for	  by	  free	  charges	  as	  in	  the	  
case	  of	  a	  ferroelectric	  capacitor,	  by	  adsorbed	  ions,	  or	  
by	  domain	  formaIon	  to	  minimize	  the	  free	  energy.	  
	  
	  
-‐Nevertheless,	  ferroelectricity	  is	  maintained	  at	  
nanolayer	  thicknesses	  approaching	  that	  of	  a	  single	  unit	  
cell.	  	  

	   	   	   	   	  	  
	   	   	   	   	  	  

� = P · n

Edp	  
P	  

Mehta	  et	  al	  (1973)	  
Stephenson	  et	  al.	  



Ferroelectric	  photovoltaic	  response	  

Qin	  et	  al.	  (2008)	  

Yang	  et	  al.	  (2010)	  

T.	  Choi	  et	  al.	  (2009)	  

Development	  of	  electrode-‐less	  probes	  of	  intrinsic	  photovoltaic	  response…	  



	  Ultrafast	  photovoltaic	  response	  
Time-‐dependent	  changes	  in	  the	  tetragonality	  driven	  by	  transient	  photocurrents	  
	  
-‐2-‐step	  process:	  posiIve	  charges	  move	  first	  along	  the	  polarizaIon	  direcIon,	  followed	  by	  displacement	  
anI-‐parallel	  to	  the	  polarizaIon,	  screening	  the	  depolarizing	  field.	  

Daranciang	  et	  al,	  Phys.	  Rev.	  LeM.	  (2012)	  



TFISH	  studies	  
	  

A	  relevant	  3rd	  order	  processes:	  

THz	  field	  modulates	  the	  efficiency	  of	  the	  second	  harmonic	  with	  efficiency	  linear	  in	  the	  
incident	  THz	  field	  (TFISH).	  

P2! = �(3)E2
!ETHz

I2! =
����(3)E2

!ETHz + �(2)E2
!

���

Cross	  term	  is	  linear	  in	  the	  THz	  field:	  

I2! / �(2)�(3)I2!ETHz



Karpowicz	  et	  al.	  APL	  (2008)	  



Short	  pulse	  THz	  sources	  based	  on	  coherent	  synchrotron	  radia:on	  



THz	  Coherent	  Transi:on	  Radia:on	  from	  the	  LCLS	  

N2	  scaling	  for	  wavelengths	  >	  electron	  bunch	  length	  

Daranciang	  et	  al.,	  Appl.	  Phys.	  LeM.	  (2011)	  
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Time-‐dependent	  current	  

THz	  electric	  field	  

Simula:ons	  

Loos	  et	  al.	  



Genera:on	  of	  ultrashort,	  ultraintense	  single-‐cycle	  fields	  

Daranciang	  et	  al.,	  
Appl.	  Phys.	  LeM.	  (2011)	  

U ⇠ Q2

�

Electron	  beam	  energy	  loss	  
due	  to	  THz	  radia:on	  



	   	   	   	  Peak	  energies	  of	  ~0.3	  mJ	  
	  
	  

Scaling	  with	  charge	  and	  pulse	  dura:on	  

	  E-‐fields	  ~	  0.2	  volt/angstrom;	  B	  fields	  ~	  10	  T	  



Field	  autocorrela:ons	  -‐	  Spectrum	  



THz	  nonlinear	  response	  and	  nonlinear	  autocorrela:ons	  

Z-‐scan	  



THz	  nonlinear	  autocorrela:ons	  

-‐Enables	  recovery	  of	  THz	  temporal	  pulse	  shape	  
-‐Effects	  indicaIve	  of	  high-‐order	  nonlinearity,	  non-‐perturbaIve	  response	  
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