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1. EinleitungDer THz-Frequenzbereih ist einer der zur Zeit wohl am intensivsten untersuhten Be-reihe in der physikalishen Forshung, die sih mit elektromagnetisher Strahlung be-shäftigt.Trotz dessen ist der Tehnologiestand, bezüglih der Intensität von kohärenten THz-Quellen und der Sensitivität der vershiedenen THz-Detektionsmöglihkeiten, der Ent-wiklung der beiden angrenzenden Bereihe der GHz-Elektronik und der Laser-Spektros-kopie in Hinblik auf die damit erzielte Genauigkeit in spektroskopishen Anwendungen,noh weit zurük.Die Entwiklung neuer intensiverer THz-Quellen, wie es der in dieser Arbeit untersuhtePlasma-THz-Emitter ist, stellt damit eines der wihtigsten Aufgaben im Bereih der THz-Physik dar. Intensive THz-Quellen sind dabei niht nur zur Ermöglihung von fundamen-talwissenshaftlihen Experimenten von groÿer Bedeutung, sondern auh für bildgebendeund spektroskopishe Anwendungen, die gerade in Zeiten, in denen es einen zunehmen-den Bedarf an einfahen Siherheitskontrollen an ö�entlihen Plätzen gibt, sehr stark anBedeutung gewinnen.Dabei stellt die THz-Bildgebung bei der Siherheitskontrolle an Flughäfen eine neue Mög-lihkeit dar, die Siherheitskontrolle der Fluggäste, die zur Zeit sehr zeitaufwändig durhdas Abtasten der Fluggäste durhgeführt wird, durh eine die Kleidung durhleuhtendeMethode mit THz-Strahlung, wie sie bereits bei der Gepäkkontrolle mit Hilfe von Rönt-genstrahlung durhgeführt wird, shneller durhführen zu können und damit wirtshaft-liher zu gestalten. Man geht dabei davon aus, dass die THz-Bestrahlung im Gegensatzzur Röntgenbestrahlung, aufgrund ihres niht-ionisierenden Charakters, keine Belastungeines lebenden Organismus darstellt.Eine spektroskopishe Anwendung auh im Bereih der Siherheitskontrolle stellen diezerstörungsfreie Durhleuhtung von Paketen und Identi�kation deren Inhalts anhandihres Absorptionsspektrums, des sogenannten spektroskopishen Fingerabdruks, dar.Im Rahmen dieser Arbeit wird eine Anwendung der THz-Tehnologie vorgestellt, dievon fundamentalwissenshaftliher Bedeutung für ein weiteres, zur Zeit sehr intensiv un-tersuhtes Gebiet der Physik, der Attosekunden-Physik, sein könnte. THz-Physik undAttosekunden-Physik sheinen auf den ersten Blik niht viel miteinander gemeinsam zuhaben, da die harakteristishen Zeitskalen für beide Gebiete um mehrere Gröÿenord-nungen auseinander liegen (THz-Physik ⇔ 10−12 se, Attosekunden-Physik ⇔ 10−15 sebis 10−18 se)1. Eine Gemeinsamkeit beider Bereihe liegt in der groÿen Bedeutung vonFew-Cyle-Pulsen2. Im THz-Frequenzbereih ist es bereits mit der Standard-Tehnik der1Im Rahmen dieser Arbeit werden die gebräuhlihen Abkürzungen der Zeitskalen verwendet.
10−12 se ⇔ ps ; 10−15 se ⇔ fs ; 10−18 se ⇔ as.2Im Kontext dieser Arbeit wird der Begri� �Few-Cyle� aus dem englishen übernommen, da es nohkeine passende deutshe Bezeihnung für diese Pulse gibt. Few-Cyle-Pulse bezeihnen dabei im allge-meinen zeitlih kurze Pulse elektromagnetisher Strahlung, bei denen nur noh wenige Oszillationen7



8 EINLEITUNGAnrege- und Abfrage-Methode (engl. pump-probe) etabliert, die elektrishe Feldvertei-lung von Few-Cyle-Pulsen im Zeitbereih mit sehr guter Au�ösung zu bestimmen, daes im wesentlihen die Pulsdauer des Abfragepulses ist, die das zeitlihe Au�ösungsver-mögen begrenzt und hier Pulsdauern in der Gröÿenordnung von 100 fs ausreihend sind,um eine Feldvariation auf einer Zeitskala von ps aufzulösen.Um die Anrege- und Abfrage-Tehnik bei optishen Frequenzen anwenden zu können,benötigt man Pulsdauern, die deutlih kürzer als ein optisher Zyklus (∼ 2, 5 fs) sind,also in der Gröÿenordnung von 100 as liegen. Über eine beeindrukende experimentelleDemonstration der Anrege-Abfrage-Methode bei optishen Frequenzen wurde vor kurz-em (2004) von Goulielmakis et. al [1℄ berihtet.Im Rahmen der hier vorliegenden Arbeit wird ein neuer Ansatz vorgestellt, eine für dieFeldverteilung in einem Few-Cyle-Laserpuls entsheidende Gröÿe, die trägereinhüllenden-Phase (CE-Phase, engl. Carrier-Envelope-Phase), durh Konversion von optishen Fre-quenzen in den THz-Frequenzbereih, zu bestimmen. Im ersten Teil dieser Arbeit sollzunähst der Mehanismus der THz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen untersuhtwerden, wobei die im Rahmen dieser Arbeit gemahten Untersuhungen auf der Disser-tation von Torsten Lö�er [2℄ et. al aufbauen. Mit Hilfe der im ersten Teil gewonnenenErkenntnisse soll dann im zweiten Teil die im Rahmen dieser Arbeit neu entwikelteMethode zur THz-Erzeugung in mit Few-Cyle-Laserpulsen generierten Plasmen dis-kutiert werden. Zudem wird eine Anwendung dieser THz-Erzeugungsmethode zur CE-Phasenbestimmung von Few-Cyle-Laserpulsen vorgestellt und diskutiert.

der Trägerfrequenz in der Pulseinhüllenden statt�nden.8



2. Few-Cyle-Laserpulse: Stand der TehnikVergleihbar mit der Er�ndung und der kontinuierlihen Weiterentwiklung des Lasersund der damit verbundenen Intensitätssteigerung von kohärenter optisher Strahlung,welhe die Untersuhung eines neuen Gebiets der Physik, der niht-linearen Optik, er-möglihte, erö�net die Weiterentwiklung von Ultrakurzpulslasern, die immer kürzereLihtpulse erzeugen, Möglihkeiten zur Untersuhung völlig neuer physikalisher Phä-nomene, die in dem neu entstehenden intensiv untersuhten Gebiet der Attosekunden-Physik erforsht werden.Eine der wohl bahnbrehendsten Ereignisse für dieses Gebiet war die Er�ndung desTitan:Saphir-(Ti:Sa-) Lasers [3℄ 1982 und in diesem Zusammenhang die Entdekung derKerr-Linsen-Modenkopplung [4, 5℄ 1991, welhe zum ersten Mal ermöglihte, ultra-kurzePulse direkt aus einem Laser ohne externe Kompression zu erzeugen. Der derzeitige Ent-wiklungsstand solher Ti:Sa-Oszillatorlaser ermögliht die Erzeugung von Laserpulsenmit den folgenden Beispielparametern: Pulsenergie ∼ 2nJ, Pulsdauer ∼5 fs und Wie-derholrate 65MHz [6℄. Mit anshlieÿender Nahverstärkung [7℄, ebenfalls in Titan:Saphir,können sogenannte Riesenimpulse mit extrem hohen Intensitäten erzeugt werden, diees ermöglihen, nihtlineare E�ekte hoher Ordnung zu untersuhen. Diese Nahverstär-kung geht allerdings auf Kosten der Wiederholrate, die reduziert werden muss, wo-durh das Verhältnis der Signalstärke zum Raushniveau, dem sogenannten Signal-zu-Raushverhältnis (SNR, engl. Signal-to-Noise-Ratio), für die Detektion vershlehtertwird. Zum anderen wird die Pulsdauer leiht verlängert, wodurh sih unter anderemdas zeitlihe Au�ösungsvermögen in Anrege-Abfrage-Experimenten vershlehtert. Un-ter Verwendung von externer spektraler Verbreiterung von verstärkten Laserpulsen, bei-spielsweise durh Selbst-Phasen-Modulation in gasgefüllten Hohlkapillaren und anshlie-ÿender zeitliher Kompression bis an das Bandbreitenlimit [8℄, können optishe Pulseerzeugt werden, deren Pulsdauer der Dauer eines einzelnen optishen Zykluses (∼ 2, 5 fs)sehr nahe kommt.Für diese sogenannten Few-Cyle-Laserpulse gewinnt ein Parameter an Bedeutung, derfür Laserpulse, deren Pulsdauern gröÿer als 10 fs sind, noh relativ bedeutungslos ist. Die-ser Parameter ist die CE-Phase, die den Phasenuntershied zwishen der Trägerfrequenzund der Pulseinhüllenden und damit die explizite Feldverteilung im Laserpuls de�niert.Die CE-Phase de�niert die explizite Feldverteilung im Laserpuls für den Fall das derLaserpuls bis an sein Bandbreitenlimit zeitlih komprimiert und die Trägereinhüllenden-Funktion bekannt ist. Die Trägereinhüllenden-Funktion und der zeitlihe Kompressions-grad eines Pulses können durh etablierte Methoden wie beispielsweise FROG (engl. Fre-queny Resolved Optial Gating) [9℄ und SPIDER (engl. Spetral-Phase-Interferometryfor Diret Eletri-Field Reonstrution) [10℄ bestimmt werden. Zusätzlih kann mit die-sen beiden Methoden die Phase der einzelnen Frequenzanteile bestimmt werden. DieCE-Phase ist mit diesen Methoden jedoh niht direkt zugänglih. 9



10 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIKDass die CE-Phase erst für Pulse mit einer Pulsdauer von weniger als 10 fs von Bedeutungwird, liegt an der Tatsahe, dass die Pulsdauer in die Gröÿenordnung der optishen Peri-ode kommt. Dadurh entsteht eine Asymmetrie in der Spitzenfeldstärke dieser Laserpulsevon positiver zu negativer maximal erreihter Feldstärke. Die Stärke dieser Asymmetrieist explizit von der CE-Phase abhängig.Die CE-Phase ist in moden-gekoppelten Lasern ohne zusätzlihen Aufwand von Laser-puls zu Laserpuls vershieden. Deshalb waren moden-gekoppelte Laser für Spektroskopiemit extrem hoher Frequenz- bzw. Zeitau�ösung nur von sehr eingeshränkter Verwend-barkeit, da die Lage des sogenannten Frequenzkamms, den eine Folge von Laserpulsendarstellt, bis auf genau den Faktor der CE-Phase unbestimmt war. Die Entwiklung ei-ner Tehnik zur CE-Phasenstabilisierung von moden-gekoppelten Lasern [11, 12℄ ermög-lihte die Verwendung solher Laser mit ungeahnter Frequenzgenauigkeit und Zeitauf-lösung [11, 13℄. Dies verdeutliht sih im Zeitbereih in einer Bestimmung der Feldver-teilung des optishen Pulses mit einer Präzision auf der Attosekunden-Zeitskala. DieCE-Phasenstabilisierung ermöglihte damit erstmals die Erzeugung von einzelnen elek-tromagnetishen Pulsen, deren Pulsdauer selbst im Bereih von etwa 100 as liegt, underö�net damit die Möglihkeit, neue physikalishe Phänomene, die auf dieser Zeitskalaliegen, zu untersuhen. Als Beispiele seien hier die Untersuhung atomarer und moleku-larer Elektronenorbitale [14℄ und die Erzeugung von intensiven de�nierten Elektronenpa-keten [15, 16, 17, 18℄ genannt.Für zahlreihe Experimente auf diesem Gebiet würde die Kenntnis des Absolutwertsder CE-Phase eine weitere wihtige Information liefern, die zur Überprüfung der denExperimenten zugrundeliegenden Theorien dienen kann. Als Beispiele seien hier ATI(engl. Above Threshold Ionisation) [19, 20℄, niht-sequentielle lihtinduzierte Doppelio-nisation [21℄, Gouy-Phasenbestimmung [22℄ und Quanteninterferenz in Photoströmen [23℄genannt. Die Standardmethode die zur Messung der CE-Phase im Zusammenhang mitder Stabilisierung der CE-Phase von modengekoppelten Lasern benutzt wird, ist die so-genannte Methode der f-zu-2f-Interferometrie [24℄1. f-zu-2f-Interferometrie ist eine sehrgenaue Methode, um CE-Phasenänderungen zu bestimmen. Aufgrund von unvermeidli-hen Dispersionse�ekten innerhalb der Messapparatur ist eine Absolutbestimmung derCE-Phase mit dieser Methode mit einer so groÿen Ungenauigkeit verbunden, dass die-se Methode in der Praxis niht zur Absolutwertbestimmung der CE-Phase verwendetwird. Die einzige bislang experimentell demonstrierte und anerkannte Methode, die denAnspruh hat, den Absolutwert der CE-Phase zu bestimmen, ist die sogenannte Stereo-ATI-Methode2 von Paulus et.al [19, 20℄.Die im Rahmen dieser Arbeit neu entwikelte Methode, basierend auf der THz-Emissionaus Few-Cyle laserpulserzeugten Plasmen, stellt eine neue Möglihkeit dar, die CE-Phasevon Few-Cyle-Laserpulsen zu messen. Eine Diskussion der Frage, in wie weit diese neueMethode dazu verwendet werden kann, Rükshlüsse auf den Absolutwert der CE-Phasezu ziehen, soll in Kapitel 8, unter Berüksihtigung und im Vergleih zu den beiden ge-nannten Methoden f-zu-2f-Interferometrie und Stereo-ATI, diskutiert werden.1Eine kurze Diskussion der Funktionsweise dieser Methode ist in Abshnitt 2.3 zu �nden.2Eine kurze Diskussion der Funktionsweise dieser Methode �ndet sih in Abshnitt 2.4.10



2.1. DIE CE-PHASE VON FEW-CYCLE-LASERPULSEN 112.1. Die CE-Phase von Few-Cyle-LaserpulsenWie bereits erwähnt, gewinnt für Few-Cyle-Laserpulse (τ < 10 fs) die CE-Phase anBedeutung, die für Multi-Cyle-Laserpulse noh relativ bedeutungslos ist. Die CE-Phasebestimmt, wie sih die elektrishe Feldstärke genau in einem Few-Cyle-Puls verteilt3.Damit hat die CE-Phase einen entsheidenden Ein�uss darauf welhe Spitzenfeldstärkein diesem Puls erreiht wird. Mathematish kann man die elektrishe Feldverteilung einesFew-Cyle-Pulses an einem festen Ort durh folgende Funktion beshreiben:
Eopt(t) = E0

optA(t) cos

(

2πc

λ
t − ϕCE

) (2.1)Die Funktion A(t) beshreibt dabei den zeitlihen Verlauf der Pulseinhüllenden und wirdmeist über eine Gauÿ-Funktion der Form:
A(t) = exp

(

−2 ln 2
t2

τ2

) (2.2)ausreihend gut beshrieben. τ ist hierbei die volle Halbwertsbreite der Pulsdauer. Beisehr kurzen Pulsen (τ < 3 fs) kann eine Gauÿshe-Einhüllende, in Abhängigkeit vonder CE-Phase, bei einer Fourieranalyse, Frequenzanteile bei ω = 0 enthalten, welhe inder Realität niht propagationsfähig sind und eine unphysikalishe DC-Komponente dar-stellen [25℄. In diesem Fall muss die Gauÿfunktion für die Einhüllende strenggenommendurh eine andere Funktion ersetzt werden, die keine solhen DC-Anteile bei einer Fou-rieranalyse enthält. Diese kann beispielsweise auf numerishem Wege, aus einer Fourier-transformation eines realistishen Spektrums, erzeugt werden. Bei Pulsen, welhe längerals 3 fs sind, sind die Fehler, die durh die vereinfahende Annahme einer Gauÿshen-Einhüllenden entstehen, jedoh noh vernahlässigbar klein, so dass die Verwendung derGleihung 2.2 gerehtfertigt ist. In Gleihung 2.1 ist E0
opt die Spitzenfeldstärke, welhe imPuls erreiht wird, für den Fall, dass das Maximum der Gauÿ-Funktion und ein Maximumder Cosinus-Funktion zusammenfallen, dargestellt. Ob diese Maxima zusammenfallen, istexplizit von der CE-Phase ϕCE abhängig. Dies verdeutliht die Abhängigkeit der in einemFew-Cyle-Laserpuls erreihten Spitzenfeldstärke von der CE-Phase. Viele Experimentein der nihtlinearen Optik, wie zum Beispiel die Erzeugung höherer harmonisher Fre-quenzen (HHG, engl. Higher Harmoni Generation) [26, 27℄ oder die Erzeugung von ein-zelnen Attosekunden-Pulsen [28, 29℄, sind stark von der Feldstärke abhängig und könnendamit über die CE-Phase gesteuert werden.

3Dies gilt unter der Annahme eines bis an sein Bandbreitenlimit begrenzten Pulses, dessen Pulseinhül-lende bekannt ist. 11



12 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIK2.2. Die CE-Phase eines propagierenden LaserpulsesFür einen propagierenden Laserpuls ist die CE-Phase in einem dispersiven Medium eineFunktion der Propagationslänge. Dies rührt daher, dass sih der Träger und die Einhül-lende mit untershiedlihen Geshwindigkeiten, der Phasengeshwindigkeit vph und derGruppengeshwindigkeit vg, ausbreiten. Nur im Vakuum sind beide Geshwindigkeitengleih. In dispersiven Medien gilt folgender Zusammenhang zwishen der Phasen- undder Gruppengeshwindigkeit
vg = vph − λ

dvphdλ (2.3)oder auh
ng = nph + λ

dnphdλ
, (2.4)wobei ng den Gruppenbrehungsindex und nph den Phasenbrehungsindex bezeihnen.Die Zeitspanne t∗ die der Träger und der Puls zurüklegen müssen um genau eine Ent-fernung von λ/2 voneinander zu haben berehnet sih einfah durh

t∗ =
1

2

λ

vph − vg
. (2.5)In Luft entspriht die Phasengeshwindigkeit nahezu der Vakuumlihtgeshwindigkeit c.Damit kann die Weglänge dπ, die ein Laserpuls in einem dispersiven Medium zurüklegenmuss, um eine CE-Phasenänderung von ∆ϕCE = π zu erfahren, über

dπ ≃ c · t∗ (2.6)berehnet werden und damit ergibt sih
dπ =

1

2

cλ

vph − vg
. (2.7)Gleihung 2.9 lässt sih weiter mit 2.3 zu 2.8

dπ =
1

2
n2

ph

∣

∣

∣

∣

dnphdλ ∣

∣

∣

∣

−1 (2.8)12



2.2. DIE CE-PHASE EINES PROPAGIERENDEN LASERPULSES 13vereinfahen. Für Luft kann der Brehungsindex näherungsweise gleih eins gesetzt wer-den, so dass sih Gleihung 2.8 zu
dπ =

1

2

∣

∣

∣

∣

dnphdλ ∣

∣

∣

∣

−1 (2.9)vereinfaht. Luft hat eine relativ geringe Dispersion von dnph/dλ ≃ −7, 4m−1 [30℄ (bei
λ = 750nm), woraus sih eine harakteristishe Weglänge, dπ ≃ 6, 8 m ergibt. FürQuarzglas (dnph/dλ ≃ −1, 9 · 104 m−1 bei λ = 750nm) beträgt die harakteristisheWeglänge nur dπ ≃ 26µm[31℄.

13



14 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIK2.3. CE-Phasenstabilisierung mit f-zu-2f-InterferometrieIn diesem Abshnitt soll kurz die Funktionsweise der f-zu-2f-Methode [24, 33℄ zur Stabi-lisierung der CE-Phase auf prinzipieller und möglihst anshauliher Basis beshriebenwerden, um anshlieÿend die Frage zu klären, ob diese Methode einen Absolutwert derCE-Phase liefern kann.In dispersiven Medien, also auh in Luft, ist der Brehungsindex eine Funktion der Wel-lenlänge. Dies hat zur Folge, dass die Phasengeshwindigkeiten der einzelnen Frequenz-komponenten eines ultrakurzen Laserpulses vershieden zur Gruppengeshwindigkeit desPulses sind. Aus diesem Grund vershiebt sih das elektrishe Feld unter der Einhüllen-den von Puls zu Puls. Dies ist gleihbedeutend mit einer sih von Puls zu Puls änderndenCE-Phase.Im Frequenzraum stellt eine unendlihe Folge von Laserpulsen einen sogenannten Fre-quenzkamm dar [34℄. Der Abstand der Kammlinien ist durh die Wiederholrate des Lasersbestimmt. Durh den Untershied der Gruppengeshwindigkeit des Pulses im Resonatorzu den Phasengeshwindigkeiten hat der Frequenzkamm einen O�set. Dieser wird alsO�setfrequenz f0 bezeihnet. f0 kann mit Hilfe eines f-zu-2f-Interferometers bestimmtwerden.
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Abbildung 2.1.: Shematishe Darstellung eines f-zu-2f-InterferometersIn Abbildung 2.1 ist das Shema eines f-zu-2f-Interferometers dargestellt. Abhängig vonder spektralen Bandbreite der Laserpulse ist es eventuell zunähst notwendig, dass dasSpektrum der Laserpulse verbreitert wird, so dass es eine Oktave im Frequenzraum über-spannt. Dies kann über Weisslihterzeugung (WLG, engl. White Light Generation) ineiner nihtlinearen Glasfaser geshehen. Durh die Weisslihterzeugung erhält der Puls14



2.3. CE-PHASENSTABILISIERUNG MIT F-ZU-2F-INTERFEROMETRIE 15einen zusätzlihen, aber konstanten Phasenterm φWLG. Die Frequenzanteile f und 2fdes spektral verbreiterten Pulses werden dann durh einen Zweifarbenspiegel, in zweiInterferometerarme, in einer Mah-Zehnder-Anordnung voneinander getrennt. Die Fun-damentalfrequenz f aus dem roten Ende des verbreiterten Spektrums wird in einemnihtlinearen Kristall frequenzverdoppelt (SHG, Seond Harmoni Genartion). Durhdie Frequenzverdopplung erhält dieser Puls auh einen zusätzlihen, aber konstantenPhasenterm φSHG. Durh einen polarisierenden Strahlteiler werden beide Pulse wiederüberlagert. Eine Anordnung bestehend aus einem Interferenz�lter, einem Polarisator, ei-nem Beugungsgitter, einer Spaltblende und einer Photodiode �ltert eine shmalbandigeFrequenz um 2f heraus. Durh die Frequenzverdopplung besitzt der Puls aus dem zweitenInterferometerarm auh den doppelten O�set, also 2f0, wobei der aus dem ersten Interfe-rometerarm stammende Puls immer noh die ursprünglihe O�setfrequenz f0 beinhaltet.Die Di�erenzfrequenz der beiden Pulse entspriht damit der gesuhten O�setfrequenz
f0.

f0 = 2(nfrep + f0) − (2nfrep + f0) (2.10)Dabei steht n für die n'te Mode des Spektrums. An einer zweiten Photodiode wirddie Wiederholrate frep des Lasers gemessen und über die Beziehung 2.11 die Puls-zu-Pulsänderung der CE-Phase ∆ϕCE

∆ϕCE = 2π
f0

frep
(2.11)bestimmt [24℄. Durh elektronishe Methoden, wie beispielsweise durh eine shnelle Re-gelung der Pumplaserleistung des Oszillators [35℄ oder durh Variation der Resonatorlän-ge durh einen Spiegel im Resonator [36℄, der auf einem piezoelektrishen Halter mon-tiert ist, kann die Di�erenzfrequenz und damit die O�setfrequenz f0 stabilisiert wer-den. Durh die Beziehung 2.11 ist damit auh der CE-Phasenuntershied von Puls zuPuls konstant. Für die CE-Phasenstabilisierung muss f0 auf 0 oder frep geregelt wer-den. Dies ist nah Gleihung 2.11 gleihbedeutend mit einem CE-Phasenuntershied vonPuls zu Puls ∆ϕCE = 0 und damit einer konstanten CE-Phase. Die Stabilisierung desheterodyn-detektierten Signals auf 0 oder frep ist allerdings problematish [24℄. Mit ei-nem zusätzlihen akusto-optishen Modulator (AOM, engl. Aousto-Optial-Modulator)im Interferometerarm 1, kann dieses Problem umgangen werden. Durh Mishen desPhotodiodensignals mit der Modulationsfrequenz des AOM kann die Stabilisierung derCE-Phase erreiht werden.Zur Bestimmung von CE-Phasendrifts von verstärkten Laserpulsen wird die Methodeerweitert. Das Hauptproblem bei der Bestimmung von ∆ϕCE für verstärkte Laserpulseliegt in der reduzierten Wiederholrate des Verstärkers im Vergleih zum Oszillator (100MHz → 1 kHz) und der damit verbundenen Reduzierung der Genauigkeit in der Bestim-mung der Wiederholrate frep. Zudem besitzen Verstärkerlaser konzeptionell eine gröÿere15



16 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIKShwankung der Intensität von Laserpuls zu Laserpuls, so dass sih diese auh in einerReduzierung der Genauigkeit von ∆ϕCE niedershlägt. Die Präzision der Methode kannaber durh Messung der Di�erenzfrequenz f0(ω) über eine gröÿere Bandbreite verbes-sert werden.4 Dazu werden der Interferenz�lter, die Spaltblende, die Photodiode und dasGitter in Abbildung 2.1 durh ein Spektrometer ersetzt, welhes über eine shnelle Kame-ra die Interferenz des gesamten überlappenden Spektrums des Ausgangspulses mit demfrequenzverdoppelten Puls gleihzeitig aufnimmt. Die gröÿere Intensität der verstärktenLaserpulse vereinfaht dabei die spektrale Verbreiterung und ermögliht eine gute spek-trale Überlappung des Ausgangs- und des Frequenzverdoppelten-Spektrums.Sowohl für die hohrepetierlihen Laser, als auh für die verstärkten Laser, kann übereinen Standard Fourier-Algorithmus [32℄ auf die CE-Phase zurükgeshlossen werden.Dieser Algorithmus beinhaltet allerdings die zusätzlihen Phasenterme φSHG und φWLG,die in der Erzeugung der zweiten harmonishen Frequenz und der Verbreiterung des Spek-trums ihren Ursprung haben. Diese können in den Messungen zwar als konstant ange-nommen werden und ermöglihen damit eine Stabilisierung der Änderung der CE-Phase,der Absolutwert der CE-Phase ist aber bis auf einen konstanten Term unbestimmt [37℄.Zudem kann einem bestimmten CE-Phasenwert kein de�nierter Messort in dem f-zu-2f-Interferometer zugeordnet werden, da eine unbekannte Di�erenz der optishen Weglängein beiden Interferometerarmen immer vorhanden ist. Damit ist auh die CE-Phase, ge-messen durh diese Methode, nur bis auf mehrere konstante Terme bestimmt. DieseMethode kann also in der Praxis keinen Absolutwert der CE-Phase liefern bzw. nur nahKalibration mit einer anderen �absoluten� Methode.

4Bei hohrepetierlihen Lasersystemen wird diese Methode aus tehnishen Gründen niht angewendet,da die Kamera des Spektrometers so shnell sein muss wie die Wiederholrate des Lasersystems.16



2.4. CE-PHASENMESSUNG MIT STEREO-ATI 172.4. CE-Phasenmessung mit Stereo-ATIIn diesem Abshnitt wird kurz auf die Funktionsweise der sogenannten Stereo-ATI-Methode (ATI, engl. Above Threshold Ionisation) [19℄ zur CE-Phasenbestimmung vonFew-Cyle-Pulsen eingegangen, um darauf basierend die Absolutwertbestimmung derCE-Phase für diese Methode zu diskutieren und mit der THz-Methode zu vergleihen.
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Abbildung 2.2.: Shematishe Darstellung eines Stereo-ATI-Spektrometers. Der Stereo-ATI-Aufbau erfordert eine Ultrahohvakuum-Kammer (UHV).In Abbildung 2.2 ist das Shema eines Stereo-ATI-Spektrometers dargestellt. Die in derAbbildung dargestellten Komponenten be�nden sih im Ultrahohvakuum. Das Kern-stük der Apparatur besteht aus zwei sih gegenüber be�ndlihen Flugzeitspektrome-tern, mit zwei verbundenen beweglihen Spaltblenden. Über die beweglihen Spaltblen-den kann die Fokusregion lokal aufgelöst untersuht werden und E�ekte, die durh dieGouy-Phase [22℄ entstehen, untersuht werden. Im Fokus der optishen Strahlung wirdmit Hilfe einer Düse ein feiner Atomstrahl senkreht zur Laserausbreitungsrihtung undder Ahse der Flugzeitspektrometer ins Vakuum eingebraht. Mit Hilfe der Flugzeitspek-trometer kann die kinetishe Energie der durh den Laserpuls in der Nähe des Fokuserzeugten Elektronen, die die Spaltblenden passieren, bestimmt werden. Es gibt nun ver-shiedene Möglihkeiten, aus den Stereo-ATI-Messungen Rükshlüsse auf die CE-Phasezu ziehen. Eine kurze Zusammenfassung der Interpretationsmöglihkeiten der Stereo-ATIMessungen aus Ref. [31℄ soll im folgenden wiedergegeben gegeben werden.
17



18 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIK2.4.1. Betrahtung des Links-Rehts-Verhältnisses aller ElektronenEine Möglihkeit, einen CE-phasenabhängigen E�ekt zu beobahten, besteht darin, unterVerwendung eines CE-phasenstablisierten Lasersystems nur die Anzahl der Elektronenzu betrahten, die den linken und den rehten Detektor erreihen. Variiert man die CE-Phase mit Hilfe eines Glaskeilepaars, so ist im Verhältnis der Anzahl der Elektronen, dieden linken Detektor erreihen (nl), zu der Anzahl der Elektronen, die den rehten Detek-tor erreihen (nr), also im Verhältnis nl/nr, eine deutlihe Modulation5 mit der CE-Phasezu erkennen [20℄. Betrahtet man das Links-Rehts-Verhältnis nl/nr für Elektronen miteiner bestimmten kinetishen Energie, so nimmt der Kontrast bei der Betrahtung vonhohenergetishen Elektronen deutlih zu, wobei allerdings die Emissionsrate der Elek-tronen mit zunehmender Energie abnimmt. Um aus dem Links-Rehts-Verhältnis nl/nrauf den Absolutwert der CE-Phase zurükzushlieÿen, müssen auh hier theoretisheAnnahmen zugrunde gelegt werden. Die einfahste Modellvorstellung ist die sogenannteStarkfeldnäherung (SFA, engl. Strong-Field-Approximation). Bei dieser Näherung wirdin äquivalenter Weise wie bei der Betrahtung in Abshnitt 5.4 davon ausgegangen, dassein Elektron mit der Anfangsbedingung v(t0) = 0 ionisiert wird und darauf folgend durhden Laserpuls beshleunigt wird. Der Impuls ~pe, den ein Elektron, welhes zur Zeit t0ionisiert wurde, für t → ∞ hat, kann durh das elektrishe Vektorpotential ~A(t0)

~pe(t0) = −e ~A(t0) (2.12)bestimmt werden, wobei das Vektorpotential über
~A(t0) =

∫

∞

t0

~E(t)dt (2.13)de�niert ist. Der so berehnete Impuls des Elektrons ist proportional zu der in Glei-hung 5.14 berehneten Vershiebung x(t0, ts) für den Fall, dass die Streuzeit ts des Elek-trons ts ≫ τ groÿ gegen die Pulsdauer τ ist, da nah Durhlaufen des Laserpulses durhden Fokus das Elektron als kräftefrei behandelt wird und damit einen konstanten Impuls
pe besitzt: Der genaue Zusammenhang zwishen der Vershiebung und dem Impuls desElektrons ist über

pe(t0) =
mex(t0, ts)

ts
für ts ≫ τ (2.14)gegeben. Wenn man also die Proportionalität der Vershiebung x(t0, ts) zum Impuls

pe(t0) berüksihtigt, kann die blau gestrihelte Kurve in Abbildung 5.11 auh als Impulsder Elektronen interpretiert werden. Damit ist sofort einsihtig, dass die Starkfeldnä-herung, verwendet für die Interpretation der Stereo-ATI-Daten, auh für die CE-Phase5Die Modulationstiefe nimmt für kürzere Laserpulse zu!18



2.4. CE-PHASENMESSUNG MIT STEREO-ATI 19
ϕCE = 0, die ja die maximale asymmetrishe Feldverteilung darstellt, ein Links-Rehts-Verhältnis nl/nr = 1 und damit eine symmetrishe Verteilung der Elektronen vorher-sagt6.In Ref. [38℄ wird das Stereo-ATI-Experiment anhand von numerishen Lösungen der zeit-abhängigen Shrödingergleihung (TDSE, engl. Time-Dependent-Shrödinger-Equation)für Wassersto� diskutiert und dabei festgestellt, dass es, abweihend von der Starkfeld-näherung, eine Intensitätsabhängigkeit der CE-Phase, für die eine Gleihverteilung derElektronen nl/nr = 1 berehnet wird, gibt. Die in dieser Referenz gemahten Bereh-nungen ergeben im Intensitätsbereih 3 · 1013 < Iopt < 1014 Wm−2 eine Gleihvertei-lung für einen nur gering variierenden CE-Phasenwert von ϕCE = −π/3 ± ∼ π/10.Dieser Wert bezieht sih auf die De�nition der CE-Phase nah Gleihung 2.1. Die Ver-wendung dieses Intensitätsbereihs wird also für Stereo-ATI-Messungen vorgeshlagen.In den beiden Referenzen [19, 38℄ wird der Untershied in der Interpretation der ATI-Spektren in der einfahen Starkfeldnäherung im Vergleih zu der quantenmehanishenTDSE-Beshreibung im wesentlihen auf die Vernahlässigung des Ionenpotentials in derStarkfeldnäherung zurükgeführt. Da allerdings auh die numerishen Lösungen der zeit-abhängigen Shrödingergleihung nur für Wassersto� gefunden werden konnten7, bestehtauh für die komplexeren quantenmehanishen Berehnungen eine Unsiherheit in derAbsolutbestimmung der CE-Phase, da sih die Frage stellt, ob der für Wassersto� be-rehnete Intensitätsbereih für die shweren Edelgase wie bspw. Xenon, das in der Regelfür Stereo-ATI Experimente verwendet wird, genauso stabil ist. D.h. die absolute CE-Phasenbestimmung anhand der Interpretation des Links-Rehts-Verhältnisses nl/nr istalso mit einer groÿen Unsiherheit behaftet, da die Diskrepanz der bestehenden Theoriennoh niht zufriedenstellend geklärt ist.2.4.2. Alleinige Betrahtung der hohenergetisher ElektronenEine bessere Möglihkeit der Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase sheint diealleinige Betrahtung der höherenergetishen Elektronen zu bieten. Aufgrund ihrer ho-hen kinetishen Energie sind für diese die Ionenpotentiale eher vernahlässigbar als fürdie Mehrheit der niederenergetishen Elektronen, so dass für diese die Starkfeldnäherungbesser geeignet ersheint. Dabei wird die Untersuhung der Elektronen untershieden ineine Analyse der Elektronen, die eine elastishe Streuung erfahren, (Plateauelektronen),und in eine Analyse der hohenergetishsten Elektronen, die keine elastishe Streuungerfahren. Diese beiden Bereihe können im ATI-Spektrum leiht untershieden werden,da es eine maximale Energie gibt (2Up),8 die die niht gestreuten Elektronen erreihenkönnen. Die elastish gestreuten Elektronen sind im wesentlihen oberhalb von 2Up zu�nden. Dies liegt daran, das diese nah der elastishen Streuung einen zusätzlihen Impuls6Dieses steht im Kontrast zu der noh einfaheren Betrahtungsweise der Ionisationsraten bzw. derPlasmadihten ρ+ und ρ−, wie sie beispielsweise in Abshnitt 5.1 gemaht wird, welhe asymmetrishist für ϕCE = 0!7Die TDSE für shwerere Atome bzw. Moleküle als Wassersto� und Helium kann bislang noh nihtgelöst werden!8Up ist hier das ponderomotive Potential eines Elektrons im Laserpuls (Vergleihe Abshnitt 3.3.1 mit

~Fpon = −e~∇Upon). 19



20 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIKdurh das Laserfeld �aufsammeln�. Für die Plateau-Elektronen muss die Starkfeldnähe-rung durh den Streuprozess ergänzt werden, was zur Folge hat, dass sih hier wiederein Extremum des Links-Rehts-Verhältnisses nl/nr bei ϕCE = 0 ergibt. Für die nihtgestreuten Elektronen kann weiterhin die einfahe Starkfeldnäherung verwendet wer-den. D.h. ein symmetrishes Links-Rehts-Verhältnis der Elektronen knapp unterhalbvon 2Up wird als ϕCE = 0 interpretiert und ein symmetrishes Links-Rehts-Verhältnisder Plateau-Elektronen oberhalb von 2Up wird als ϕCE = π/2 interpretiert, so dass dieMessung der Links-Rehts-Verteilung der niht gestreuten Elektronen bei ϕCE = π/2die gröÿtmöglihe Präzision bietet und bei ϕCE = 0 entsprehend die Betrahtung derPlateau-Elektronen.

20



3. THz-Erzeugung in laserinduzierten Plasmen mitMulti-Cyle-LaserpulsenIm Rahmen dieser Arbeit wird die THz-Emission aus laserpulserzeugten Plasmen un-tersuht. Dabei wird eine neue THz-Erzeugungsmethode vorgestellt, welhe nur unterVerwendung von Few-Cyle-Laserpulsen (Laserpulsdauer τ < 10 fs) eine signi�kanteTHz-Emission zur Folge hat. Zunähst sollen jedoh in diesem Kapitel die bereits be-kannten Methoden zur THz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen vorgestellt werden.Bei diesen Methoden werden Laserpulse, mit Pulsdauern im Bereih zwishen etwa 25 -500 fs, verwendet. Diese Laserpulse sollen im folgenden als Multi-Cyle-Pulse bezeihnetwerden, da sih der Begri� Few-Cyle-Pulse für sub-10 fs-Pulse in der Literatur bereitsetabliert hat und es nahe liegt, Laserpulse im darüberliegenden Pulsdauerbereih derEinfahheit halber als Multi-Cyle-Pulse zu bezeihnen. Im folgenden Kapitel soll einekurze Einleitung zur THz-Erzeugung in isotropen Medien (Medien mit Inversionssym-metrie) diskutiert werden. Die Inversionssymmetrie, die alle isotropen Medien besitzen,hat zur Folge, dass in diesen Medien Emission von THz-Strahlung in Vorwärtsrihtungnur möglih ist, wenn die Inversionssymmetrie des isotropen Mediums durh zusätzliheEin�üsse gebrohen wird. Diese Symmetriebrehung kann auf vershiedene Weise her-vorgerufen werden. Zwei Beispiele hierfür werden in den Abshnitten 3.3.2 und 3.3.3 vor-gestellt. In Abshnitt 3.3.1 wird zunähst ein THz-Erzeugungsmehanismus vorgestellt,bei dem keine Brehung der Symmetrie des isotropen Mediums verwendet wird. DieseMethode soll hier nur der Vollständigkeit halber erwähnt werden, da die ersten Arbeitenzu diesem Thema von Hamster et. al. [39, 40℄ wohl als Pionierarbeiten auf dem Gebietder THz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen angesehen werden können.Das in dieser Arbeit untersuhte isotrope Ausgangsmedium ist Laborluft bei Umgebungs-druk. Fokussiert man einen Laserstrahl in Luft, so kann dieser bei Erreihen einer be-stimmten Spitzenintensität (Iopt ≈ 1014Wm−2) die Laborluft signi�kant ionisieren. Heu-te kommerziell komplett erhältlihe Lasersysteme, die solhe intensiven Laserpulse erzeu-gen können, sind Verstärkerlasersysteme, die auf dem tehnishen Prinzip der �Chirped-Pulse Ampli�ation� (CPA) basieren. Unter Verwendung dieses Prinzips werden zunähstkurze Pulse mit relativ niedrigen Pulsenergien (einige nJ und Pulsdauern von 5 bis zueinigen 100 fs) in einem Oszillatorlaser erzeugt. Bevor diese kurzen Pulse in einem opti-shen Verstärkermedium weiter verstärkt werden, werden die einzelnen spektralen Anteileder Pulse entweder durh eine Prismenanordnung oder eine Gitteranordnung, also durhDispersion oder Beugung, zeitlih auseinander gezogen (engl. �hirp�). Die Pulsdauer wirddadurh bis auf einige ns verlängert, um die Spitzenintensitäten der Laserpulse währenddes Verstärkungsprozesses und die Belastung der optishen Komponenten dadurh zuverringern. Nah mehrmaligen Durhlaufen des Verstärkermediums, wenn eine Sättigungder optishen Verstärkung erreiht wird, werden die zeitlih auseinander gezogenen spek-21



22 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENtralen Komponenten wieder durh eine identishe Prismen- bzw. Gitteranordnung, dieaber diesmal einen �hirp� mit entgegengesetztem Vorzeihen erzeugt, zeitlih zusam-mengeführt. Diese kommerziell erhältlihen CPA-Systeme können Pulse mit Pulsdauernab einigen 10 fs erzeugen. Wird ein solher Laserpuls zur Plasmaerzeugung in Luft fo-kussiert, so wird das im Fokus erzeugte Plasma, bzw. die Verteilung der im Plasmaerzeugten und sih bewegenden Elektronen, zylindersymmetrish zur optishen Ahsesein. Aufgrund der Beshleunigung der Elektronen durh ponderomotive Kräfte, die ver-einfaht ausgedrükt die Elektronen aus Bereihen hoher optisher Feldstärke in Bereihemit geringerer Feldstärke vershieben, kommt es zu einer Emission von THz-Strahlung ineinem radialsymmetrishen Kegel in Bezug auf die Ausbreitungsrihtung des optishenPulses. Wie bereits erwähnt, ist in diesem Fall eine THz-Emission in Propagationsrih-tung des optishen Pulses verboten. Weitere Details zu dieser THz-Erzeugungsmethodesind in Abshnitt 3.3.1 zu �nden. Legt man vor der Ionisation an der Luft ein konstanteselektrishes Feld in dem Bereih, in dem der Laserpuls das Plasma erzeugt, an, werden diegenerierten Elektronen eine kollektive Shwerpunktsbewegung in Rihtung des statishenFeldes vollziehen. Diese Kollektivbewegung erzeugt ein Dipolmoment senkreht zur Aus-breitungsrihtung des ausgehenden optishen Pulses, was zu einer THz-Dipolabstrahlungin und entgegengesetzt der Propagationsrihtung des optishen Pulses führt1. Die Funkti-onsweise dieser THz-Erzeugungsmethode wird in Abshnitt 3.3.2 diskutiert. Die zur Zeitwohl e�ektivste Methode zur Erzeugung von THz-Strahlung in von Laserpulsen ionisier-ter Luft wird im Abshnitt 3.3.3 kurz vorgestellt und ausführlih in Kapitel 5 diskutiert.Bei dieser Methode wird die elektrishe Feldstärke des plasmaerzeugenden Laserpulsesmanipuliert, in dem eine Frequenz ω mit ihrer zweiten harmonishen Frequenz 2ω über-lagert wird. So wird eine Asymmetrie in der elektrishen Feldverteilung erzeugt, die beider Ionisation ein Dipolmoment erzeugt. Basierend auf einer vereinfahenden Betrah-tung kann man sagen, dass bei dieser Methode die Elektronen direkt nah der Ionisationdurh das asymmetrishe Laserfeld in positive bzw. negative Feldrihtung untershiedlihstark beshleunigt werden.2 Durh die hohen optishen Feldstärken sind die so erzeugtenDipolmomente deutlih gröÿer, was diese Methode deutlih e�ektiver im Vergleih zurMethode mit einem statishen elektrishen Feld maht. In Abshnitt 3.1 wird zunähstdie THz-Detektionsmethode, die in dieser Arbeit ausshlieÿlih verwendet wurde, vor-gestellt. Bevor dann etwas detaillierter auf die genannten THz-Erzeugungsmethoden inden Abshnitten 3.3.1 bis 3.3.3 eingegangen wird, soll eine Beshreibung der Ionisationder Luft, die allen Methoden gemeinsam zugrunde liegt, in Abshnitt 3.2 erfolgen.
1Es überlagert sih allerdings nur die emittierte Strahlung in Ausbreitungsrihtung konstruktiv.2Dies gilt prinzipiell auh für die in Abshnitt 5.2 erweiterte Betrahtung unter Berüksihtigung desIonisationszeitpunktes, bei der allerdings die maximale Polarisation bei symmetrisher Feldverteilungauftritt. 22



3.1. ELEKTRO-OPTISCHE THZ-DETEKTION 233.1. Elektro-optishe THz-DetektionDie im Rahmen dieser Arbeit durhgeführten THz-Messungen wurden ausshlieÿlih mit-tels elektro-optisher THz-Detektion [41℄ durhgeführt. Dabei wird die THz-Anrege- undAbfrage-Methode (engl. pump-probe) verwendet. Bei dieser Methode wird der Laser-puls mit Hilfe eines Strahlteilers in einen intensiven Anregepuls (pump), der die THz-Strahlung erzeugt, und in einen shwahen Abfragepuls (probe), der die zeitlihe Wellen-form des THz-Pulses abtastet, aufgeteilt. Ein typisher Anrege und Abfrage Aufbau mitelektro-optisher THz-Detektion ist in Abbildung 3.9 dargestellt. Der intensive Anrege-puls wird dabei in der Regel mit einem mehanishen Lihtzerhaker (engl. hopper) aufdie Hälfte der Wiederholrate des Lasersystems moduliert, um die raushunterdrükendenVorteile eines Lok-In Verstärkers bei der Detektion verwenden zu können. Die THz-Strahlung wird dann mit Hilfe eines Parabolspiegels kollimiert und mit Hilfe einer THz-transparenten Polyethylenfolie, die für die optishe Strahlung undurhlässig ist, von derLaserstrahlung ge�ltert. Über einen ebenfalls THz-transparenten Pellile-Strahlteiler, deraus einer nur wenige µm diken Membran besteht, werden der shwahe Abfragepuls undder THz-Puls räumlih überlagert. Ein weiterer Parabolspiegel fokussiert den shwahenoptishen und den THz-Puls gemeinsam in den zur elektro-optishen THz-Detektion ver-wendeten <110> orientierten ZnTe Kristall. Durh eine mehanishe Verzögerungseinheitkann der shwahe Abfragepuls zeitlih relativ zum THz-Puls vershoben werden, so dassdie zeitlihe THz-Wellenform abgetastet werden kann.Die elektrishe Feldstärke der THz-Strahlung induziert dabei über den sogenanntenPokels-E�ekt eine Doppelbrehung im elektro-optishen Kristall, die zu einer Polari-sationsänderung des shwahen optishen Abfragepulses führt. Diese wird über eine An-ordnung einer lambda-viertel Verzögerungsplatte und einem polarisierenden Strahlteiler-würfel in eine Intensitätsänderung konvertiert, welhe dann über zwei Photodioden undeinen Zweikanal-Lok-In Verstärker gemessen wird. Über diese Intensitätsänderung kannmit Hilfe des elektro-optishen Koe�zienten auf die THz-Amplitude zurükgeshlossenwerden [2℄.
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24 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN3.2. Plasmaerzeugung durh Tunnel-IonisationFür die Ionisation eines Atoms oder Moleküls durh die elektrishe Feldstärke einesLaserpulses gibt es im wesentlihen drei Modellansätze. Die Bindungsenergie des amshwähsten gebunden Elektrons beträgt bei Stiksto� (N2) 15,6 eV. Die Photonenergiebei der typishen Ti:Sa Wellenlänge λ = 800nm beträgt etwa 1,5 eV. Dieser Vergleihverdeutliht, dass der Ionisationsprozess nur über einen niht-linearen Vorgang beshrie-ben werden kann. Im Intensitätsbereih der Laserstrahlung unterhalb von 1013 Wm−2kann die Ionisation gut durh, auf einfaher Störungstheorie basierender, Mehr-Photonen-Ionisation [42℄ beshrieben werden. In dieser Beshreibung werden mehrere Photonengleihzeitig absorbiert, um die Potentialbarriere des Ionenrumpfes zu überwinden. Ober-halb von 1013 Wm−2 erreiht das elektrishe Feld des Laserpulses eine Stärke, die in derGröÿenordnung der intermolekularen Bindungsfeldstärke des am shwähsten gebunde-nen Elektrons liegt, so dass das Laserfeld niht mehr als kleine Störung des Bindungs-potentials aufgefasst werden kann und diese Theorie in dem in dieser Arbeit relevantenIntensitätsbereih von etwa 1014 Wm−2 niht mehr anwendbar ist. In diesem hier rele-vanten Intensitätsbereih kann die Ionisation sehr gut auf Basis von statisher Tunnel-Theorie [43℄ beshrieben werden. Im Bereih der Tunnel-Ionisation wird die Potential-barriere des Ionenrumpfes zuerst durh das elektrishe Feld des Laserpulses verbogenund anshlieÿend durh Tunneln durh die reduzierte Potentialbarriere ins Kontinuumfreigesetzt. Bei noh höheren Intensitäten wird das Bindungspotential so stark verbogen,dass das am shwähsten gebundene Elektron direkt durh die Feldstärke des Laserpul-ses befreit wird. Dieses Verhalten wird als Über-Barrieren-Ionisation [44℄ bezeihnet. DieIntensität im Brennpunkt ist jedoh durh Plasmadefokussierung [2℄ auf Werte unterhalbder Intensität für Über-Barrieren-Ionisation beshränkt, so dass eine Beshränkung derBeshreibung der Ionisation auf Basis von statisher Tunneltheorie hier sinnvoll ist. DieIonisationsrate [45℄ für einfahe Ionisation von Stiksto�molekülen kann demnah überGleihung 3.1 beshrieben werden
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 , (3.1)wobei ωa = me4/h̄3 = 4, 13·1016 1/s die atomare Frequenzeinheit, Ea = m2e5/h̄4 =5,145·1011 V/m die atomare Einheit des elektrishen Feldes und Eopt die optishe Feld-stärke bezeihnen3. UH
ion = 13,6 eV und UN2

ion = 15,6 eV stehen für die ersten Ionisations-potentiale für Wassersto� und molekularen Stiksto�4.In Abbildung 3.1 ist die Ionisationsrate im Bereih der Ionisationsshwelle graphish dar-gestellt. Der Wert für die Ionisationsshwelle wurde dabei willkürlih auf einen Wert von3m ist die Ruhemasse des Elektrons.4Hier wird zur Vereinfahung nur das erste Ionisationspotential von Stiksto� (N2) verwendet, daStiksto� die Hauptkomponente (≈ 79%) in Luft ist. Der geringere Anteil an Sauersto�, welher einnur leiht geringeres erstes Ionisationspotential hat (UO2

ion = 12,1 eV), soll vernahlässigt werden.24



3.2. PLASMAERZEUGUNG DURCH TUNNEL-IONISATION 25
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Abbildung 3.1.: Ionisationsrate basierend auf statisher Tunneltheorie.
1, 5 · 1014 Wm−2 festgelegt, bei dem ein signi�kanter Ionisationsgrad (a. 1% der Ge-samtmoleküldihte) innerhalb einer fs erreiht wird. Die Ionisationsrate kann auh alseine Ionisationswahrsheinlihkeit für ein Molekül in einem bestimmten Zeitintervall in-terpretiert werden. Nimmt man als Zeitintervall beispielsweise eine fs an, so ergibt sihdie Ionisationswahrsheinlihkeit für ein Molekül in diesem Zeitintervall aus der Ionisati-onsrate mal 1 fs. Das bedeutet, dass ein Molekül bei Feldstärken oberhalb von 5, 5 · 1010V/m innerhalb einer fs siher ionisiert wird. Bei dieser Betrahtungsweise könnten aller-dings Ionisationswahrsheinlihkeiten gröÿer als 100% auftreten, wenn das Zeitintervallzu groÿ gewählt wird, was physikalish niht sinnvoll ist. Deshalb muss beim erreihender Ionisationswahrsheinlihkeit von 100% das Zeitintervall verkleinert werden. Die Io-nisationswahrsheinlihkeit ist in Abbildung 3.1 auf der rehten Ahse dargestellt. Dabeibezieht sih das untere Zeitintervall auf eine femto-Sekunde (1 fs = 10−15 s) und dasobere Zeitintervall auf eine atto-Sekunde (1 as = 10−18 s). Aus Abbildung 3.1 wird deut-lih, dass die Ionisationswahrsheinlihkeit innerhalb einer geringen Feldstärkenspanne(3, 3 − 5, 5 · 1010 V/m) über zwei Gröÿenordnungen zunimmt. Dies verdeutliht die ex-treme Nihtlinearität der Ionisationsrate als Funktion der elektrishen Feldstärke, welhefür die Erzeugung der für die THz-Emission notwendigen Asymmetrie von entsheidenderBedeutung ist.
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26 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN3.3. THz-Abstrahlung durh Polarisierung des PlasmasDas Fernfeld Ei(z, t) eines einzelnen mikroskopishen Dipols pi im Plasma, das durhdie räumlihe Trennung des Elektrons von seinem Ionenrumpf zustande kommt, kann ingroÿer Entfernung (z ≫ Elektron-Ion-Abstand) vereinfahend als die klassishe Lösungder Maxwellgleihungen in Dipolnäherung [46℄
−→
E i(z, t) =

1

4πǫ0c2z

∂2

∂t2
−→pi (t) (3.2)betrahtet werden. Die abgestrahlte elektrishe Feldstärke weist dabei die gleihe Polari-sationsrihtung wie das mikroskopishe Dipolmoment ihres Ursprungs auf. Die Gesamt-feldstärke des Fernfeldes ergibt sih formal aus der Summe über alle einzelnen Dipolmo-mente i, unter Betrahtung kleiner Dipolvolumen5

∑

i

−→
E i(zi, t) ∝

∂2

∂t2

∑

i

−→pi (t). (3.3)Aufgrund der groÿen Teilhenzahldihte ρ0
gas = 2, 7 · 1025 m−3 ist es allerdings nihtpraktikabel alle einzelnen Dipole aufzusummieren. Benutzt man genügend kleine Plas-mavolumina dV und betrahtet nur gleihe Polarisationsrihtungen, kann die Summe derDipolmomente durh ein Integral über das Plasmavolumen und der darin herrshendenPolarisation P ersetzt werden

E(z, t) ∝ ∂2

∂t2

∫

PdV. (3.4)Ein vom Plasma erzeugtes elektrishes Feld in einer konstanten Entfernung z ist damitproportional zur zweiten Ableitung der Polarisation nah der Zeit.

5In Gleihung 3.3 wird durh die Annahme der kleinen Ausdehnung im Vergleih zum Betrahtungsorteine Phasenfehlanpassung der einzelnen emittierenden Dipole vernahlässigt.26



3.3. THZ-ABSTRAHLUNG DURCH POLARISIERUNG DES PLASMAS 273.3.1. THz-Polarisation aufgrund von ponderomotiven KräftenÜber diese Methode zur Erzeugung von THz-Strahlung in laserinduzierten Plasmen wur-de erstmals 1993 von Hamster et al. [39, 40℄ berihtet. Die Polarisation im Plasma wirddabei durh die Beshleunigung der Elektronen aufgrund der ponderomotiven Kraft Fpon,die in Rihtung des Gradienten der Laserpulsintensität Iopt wirkt, erzeugt. Die pondero-motive Kraft, die ein Laserfeld auf ein im Plasma frei beweglihes Elektron ausübt wirddabei durh Gleihung 3.5 quanti�ziert.
~Fpon = −~∇ e2

2ǫ0cmω2
Iopt (3.5)Da die Intensitätsverteilung in einem fokussierten Laserstrahl radialsymmetrish zur Aus-breitungsrihtung ist und die Elektronen sih in Rihtung des Gradienten der Intensitätbewegen werden, hat dies radialsymmetrishe Trajektorien der Elektronen zur Folge [47℄.D.h. die Isotropie der Luft wird durh die Ionisation und anshlieÿende Beshleunigungder Elektronen im Plasma in zylindersymmetrishe Verteilung der Elektronen um dieoptishe Ahse gebrohen. Diese Symmetrie verbietet jedoh eine Emission von THz-Strahlung in Ausbreitungsrihtung der optishen Strahlung. Eine THz-Abstrahlung ineinem trihterförmigen Kegel in Bezug auf die optishe Ahse [2℄ kann jedoh beobahtetwerden.3.3.2. THz-Polarisation mit einer DC-VorspannungÜber diese Methode zur THz-Erzeugung mit einem zusätzlih am Plasma angelegtenstatishen elektrishen Feld wurde erstmals 2000 von Lö�er et al. [48, 49℄ berihtet. DerErzeugungsmehanismus lässt sih wie folgt beshreiben. Wird ein statishes elektrishesFeld in der Brennpunktregion, in der der Laserpuls das Plasma erzeugt, senkreht zurAusbreitung des Pulses angelegt, werden die erzeugten Elektronen zum Zeitpunkt derIonisation im Kollektiv aufgrund der Coulombkraft in Rihtung des statishen Feldesvershoben. Gleihung 3.6 ist die Bewegungsgleihung eines einzelnen Elektrons, welhesidentish mit der Bewegung des Elektronenshwerpunktes ist, im statishen Feld Estunter der Berüksihtigung der rükstellenden Kraft der Ionenrümpfe.

mẍ(t) = eEst −
ρe2

ǫ0
x(t) (3.6)

ρ ist hierbei die Plasmadihte. Löst man die Bewegungsgleihung für die Shwerpunkts-bewegung der Elektronen mit den Anfangsbedingungen x(0) = 0 und ẋ(0) = 0 ergibtsih die Lösung 3.7 27



28 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN
x(t) =

Estǫ0

ρe
(cos(ωplt) + 1) . (3.7)

ωpl bezeihnet die Plasmafrequenz. Das Bedeutet der Shwerpunkt der Elektronen ist inFeldrihtung des statishen Feldes Est um den Betrag
∆x =

Estǫ0

ρe
(3.8)vershoben. Zusätzlih vollzieht das Elektronenensemble eine oszillatorishe Bewegungum diesen Vershiebungspunkt mit der Plasmafrequenz ωpl. Die Plasmafrequenz derElektronen ist von der Plamadihte abhängig.

ωpl =

√

ρe2

ǫ0m
(3.9)Die Vershiebungsstreke ∆x entspriht dabei genau der Streke, um die das Elektrone-nensemble vershoben werden muss, damit die entstehende Polarisation des Plasmas dasangelegte statishe Feld abshirmt. Geht man von einer Plasmadihte von etwa 10% derMoleküldihte bei Umgebungsdruk (ρ = 2, 7 · 1024 m−3) und von angelegten statishenFeldern in der Gröÿenordnung von Est = 10 kV/m aus, so ergibt sih daraus eine Plas-mafrequenz νpl = ωpl/(2π) = 15THz und eine Vershiebungsstreke ∆x = 2 · 10−11 m.Daraus folgt eine Polarisation P senkreht zur Ausbreitungsrihtung des optishen Pul-ses

P = ∆xρe = Estǫ0, (3.10)unabhängig von der Plasmadihte. Da die erzeugte THz-Strahlung proportional zu demim Plasma erzeugten Dipolmoment p ist, welhes sih aus der Integration
ETHz ∝ p =

∫

PdV (3.11)
ETHz ∝ Estǫ0V (3.12)
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3.3. THZ-ABSTRAHLUNG DURCH POLARISIERUNG DES PLASMAS 29über das Plasmavolumen V ergibt, ist also auh die THz-Amplitude unabhängig vonder Plasmadihte. Damit kann, unter Vernahlässigung von Phasenfehlanpassungsef-fekten, die von an vershiedenen Stellen im Plasma emittierte Dipolstrahlung als pro-portional zum Plasmavolumen V angenommen werden. Damit kann also diese THz-Erzeugungsmethode dazu herangezogen werden, eine Aussage, bei einer experimentel-len Variation der Laserpulsenergie bei konstantem statishen Feld Est, über die erzeugteTHz-Amplitude ETHz im Vergleih zur relativen Veränderung des Plasmavolumens zumahen. Dieses setzt allerdings voraus, dass sih idealerweise alle THz-Anteile, die an ver-shiedenen Stellen im Plasma erzeugt werden, ohne jeglihe Phasenvershiebung durhdie Propagation vollständig konstruktiv überlagern.3.3.3. THz-Polarisation durh optishe AC-VorspannungÜber diese Methode, welhe zur Zeit die stärkste THz-Emission aus lasererzeugten Plas-men hervorruft, wurde zuerst 2000 von Cook et.al. [50, 51℄ berihtet und darau�olgendvon Lö�er et.al. und anderen Gruppen [52, 53, 54, 55, 56℄ weiterführenden Untersuhun-gen unterzogen.Bei dieser Methode wird eine Asymmetrie in der elektrishen Feldverteilung der optishenStrahlung durh Überlagerung einer Fundamentalfrequenz ω mit ihrer zweiten harmo-nishen Frequenz 2ω erzeugt, wie sie in Abbildung 3.2 dargestellt ist. Mit Asymmetrieist hier gemeint, dass die Spitzenfeldstärke in positive Feldrihtung im Vergleih zurnegativen Feldrihtung deutlih erhöht ist.
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Abbildung 3.2.: Asymmetrishe Feldverteilung in der Überlagerung einer Fundamental-frequenz ω mit ihrer zweiten harmonishen Frequenz 2ω, für die relativePhase ϕω2ω = π/2.Diese Asymmetrie in der Feldverteilung überträgt sih durh die starke nihtlineare Ab-29



30 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENhängigkeit des Ionisationsprozesses von der optishen Feldstärke auf eine untershiedliheAnzahl der Elektronen, die während positiver bzw. negativer Feldstärke erzeugt wer-den. Dies führt zu einer Brehung der Inversionssymmetrie des Luft-Plasmagemishes,wodurh eine THz-Emission in Vorwärtsrihtung ermögliht wird. Eine detaillierte Be-shreibung der Entstehung der Polarisation im Plasma wird in Kapitel 5 vorgestellt.
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3.4. MODELLIERUNG DER PLASMADICHTE UND DES PLASMAVOLUMENS 313.4. Modellierung der Plasmadihte und des PlasmavolumensVon zentraler Bedeutung für das Verständnis der THz-Emission aus lasererzeugten Plas-men ist die Entwiklung des Plasmavolumens als Funktion der Laserpulsenergie. Andersals bei der Beshreibung der THz-Erzeugung durh optishe Gleihrihtung in einemnihtlinearen Kristall, bei der meist das Wehselwirkungsvolumen unabhängig von derLaserpulsenergie angenommen wird, muss für das Plasma, zusätzlih zu der von der op-tishen Intensität abhängigen Polarisation, auh noh die veränderlihe Gröÿe des Plas-mavolumens als Funktion der Intensität bzw. der Laserpulsenergie berüksihtigt wer-den. Da bei der in Abshnitt 3.3.2 vorgestellten THz-Erzeugungsmethode mit äuÿeremelektrishen Feld die Stärke der Polarisation im Plasma direkt durh das statishe Feldbestimmt ist, kann bei dieser Methode eine Proportionalität zwishen THz-Amplitudeund Plasmavolumen angenommen werden. Diese Annahme erzeugt eine Möglihkeit, denZusammenhang zwishen Laserpulsenergie und Plasmavolumen zu untersuhen, wie esin Abshnitt 3.6 getan wird.In diesem Abshnitt soll jedoh zunähst das Plasmavolumen als Funktion der Laserpul-senergie modelliert werden, um dieses theoretish bestimmte Plasmavolumen mit demexperimentell abgeshätzten Volumen aus Abshnitt 3.5.2 zu vergleihen.Die Modellentwiklung setzt bei der Fokussierung des Laserpulses auf Basis einer gauÿ-shen Strahlausbreitung an. Die Strahlausbreitung in z-Rihtung ist dabei über die beidenGröÿen Strahlradius6 r∗(z) und den Krümmungsradius der Wellenfronten Γ(z) eindeutigbestimmt.
r∗(z + ∆z) = r∗(z)

√

(1 + ∆zΓ(z))2 +
λ2(∆z)2

π2r∗(z)4
(3.13)

Γ(z + ∆z) =
Γ(z) + ∆zΓ(z)2 + λ2

π2r∗(z)4

(1 + ∆zΓ(z))2 + λ2

π2r∗(z)4

(3.14)
λ ist die Wellenlänge der optishen Strahlung und ∆z die räumlihe Shrittweite deriterativen Beshreibung. Mit Hilfe dieser beiden Gleihungen kann die Strahlausbreitungohne nihtlineare Propagationse�ekte bestimmt werden. Die Intensität des Laserpulseswird dabei über eine sowohl zeitlihe als auh räumlihe Gauÿverteilung

Iopt(r, z, t) =
I0

πr∗2
sin(ωt)2 exp

(

−4 ln 2r2

r∗2

)

exp

(

−4 ln 2t2

τ2

) (3.15)6Der Strahlradius r∗ ist hier als der Radius de�niert, bei dem die Intensität I(r, z, t) auf die Hälfte desMaximalwertes abgefallen ist. 31



32 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENmodelliert, wobei I0 die maximale optishe Intensität auf der Strahlahse ist. Die Plas-madihte ρ(r, z) kann dann numerish über die Di�erentialgleihung
ρ̇(r, z, t) = wtun(ρ0

gas − ρ(r, z, t)), (3.16)unter Verwendung von Gleihung 3.1 in der Intensitätsform3.17,
wtun = 4ωa
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 (3.17)berehnet werden7. Unter Berüksihtigung der nihtlinearen Brehungsindexe�ekte (Kerr-Selbstfokussierung und Plasma-Defokussierung) ändert sih der Brehungsindex auf derStrahlahse n(0, z, t) um
∆n(0, z, t) = n2 · Iopt(0, z, t) − ρ(0, z, t)e2

2ω2ǫ0m
, (3.18)wobei n2 = 5 · 10−19m2W−1 als Literaturwert [58℄ für die Kerr-Selbstfokussierung ver-wendet wird. Die Änderung des Krümmungsradius der Wellenfronten nah Gleihung 3.14wird damit, unter Berüksihtigung der nihtlinearen Propagationse�ekte durh

Γ(z + ∆z, t) = Γ(z, t) + 2
∆n(0, z, t)∆z

r∗2
, (3.19)iterativ in die Bestimmung von ρ(r, z) einbezogen. In Abbildung 3.3 ist die Plasmadihte

ρ(r, z) für die Brennweiten f = 40 , 80 , 120 und 160mm und Laserpulse mit den Para-metern Pulsenergie Jopt = 500µJ, Pulsdauer τ = 150 fs und einer Wellenlänge von 800nm dargestellt. Deutlih zu erkennen ist, wie die maximale Plasmadihte mit shwähererFokussierung abnimmt. Die Plasmadihte ist farbig dargestellt, wobei das obere Ende derFarbskala durh die Moleküldihte ρ0
gas = 2, 7 · 10−25 m−3 begrenzt ist. Auh die Formdes Plasmas ist von der Brennweite abhängig. Mit zunehmender Brennweite shrumpftdas Plasma in seiner radialen Ausdehnung r∗. Gleihzeitig nimmt die Ausdehnung inAusbreitungsrihtung z des Laserpulses zu.In Abbildung 3.4 ist das Plasmavolumen für die vier genannten Brennweiten dargestellt.Für die Bestimmung der Plasmavolumina wurde die Plasmagrenze auf eine Plasmadihtefestgelegt, die 1% der Moleküldihte ρ0

gas entspriht.7Ia = 1/2ǫ0cE
2
a 32



3.4. MODELLIERUNG DER PLASMADICHTE UND DES PLASMAVOLUMENS 33

Abbildung 3.3.: Modellierte Plasmadihten (Gröÿenordnung 10−25 m−3) für fokussier-te Laserpulse (mit einer Pulsenergie Jopt = 500µJ, Pulsdauer τ =
150 fs, Wellenlänge λ = 800nm) für 4 vershiedene Brennweiten (f =
40 , 80 , 120 , 160mm).
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Abbildung 3.4.: Modelliertes Plasmavolumen in Abhängigkeit von der Laserpulsenergiefür die Brennweiten f = 40 , 80 , 120 , 160mm.
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3.5. EXPERIMENTELLE ABSCHÄTZUNG DES PLASMAVOLUMENS MIT EINERCCD-KAMERA 353.5. Experimentelle Abshätzung des Plasmavolumens mit einerCCD-Kamera3.5.1. Das verwendete Multi-Cyle-LaserpulssystemDas für die in dieser Arbeit durhgeführten Experimente verwendete Multi-Cyle-Laser-pulssystem ist ein kommerziell erhältlihes CPA-Lasersystem von der Firma Clark [59℄.Als Oszillator wird ein moden-gekoppelter Glasfaserdiodenlaser verwendet. Das Verstär-kermedium ist ein Ti:Sa Kristall, der über einen frequenzverdoppelten Neodym:YAGLaser optish gepumpt wird. Der Neodym:YAG Kristall wird seinerseits durh eine Gas-entladungsblitzlampe gepumpt. Das Lasersystem liefert Pulse mit einer Pulsenergie vonbis zu 800µJ, bei einer Zentralwellenlänge von 775 nm (spektrale Bandbreite ∼ 7nm).Das Lasersystem arbeitet mit einer Wiederholrate von 1 kHz. Der Strahldurhmesser deskollimierten Ausgangsstrahls beträgt 8 mm.3.5.2. Visuelle Abshätzung des PlasmavolumensEine experimentelle Abshätzung des Plasmavolumens wird im folgenden über eine vi-suelle Betrahtung der �uoreszierenden Plasmaregion mit Hilfe einer CCD-Kamera mitMikroskopobjektiv durhgeführt. Die verwendete CCD-Kamera hat eine Au�ösung von740 × 580 Pixel. Dies entspriht einer realen Bildgröÿe für das verwendete Objektiv von408 × 317 µm.Zwei Bilderserien, bei denen sukzessive die Pulsenergie für die Brennweiten f = 40 mmund f = 80 mm gesteigert wurde, sind in den Abbildungen 3.5 und 3.6 dargestellt. Die dar-gestellten Einzelbilder in Abbildung 3.5 setzen sih jeweils aus zwei und in Abbildung 3.6aus jeweils drei separat aufgenommenen Bildern zusammen. Die Ausbreitungsrihtungder Laserpulse geht in den Bildern von links nah rehts.Für die kürzere Brennweite ist ab etwa 30µJ eine signi�kante Fluoreszenz zu erkennen.Für f = 80 mm setzt die Fluoreszenz erst bei einer Pulsenergie von etwa 125µJ ein.Dies entspriht erwartungsgemäÿ dem früheren Erreihen der Ionisationsshwelle für diekürzere Brennweite, da hier shon, aufgrund des kleineren Fokusradius, die Intensitäts-shwelle für die Ionisation bei einer niedrigeren Pulsenergie erreiht wird. Aus Abbil-dung 3.10 kann aber über das Einsetzen der THz-Emission abgeshätzt werden, dass einesigni�kante Ionisation für f = 100 mm bereits bei 40µJ vorhanden sein muss. Bei f =80mm sollte also eine Plasmabildung bereits unterhalb von 40µJ einsetzen. Dies bedeu-tet, dass der �uoreszierende Quershnitt der Fokusregion niht exakt mit dem Quershnittdes zur THz-Emission beitragenden Plasmavolumens übereinstimmt. Durh die visuel-le Betrahtung kann also nur eine Abshätzung der Mindestgröÿe des Plasmavolumenserfolgen. Zudem können qualitative Vergleihe der vershiedenen Plasmaformen, überLänge und Durhmesser der �uoreszierenden Bereihe für die vershiedenen Brennweitendurhgeführt werden.
35



36 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN

Abbildung 3.5.: Mikroskopaufnahmen der Plasmaregion in Abhängigkeit von der Laser-pulsenergie für eine Brennweite von f = 40 mm.
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3.5. EXPERIMENTELLE ABSCHÄTZUNG DES PLASMAVOLUMENS MIT EINERCCD-KAMERA 37

Abbildung 3.6.: Mikroskopaufnahmen der Plasmaregion in Abhängigkeit von der Laser-pulsenergie für eine Brennweite von f = 80 mm.
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Abbildung 3.7.: Abshätzung der Plasmaradien aus den Mikroskopaufnahmen.
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Laserpulsenergie [µJ]Abbildung 3.8.: Experimentell abgeshätzte Untergrenze für das Plasmavolumen in Ab-hängigkeit von der Laserpulsenergie für die Brennweiten f = 40 mm undf = 80 mm. Als durhgezogene und gestrihelte Linien sind die Modell-rehnungen für die Plasmavolumina aus Abshnitt 3.4 dargestellt.
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3.5. EXPERIMENTELLE ABSCHÄTZUNG DES PLASMAVOLUMENS MIT EINERCCD-KAMERA 39Um eine Abshätzung der Mindestgröÿe des Plasmavolumens durhzuführen, wurde inden einzelnen Aufnahmen eine Intensitätsshwelle festgelegt, oberhalb welher die be-trahtete Region als ionisiert identi�ziert wird. Danah wurden die Bilder in vertikaleQuershnitte zerlegt, aus denen die Plasmadurhmesser bzw. Plasmaradien bestimmtwurden. Die so erhaltenen Werte, in Abhängigkeit von der Position auf der Strahlahse,sind in Abbildung 3.7 für beide Brennweiten dargestellt. Unter der Annahme, dass dasPlasma rotationssymmetrish zur optishen Ahse ist, kann aus den Plasmaradien dasPlasmavolumen durh numerishe Integration bestimmt werden. Abbildung 3.8 zeigt dieso abgeshätzten Werte für die Untergrenze der Plasmavolumina in Abhängigkeit derBrennweite und der Laserpulsenergie. Zusätzlih zu den experimentellen Werten sind dieBerehnungen der Plasmavolumina aus Abshnitt 3.4 für die entsprehenden Brennweitendargestellt. Der niht glatte Verlauf der theoretish berehneten Plasmavolumina sheintkein Artefakt der numerishen Berehnung zu sein, da eine Verfeinerung der numerishenShrittweite den selben Verlauf ergibt. Zudem ist auh in dem experimentellen Verlaufeine Struktur zu erkennen, die teilweise auh in den theoretishen Werten vorhanden ist.Ein solher niht streng monotoner Verlauf ist siher auf die stark von der Intensitätabhängigen E�ekte wie Plasmadefokussierung und Kerr-Selbstfokussierung zurükzufüh-ren.Zudem ist zu erkennen, dass die experimentell erhaltenen Plasmavolumina erwartungs-gemäÿ kleiner sind als die theoretish berehneten Plasmavolumina. Besonders deutlihwird dies für die Brennweite f= 80mm, bei der die experimentellen Werte deutlih hin-ter den modellierten Werten zurük bleiben. Dies ist darauf zurükzuführen, dass dieLihtemp�ndlihkeit der CCD-Kamera niht gut genug war, die Regionen darzustellen,in denen einen sehr geringe Plasmadihte von nur 1%8 vorhanden ist. Zusammenfassendkann man jedoh sagen, dass die Gröÿenordnung der modellierten und der experimentellüber die Betrahtung der �uoreszierenden Fokusregion bestimmten Plasmagröÿen gutübereinstimmt.

8bezogen auf die Gesamtmoleküldihte ρ0
gas. 39



40 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN3.6. Variation der Pulsenergie und Ein�uss der Brennweite auf dieTHz-ErzeugungEine Untersuhung der THz-Emissionsstärke in Abhängigkeit der Brennweite soll im fol-genden Abshnitt diskutiert werden. Darauf basierend soll, anhand der THz-Emissions-methode mit statishem Feld, dessen Signalamplitude nah Abshnitt 3.3.2 als Proportio-nal zum Plasmavolumen angenommen wird, ein Vergleih zum Verlauf der Abhängigkeitder Plasmavolumendaten aus Abshnitt 3.4 und 3.5.2 durhgeführt werden. Zudem istdie Frage interessant, ob die THz-Emissionstärke für die THz-Erzeugungsmethode mitoptisher AC-Vorspannung, durh Optimierung der Brennweite, beispielsweise durh Ver-gröÿerung des Plasmavolumens oder der Plasmadihte, gesteigert werden kann.
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Abbildung 3.9.: Shematishe Darstellung des verwendeten Aufbaus zur Variation derBrennweite.Hierzu wurde ein experimenteller Aufbau gewählt, wie er in Abbildung 3.9 dargestelltist. Als fokussierende Linsen vor dem Plasma wurde einmal eine Linse mit f = 100 mmBrennweite und für die zweite Messreihe eine Linse mit f = 200 mm Brennweite ver-wendet. Die Entfernung d des BBO-Kristalls zum Plasma wurde für beide Messreihenjeweils so gewählt, dass zum einen die relative Phase ϕω2ω zwishen ω und 2ω optimalfür die THz-Erzeugung ist (vergleihe Abshnitt 6.1) und zum anderen eine vergleihbareFlähenintensität auf dem BBO-Kristall und damit vergleihbares Blau-Rot-VerhältnisRω2ω erhalten wird, welhes die Stärke der Polarisation im Plasma beein�usst (vergleiheAbbildung 5.5). Auh hier wurde wieder zusätzlih am Fokus ein statishes elektrishesFeld (±30 kV/m) angelegt, um die Gröÿe der Plasmavolumina für beide Brennweiten inAbhängigkeit der Laserpulsenergie anhand der relativen THz-Emissionsstärke für dieseMethode miteinander vergleihen zu können. Dazu wurde für jede Laserpulsenergie, die40



3.6. VARIATION DER PULSENERGIE UND EINFLUSS DER BRENNWEITE AUFDIE THZ-ERZEUGUNG 41THz-Amplitude einmal mit positiver (E+
THz) und einmal mit negativer Polarität (E−

THz)des statishen Feldes bestimmt. Damit können die THz-Signalkomponente durh dieTHz-Methode mit optisher AC-Vorspannung (EAC
THz) und die THz-Signalkomponente,die durh das statishe Feld erzeugt wird (EDC

THz), wieder durh einfahe Addition bzw.Subtraktion nah 3.20 und 3.21 separiert werden.
EAC

THz =
E+

THz + E−

THz

2
(3.20)

EDC
THz =

E+
THz − E−

THz

2
(3.21)
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Abbildung 3.10.: Variation der Laserpulsenergie für die Brennweiten f = 100 und f = 200mm (Doppel-logarithmishe Darstellung).Die Ergebnisse der beiden Messreihen sind in Abbildung 3.10 dargestellt. Der Abstanddes BBO-Kristalls zum Fokus betrug bei der Brennweite f = 100 mm d = 6, 4 m und beif = 200 mm d = 8, 2 m. In Abbildung 3.10 ist deutlih ein Shwellwertverhalten für bei-de Brennweiten zu erkennen. Die THz-Amplitude erreiht für f = 100 mm erst bei einerPulsenergie von Jopt ≃ 40µJ, sowohl für die statishe Vorspannungsmethode als auh fürdie optishe Vorspannungsmethode, eine messbare Signalstärke. Dieses Shwellwertver-halten kann darauf zurükgeführt werden, dass erst ab einer bestimmten Pulsenergie dieIntensität im Brennpunkt ausreiht, um einen signi�kanten Ionisationsgrad zu erreihen.Es soll im folgenden abgeshätzt werden, bei welher Energie eine signi�kante Ionisationim Brennpunkt zu erwarten ist. Der Zusammenhang zwishen Laserpulsenergie Jopt, In-tensität Iopt der Strahlung im Brennpunkt, dem geometrishen Fokusradius r0 und der41



42 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENLaserpulsdauer τ kann näherungsweise durh
Jopt ≃ Ioptπr2

0τ (3.22)beshrieben werden. Der geometrishe Fokusradius kann über den Formalismus der gauÿ-shen Strahlausbreitung durh die Brennweite f und den Ausgangsstrahlradius a bereh-net werden, so dass sih ein direkter Zusammenhang zwishen der Intensität im Brenn-punkt, der Pulsenergie und der fokussierenden Brennweite in der Form
Jopt ≃ Iopt

f2λ

a2π
τ (3.23)herstellen lässt. Unter Berüksihtigung der bereits in Kapitel 3.2 abgeshätzten Intensi-tät, bei der eine signi�kante Ionisation zu erwarten ist von Iion = 1, 5 · 1014 W/m2, lässtsih die Pulsenergie für die eine signi�kante Ionisation zu erwarten ist, in Abhängigkeitvon der Brennweite, berehnen. Für die Brennweite f = 100mm und a = 0, 004 ergibt sihdaraus ein Wert von Jopt ≃ 30µJ. Diese Abshätzung gibt damit also den beobahtetenWert reht gut wieder. Für f = 200 mm liegt die experimentell beobahtete Shwelle beieiner Pulsenergie von Jopt ≃ 70µJ. Damit bestätigt sih zumindest tendenziell die nahGleihung 3.23 erwartete Vershiebung der Ionisationsshwelle mit zunehmender Brenn-weite. Dies ist auh intuitiv leiht einsihtig, da durh die Verwendung einer gröÿerenBrennweite, durh einen gröÿeren minimalen Strahlradius, die Intensität für signi�kanteIonisation erst bei einer höheren Pulsenergie erreiht wird. Nah Gleihung 3.23 bestehtallerdings eine quadratishe Abhängigkeit der Pulsenergie von der Brennweite, so dasssih für die Brennweite f = 200 mm ein Shwellwert für die Pulsenergie Jopt = 120µJergeben müsste. Gleihes ergibt sih, wenn man die nah Abshnitt 3.4 berehneten la-serpulsenergieabhängigen Plasmavolumina mit der THz-Signalstärke der statishen Vor-spannungsmethode vergleiht. Dies ist in Abbildung 3.11 dargestellt. Die experimentellenTHz-Daten für die Brennweite f= 100mm können durh die berehnete Entwiklung desPlasmavolumens mit der Laserpulsenergie, vor allem in Bereihen hoher Laserpulsener-gie, gut wiedergegeben werden. In Bereihen niedriger Laserpulsenergie nimmt die Ab-weihung zwishen dem experimentell bestimmten Verlauf der THz-Amplitude mit derstatishen Feldmethode und dem modellierten Verlauf des Plasmavolumens zu.Eine möglihe Erklärung für diese Abweihung könnte eventuell darauf zurükzuführensein, dass gerade im Bereih niedriger Intensitäten die Beshreibung der Ionisation durhdie statishe Tunnel-Theorie zunehmend unpräziser wird und eigentlih durh eine Be-shreibung im Multiphotonen-Formalismus ersetzt werden muss.Bei Pulsenergien oberhalb der Ionisationsshwelle steigen die THz-Amplituden bei f =200 mm shneller an als bei f = 100 mm. Da für beide Brennweiten die gleihe statisheFeldstärke angelegt wurde, kann in erster Näherung davon ausgegangen werden, dass beigleiher THz-Amplitude für die statishe Feld-Methode, die Plasmavolumina gleih groÿ42
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Abbildung 3.11.: Vergleih der THz-Signale der statishen Vorspannungsmethode mitden nah Abshnitt 3.4 berehneten Plasmavolumen.sind. Damit lässt sih also abshätzen, dass unterhalb von etwa 140µJ das Plasmavo-lumen für die gröÿere Brennweite kleiner ist und ab einer Pulsenergie von etwa 140µJdie Gröÿe beider Plasmavolumina in etwa gleih sind, bzw. das Plasmavolumen für diegröÿere Brennweite leiht gröÿer wird. Dieses Verhalten wird auh durh die theoretisheBeshreibung des Plasmavolumens wiedergegeben. Betrahtet man in Abbildung 3.12 dieTHz-Amplituden für die optishe Vorspannungsmethode, so wird die THz-Amplitude fürf = 200 mm bei einer Pulsenergie von 180µJ gröÿer als die THz-Amplitude für f = 100mm. Da die Plasmagröÿen für beide Brennweiten in etwa gleih groÿ sind, kann das leihtgröÿere Signal für die gröÿere Brennweite in der optishen Vorspannungsmethode auf ei-ne stärkere Polarisation im Plasma zurükgeführt werden. Die Flähenintensität auf demBBO-Kristall war für die groÿe Brennweite leiht gröÿer, da der BBO-Kristall in Relationzur Brennweite geringfügig näher am Plasma platziert war, so dass in dieser Messreihe dieBlau-Rot-Verhältnisse Rω2ω leiht höher waren. Wie in Abshnitt 5 diskutiert wird, führtein höheres Blau-Rot-Verhältnis Rω2ω zu einer stärkeren Polarisation im Plasma (vergl.Abbildung 5.5). Im Pulsenergiebereih oberhalb von 200µJ nimmt dann die Krümmungder Steigung plötzlih für beide Brennweiten ab, wobei dieses für die gröÿere Brennweitesogar stärker geshieht und als ein Sättigungsverhalten für die THz-Amplitude angese-hen werden kann. Dieses Sättigungsverhalten kann auf mehrere Ursahen zurükgeführtwerden. Wie in Abbildung 5.5 zu sehen ist, kann über eine Steigerung des Blau-Rot-Verhältnisses Rω2ω die Stärke der Polarisation im Plasma niht beliebig erhöht werden.Auh dabei ist ein Sättigungsverhalten zu beobahten, welhes seinen Ursprung darinhat, dass nur endlih viele zu ionisierende Moleküle zur Verfügung stehen. Da aber dasPlasmavolumen weiterhin mit der Pulsenergie ansteigt, wie sih aus den Messungen mit43
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Laserpulsenergie [µJ]Abbildung 3.12.: Variation der Laserpulsenergie für die Brennweiten f = 100 und f = 200mm (lineare Darstellung).statishem Feld shlieÿen lässt, kann dies niht der einzige Grund für das Sättigungsver-halten sein, dass für die groÿe Brennweite beobahtet wird.Denkbar ist auh das die longitudinale Ausbreitung des Plasmas, welhe für die groÿeBrennweite deutlih gröÿer ist, eine Gröÿe erreiht, bei der zum einen die THz-Anteile,die an vershiedenen z Positionen im Plasma erzeugt werden, aufgrund von Dispersionmiteinander interferieren und zum anderen auh die relative Phase zwishen ω und 2ωaufgrund von Dispersion im Plasma eine Phasenvershiebung erfährt, was auh zu einerVerringerung der THz-Amplitude führt.Eine genaue quantitative Berüksihtigung dieser E�ekte und deren Auswirkung auf dieStärke der THz-Emission ist allerdings sehr komplex.
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4. Phänomenologisher Ansatz zur Beshreibung derTHz-Erzeugung: Vier-Wellen-Gleihrihtung (FWR)Eine reht kompakte, allerdings auh reht unvollständige und wenig anshaulihe Be-shreibung der THz-Emission aus lasererzeugten Plasmen lässt sih mit Hilfe des Forma-lismus des Vier Wellen Mishens (FWM, engl. Four Wave Mixing) erhalten. Im folgendensoll kurz auf das Grundprinzip des Vier Wellen Mishens eingegangen werden, um dieGültigkeit dieses phänomenologishen Ansatzes, für die Beshreibung der in dieser Arbeiterhaltenen experimentellen Ergebnisse, zu untersuhen.Allgemein lässt sih die Polarisation eines homogenen Mediums als Potenzreihenentwik-lung eines elektrishen Feldes in der Form
P = χ(1)E1 + χ(2)E1E2 + χ(3)E1E2E3 + ... (4.1)darstellen. In isotropen Medien (Medien mit Inversionssymmetrie, wie das hier in Luft er-zeugte Plasma), vershwinden alle geradzahligen Terme (χ(2n) = 0) dieser Reihenentwik-lung. χ(1) ist dabei die bekannte lineare elektrishe Suszeptibilität des Mediums, die fürgeringe elektrishe Feldstärken dominiert. χ(3) ist damit der kleinste niht-lineare Termin dieser Reihenentwiklung für isotrope Medien. Dieser Term ist für das sogenannte VierWellen Mishen verantwortlih. Dabei ist die Grundvorstellung die, dass drei elektrisheWehselfelder E1, E2, E3 mit den Frequenzen ω1, ω2, ω3 eine niht-lineare Polarisationmit der Frequenz Ω = ω1 + ω2 − ω3 erzeugen, welhes eine Abstrahlung eines Photonsmit der Frequenz Ω zur Folge hat. In dem hier interessierenden Fall ist das abgestrahltePhoton ein THz-Photon (die THz-Frequenz ist klein gegenüber den optishen Frequen-zen, d.h. ΩTHz → 0). Aus diesem Grund wird das Vier Wellen Mishen (FWM) auh alsVier Wellen Gleihrihtung (FWR, engl. Four Wave Reti�ation) bezeihnet und in derForm

Pnl(ΩTHz = ω1 + ω2 − ω3) = χ(3)E(ω1)E(ω2)E
∗(ω3). (4.2)geshrieben.
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46 PHÄNOMENOLOGISCHER ANSATZ ZUR BESCHREIBUNG DERTHZ-ERZEUGUNG: VIER-WELLEN-GLEICHRICHTUNG (FWR)4.1. THz-Erzeugung mit optisher AC-Vorspannung im FWR BildFür den im Kapitel 3.3.3 beshriebenen Fall, dass im Plasma eine Fundamentalfrequenzmit ihrer zweiten harmonishen Frequenz überlagert wird, ergibt sih aus Gleihung 4.2
Pnl(ΩTHz = ω + ω − 2ω) = χ(3)E(ω)E(ω)E∗(2ω). (4.3)Damit besteht im Rahmen dieses phänomenologishen Ansatzes der Vier Wellen Gleih-rihtung eine Proportionalität der emittierten THz-Amplitude zu den Erregerfrequenz-amplituden, unter Berüksihtigung von Gleihung 3.4.

ETHz(ΩTHz) ∝ χ(3)E(ω)E(ω)E∗(2ω). (4.4)Diese Proportionalität gilt allerdings nur für ein nihtlineares Medium konstanter Inter-aktionsgröÿe, wie es in der Regel bei der Verwendung von nihtlinearen Kristallen derFall ist. Wie sih in Abshnitt 3.5.2 gezeigt hat, ist in dem in dieser Arbeit beshriebenenFall das Plasmavolumen abhängig von der Intensität bzw. der Laserpulsenergie der er-zeugenden Laserstrahlung. Damit besteht also niht nur eine Intensitätsabhängigkeit dernihtlinearen Polarisation, wie sie durh Gleihung 4.3 gegeben ist, sondern eine Intensi-tätsabhängigkeit des Plasmavolumens muss in jedem Fall mit berüksihtigt werden, sowie es in Gleihung 4.5 angedeutet ist.
ETHz(ΩTHz) ∝

∫

PnldV (Iopt) (4.5)Diese Intensitätsabhängigkeit des Plasmavolumens muss bei einer Untersuhung der THz-Emission, in Abhängigkeit der Laserpulsenergie des plasmaerzeugenden Laserpulses, mitberüksihtigt werden. Gleihzeitig ist zu erwarten, dass Phasenfehlanpassungse�ekte,von an vershiedenen Stellen im Plasma emittierten THz-Anteilen, mit zunehmendemPlasmavolumen stärker ins Gewiht fallen. Zudem werden auh Dispersionse�ekte, her-vorgerufen durh eine verlängerte Propagation der Laserpulse in einem vergröÿerten Plas-ma, zu einer Phasenvershiebung der relativen Phase zwishen ω und 2ω (ϕω2ω verglei-he Abshnitt 6.1) auftreten, welhe die THz-Amplitude verringern werden (siehe dazuauh die in Kapitel 8.3 diskutierten Propagationse�ekte). So ist es durhaus möglih,dass es Parameterbereihe gibt1, in denen ein sheinbar einfaher Zusammenhang zwi-shen der THz-Feldstärke und den optishen Intensitäten der Form ETHz ∝
√

I2ωIωzu beobahten ist, so wie er nah Gleihung 4.3 gegeben ist. Dieser proportionale Zu-sammenhang wurde beispielsweise in Referenz [56℄ als Indiz dafür verwendet, dass die1Der entsheidende Parameter wird hier die Brennweite der fokussierenden Linse sein, da diese die ma-ximal erreihbare Plasmadihte und damit die Kohärenzlänge der zwei untershiedlihen im Plasmapropagierenden Frequenzen und die Plasmaform in Abhängigkeit der Laserpulsenergie bestimmt.46



4.1. THZ-ERZEUGUNG MIT OPTISCHER AC-VORSPANNUNG IM FWR BILD 47THz-Erzeugung mit der optishen AC-Vorspannungsmethode durh den Prozess dritterOrdnung (FWR) dominiert wird. Da hier die veränderlihe Gröÿe des Plasmavolumensmit den Erregerfrequenzamplituden vernahlässigt wurde, kann diese sheinbar vorhan-dene Proportionalität ETHz ∝
√

I2ωIω keineswegs dazu verwendet werden Rükshlüsseauf die Ordnung der Nihtlinearität dieses E�ektes zu shlieÿen. Zudem wurden in den inder hier vorliegenden Arbeit durhgeführten Laserpulsenergievariationen (Abshnitt 3.6)untershiedlihe Abhängigkeiten der emittierten THz-Strahlung von den Erregerfrequen-zenamplituden für vershiedene Brennweiten gefunden, welhes ein weiteres Indiz für denEin�uss von Nihtlinearitäten höherer Ordnung ist.Zusammenfassend kann man sagen, dass es, aus Gründen der beshriebenen Phasenfehl-anpassungs- und Dispersionse�ekte und der laserpulsenergieabhängigen Plasmagröÿe, imEinzelnen sehr shwierig sein wird eine genaue Abhängigkeit der THz-Amplitude vonder Intensität der optishen Strahlung für die THz-Erzeugungsmethode mit optisherAC-Vorspannung vorauszusagen, da eine genaue Quanti�zierung der erwähnten E�ekteim Detail sehr kompliziert ist. Der Beweis, dass es sih also bei der Erzeugung der THz-Strahlung im Plasma um FWR handelt, so wie es beispielsweise in Referenz [57℄ alsselbstverständlih angenommen wird, ist keineswegs erbraht!
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48 PHÄNOMENOLOGISCHER ANSATZ ZUR BESCHREIBUNG DERTHZ-ERZEUGUNG: VIER-WELLEN-GLEICHRICHTUNG (FWR)4.2. THz-Erzeugung mit Few-Cyle-Pulsen betrahtet im FWR BildIn analoger Weise wie in Abshnitt 4.1 kann zunähst die THz-Erzeugung in mit Few-Cyle-Pulsen generierten Plasmen als Vier-Wellen Mishprozess bzw. Vier-Wellen Gleih-rihtung betrahtet werden. Dabei haben Few-Cyle-Laserpulse, aufgrund ihrer extremkurzen Pulsdauer, eine groÿe spektrale Bandbreite. Damit können bereits ohne zusätz-lihe Frequenzverdopplung Fundamentalfrequenzen und dazugehörige zweite harmoni-she Frequenzen in Few-Cyle-Laserpulsen enthalten. D.h. die spektrale Bandbreite über-spannt mehr als eine Oktave2. Betrahtet man nohmals die Beziehung 4.2 können, imFalle von Few-Cyle-Pulsen, niht nur diese die Bedingung der Gleihrihtung (ΩTHz ≈
0 ≈ ω1 + ω2 − ω3) erfüllen, sondern prinzipiell eine Vielzahl beliebiger Kombinationendreier Frequenzen, die im Spektrum des Few-Cyle-Pulses beinhaltet sind und in derSumme eine THz-Frequenz ergeben. Dies ist in Abbildung 4.1 veranshauliht.
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Abbildung 4.1.: Veranshaulihender Vergleih der Vier-Wellen-Mishbeshreibung, linksfür die THz-Erzeugungsmethode mit optisher AC-Vorspannung undrehts für die Verwendung eines Few-Cyle-Laserpulses zur Plasmaer-zeugung.Ein weiterer wihtiger Untershied zu Abshnitt 4.1 ist, dass die einzelnen Frequenzenhier niht teilweise untershiedlihe Phasenterme, die Aufgrund des Erzeugungsprozessesder zweiten harmonishen in einem nihtlinearen Kristall auftreten, beinhalten, sonderndass alle Frequenzen, im Falle der Few-Cyle-Pulse, die gleihe CE-Phase besitzen, dasie dem selben Laserpuls entstammen. Damit überträgt sih die CE-Phaseninformationdirekt auf die erzeugte THz-Amplitude in der Form
Pnl(ΩTHz = ω1 + ω2 − ω3) ∝ E(ω1)E(ω2)E

∗(ω3) cos(ϕCE). (4.6)2Für Laserpulse mit einer Pulsdauer von 10 fs be�nden sih die fundamentalen und zweiten harmoni-shen Frequenzen in den äuÿersten Ausläufern des Spektrums des Pulses, was bedeutet, dass diesenur eine sehr geringe Intensität haben. 48



4.2. THZ-ERZEUGUNG MIT FEW-CYCLE-PULSEN BETRACHTET IM FWRBILD 49Nah der phänomenologishen Beshreibung ist also zu erwarten, dass die THz-Feldstärkevon der CE-Phase entsprehend der Gleihung 4.6 abhängig ist.Diese Gleihung suggeriert, dass der Absolutwert der CE-Phase in sehr direkter Weiseaus der Messung der THz-Amplitude bestimmt werden kann. Wie in Abshnitt 4.1 be-reits für die THz-Erzeugungsmethode mit optisher AC-Vorspannung erwähnt wurde,ist es durhaus möglih, dass auh bei der THz-Erzeugung mit Few-Cyle-Laserpulsennihtlineare Prozesse, höherer als dritter Ordnung, von Bedeutung sind. Die direkte Über-tragung der CE-Phaseninformation von den Erregerfrequenzen auf die THz-Frequenz istaber auh für nihtlineare Prozesse höherer Ordnung gültig.Wie sih aus den mikroskopishen Betrahtungen in Kapitel 5 ergeben wird, bestätigtsih die osinus-artige Abhängigkeit, allerdings mit einer zusätzlihen konstanten Pha-senvershiebung, die aus der phänomenologishen Beshreibung niht ohne weiteres her-vorgeht. Diese Phasenvershiebung stellt eine weitere Rehtfertigung der Notwendigkeiteiner mikroskopishen Betrahtung dar, da gerade in Hinsiht auf eine Bestimmung desAbsolutwerts der CE-Phase (siehe Kapitel 8) dies von besonderer Bedeutung ist.
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50 PHÄNOMENOLOGISCHER ANSATZ ZUR BESCHREIBUNG DERTHZ-ERZEUGUNG: VIER-WELLEN-GLEICHRICHTUNG (FWR)4.3. Diskussion der Gültigkeit der FWR Beshreibung für dieTHz-Erzeugung in LaserplasmenVier Wellen Mishen bzw. die Vier Wellen Gleihrihtung ist zunähst einmal nur einformaler Ansatz eine signi�kante, nihtlineare Respons dritter Ordnung eines Mediums,erzeugt durh von auÿen auf das Medium einwirkende elektrishe Felder, zu quanti�zie-ren. Dabei kann der Ursprung der Nihtlinearität in einer Polarisation der Atome, Mole-küle oder auh Ionen liegen. Auh eine Polarisation des Plasmas, unter Berüksihtigungder relativen Lage der Elektronen zu den Ionenrümpfen, wie sie im Rahmen dieser Ar-beit als dominanter Ursprung der Polarisation und damit der THz-Emission behandeltwird, steht zunähst niht grundsätzlih im Widerspruh mit einer Reihenentwiklungder nihtlinearen Respons eines Mediums. Der Prozess des Vier Wellen Mishens ist aberdabei einzig und allein auf den Beitrag dritter Ordnung dieser Reihenentwiklung be-shränkt und kann damit nur die Wehselwirkung von vier Photonen mit der Materieerklären. Da dieser Term dritter Ordnung der erste erlaubte nihtlineare Term in derReihenentwiklung für isotrope Medien ist, ist es auh zunähst naheliegend anzuneh-men, dass dieser Term gegenüber Termen höherer Ordnung dominant sein wird, da inder Regel diese mit steigender Ordnung unwahrsheinliher werden. Dieses wiederum be-ruht auf der Tatsahe, dass bei der Modellierung von Nihtlinearitäten in kristallinenFestkörpern eine Veränderung des Gitterpotentials aufgrund der Strahlung auf Basis vonStörungstheorie, d.h. kleiner Störungen des Gitterpotentials, behandelt werden kann. DieIonisation von Atomen- und Molekülen in dem hier verwendeten Intensitätsbereih hin-gegen kann niht mehr als kleine Störung eines Bindungspotentials betrahtet werden,was sih auh shon in der Tatsahe verdeutliht, dass die Beshreibung der Ionisation imMulti-Photonen-Bild, welhes auh auf Störungstheorie beruht, die beobahteten Ionisa-tionsraten niht mehr erklären kann. Bereits dies deutet daraufhin, dass Prozesse höhererOrdnung auh für die THz-Erzeugung in lasererzeugten Plasmen signi�kant, wenn nihtsogar dominant sein werden.Grundsätzlih ist für die Verwendung des FWR Formalismus keine Beshreibung derIonisation notwendig. In dieser Darstellung kann beispielsweise die nihtlineare elektrisheSuszeptibilität χ(3) eine Eigenshaft eines bereits vorhandenen Plasmas sein, in welhesdann ein Laserpuls eintritt. Dieses stellt einen fundamentalen Untershied zu der imRahmen dieser Arbeit gemahten Modellierung dar, bei der die Polarisation entsheidendvon den Zeitpunkten der Ionisation und der anshlieÿenden Bewegung der Elektronen imLaserfeld abhängt.Dies ist die Motivation für das im Rahmen dieser Arbeit entwikelte mikroskopisheModell, welhes in den folgenden Kapitel vorgestellt wird.
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5. Mikroskopishes Modell zur THz-Erzeugung inLaserplasmen5.1. Asymmetrishe Ionisation der LuftWie bereits erwähnt ist für die THz-Erzeugung in Vorwärtsrihtung eine Brehung derInversionssymmetrie des isotropen emittierenden Mediums notwendig. Diese Brehungder Symmetrie wird bei den THz-Erzeugungsmethoden mit optisher AC-Vorspannungund bei der im Rahmen dieser Arbeit neu vorgestellten Methode, unter Verwendungvon Few-Cyle-Laserpulsen, durh die Laserstrahlung selbst verursaht. Dies lässt sihzunähst in einer vereinfahten Betrahtungsweise anshaulih dadurh verstehen, wennman die Plasmadihten, die während positiver und negativer elektrisher Feldstärke desionisierenden Pulses enstehen, betrahtet, da diese untershiedlihe Beiträge zur Pola-risation im Plasma liefern. Hierzu können die Plasmadihte ρ+, die während positiverFeldstärken erzeugt wird, und die Plasmadihte ρ−, die während negativer Feldstärkenerzeugt wird, über die folgenden gekoppelten Di�erentialgleihungenddtρ+(t) =











wtun(Eopt(t)) · (ρ0
gas − ρ+(t) − ρ−(t)),für Eopt(t) ≥ 0

0, für Eopt(t) < 0 ,

(5.1)ddtρ−(t) =











wtun(Eopt(t)) · (ρ0
gas − ρ+(t) − ρ−(t)),für Eopt(t) < 0

0, für Eopt(t) ≥ 0 .
(5.2)berehnet werden. Eine Asymmetrie, im Verhältnis der Plasmadihten ρ+ zu ρ−, resul-tiert in einem makroskopishen Dipolmoment senkreht zur Ausbreitungsrihtung desoptishen Pulses, unter der Annahme, dass alle Elektronen im Mittel eine Vershiebungin Feldrihtung, aufgrund der Beshleunigung im Laserfeld, erfahren. Unter diesen Vor-aussetzungen ist eine direkte Proportionalität nah

ETHz ∝ Rρ (5.3)der THz-Amplitude zur Asymmetrie in der Plasmadihte zu erwarten, wobei Rρ über
Rρ =

ρ+ − ρ−

ρ+ + ρ−
(5.4)51



52 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENde�niert ist.5.1.1. Asymmetrishe Ionisation mit der AC-VorspannungsmethodeDer Ursprung der nihtlinearen Polarisation im Plasma, welhes mit einem Laserpulserzeugt wird, der aus einer Überlagerung einer Fundamentalfrequenz mit seiner zweitenharmonishen Frequenz besteht, soll im folgenden auf mikroskopisher Ebene beshrie-ben werden. Für die Überlagerung eines Laserpulses einer Fundamentalfrequenz ω mitseiner zweiten harmonishen Frequenz 2ω kann ein Ansatz nah Gleihung 5.5 gemahtwerden
Eopt(t) = (E0

ω sin(ωt) + E0
2ω sin(2ωt − ϕω2ω)) exp

(

−2 ln 2
t2

τ2

)

. (5.5)Da die Überlagerung von ω und 2ω meist direkt hinter einem Kristall zur Frequenzver-dopplung experimentell [50, 51, 52, 53, 54, 55℄ verwirkliht wird, ist es sinnvoll, unterBerüksihtigung der Konversionse�zienz für die Frequenzverdopplung, nur Werte fürdas Blau-Rot-Verhältnis Rω2ω = E0
2ω/E0

ω deutlih kleiner als 1 zu verwenden. Im oberenAbshnitt von Abbildung 5.1 ist Gleihung 5.5 für ein realistishes Blau-Rot-Verhältnis
R = 0, 15 und eine Pulsdauer τ = 150 fs für die beiden Phasen ϕω2ω = π/2 und
ϕω2ω = 0 dargestellt. In Abbildung 5.1 ist deutlih zu erkennen, dass die Spitzenfeld-stärke für ϕω2ω = π/2 in positive Feldrihtung, im Vergleih zur Spitzenfeldstärke innegative Feldrihtung, deutlih erhöht ist. Die symmetrishe Einhüllendenfunktion ist je-weils als gestrihelte Linie angedeutet. Setzt man diese Laserpulse in Gleihung 3.1 ein, soerhält man den im mittleren Abshnitt von Abbildung 5.1 dargestellten zeitlihen Verlaufder Ionisationsrate. Mit den gekoppelten Di�erentialgleihungen für die Ionisation kön-nen damit die Plasmadihten ρ+ und ρ− berehnet werden. Die Lösung der gekoppeltenDi�erentialgleihungen 5.1 und 5.2, für die beiden Laserpulse, ist im unteren Abshnittvon Abbildung 5.1 dargestellt.Deutlih zu sehen ist wie sih die Verformung der elektrishen Feldstärke des Laserpul-ses für ϕω2ω = π/2 in eine höhere Plasmadihte ρ+ überträgt. Für ϕω2ω = 0 hingegensind die beiden Plasmadihten ρ+ und ρ− gleih groÿ. Vereinfahend soll nun zunähstangenommen werden, dass im Mittel alle Elektronen, die während positiver Feldstärkeionisiert werden, eine Vershiebung in Feldrihtung des Laserpulses erfahren1. Damit hatdie Asymmetrie in den Plasmadihten ρ+ und ρ− für ϕω2ω = π/2 eine Polarisation imPlasma zur Folge, die senkreht zur Ausbreitungsrihtung des Laserpulses orientiert ist.Nah Gleihung 3.11 führt diese Polarisation zu einem makroskopishen Dipolmomentund einer THz-Emission, die in ihrer Intensität von der relativen Phase ϕω2ω zwishen1Eine genauere Analyse, die die Bewegung der Elektronen im Laserfeld und eine Streuung der Elektro-nen an Molekülen berüksihtigt, wird in Abshnitt 5.4 eingeführt.52
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Abbildung 5.1.: Überlagerung eines Pulses einer Fundamentalfrequenz ω mit seiner zwei-ten harmonishen Frequenz 2ω für das Blau-Rot-Verhältnis Rω2ω =
E0

2ω/E0
ω = 0, 15 und die beiden Phasen ϕω2ω = π/2 und ϕω2ω = 0(obere beiden Graphen). Zeitliher Verlauf der Ionisationsrate für diebeiden Pulse (mittlere Graphen) und darausfolgende Plasmadihten ρ+und ρ− (untere Graphen).
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54 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENder fundamentalen und der zweiten harmonishen Frequenz, dem Blau-Rot-Verhältnis
Rω2ω = E2ω/Eω und dem Plasmavolumen abhängt. Das Plasmavolumen selbst ist wie-derum hauptsählih von den fokussierenden Parametern und der Laserpulsenergie ab-hängig. Die Stärke der Polarisation im Plasma ist nah De�nition 5.4 proportional zurAsymmetrie Rρ und damit, unter Berüksihtigung der vereinfahenden Annahmen ausAbshnit 5.1, proportional zur emittierten THz-Amplitude. In Abbildung 5.2 ist Rρ alsFunktion der Phase ϕω2ω für vershiedene Blau-Rot-Verhältnisse Rω2ω dargestellt. Fürniedrige Anteile an zweiter Harmonisher (Rω2ω < 0, 05) gilt für die Phasenabhängigkeitin sehr guter Näherung Rρ ∝ sin(ϕω2ω). Für gröÿere Anteile an zweiter harmonisherverformt sih die sheinbare sinus-Abhängigkeit. Diese Verformung ist eine Folge der ex-trem nihtlinearen Ionisationsgleihung 3.1. Bei kleinen Blau-Rot-Verhältnissen Rω2ω istder Untershied zwishen positiven Spitzenfeldstärken und negativen Spitzenfeldstärkenkleiner als bei groÿen Rω2ω. Variiert man die relative Phase ϕω2ω bei kleinen Rω2ω, bleibtdie Gesamtplasmadihte ρtotal = ρ+ + ρ− nahezu konstant. Die sinus-Abhängigkeit von
Rρ von der relativen Phase stammt bei kleinen Rω2ω hauptsählih von der Di�erenz derPlasmadihten (ρ+ − ρ−). Für groÿe Blau-Rot-Verhältnisse Rω2ω variiert zusätzlih dieGesamtplasmadihte ρtotal. Dies ist in Abbildung 5.3 dargestellt. Dass die Gesamtplasma-dihte so stark von der relativen Phase bei groÿen Blau-Rot-Verhältnissen Rω2ω abhängt,ist begründet in der vereinfahten eindimensionalen Modellierung. In der an dieser Stellevorgestellten Modellierung sind keine Propagationse�ekte des Laserpulses berüksihtigt.Ein E�ekt, welher sih nur unter Berüksihtigung der Laserpulspropagation bemerkbarmaht ist der E�ekt der Plasmadefokussierung. Als Folge der Ionisation durh den fokus-sierten Laserpuls, wirken die im Plasma erzeugten freien Ladungsträger defokussierendauf die Strahlausbreitung, so dass sowohl die maximale optishe Feldstärke Emax

opt , alsauh die maximale Plasmadihte ρmax
total auf der Strahlahse oberhalb einer bestimmtenLaserpulsenergie Jopt unabhängig von Jopt sind [2, 60℄.Eine vermeintlihe Verringerung der Spitzenfeldstärke durh eine Änderung der relativenPhase ϕω2ω wird also die Gesamtplasmadihte ρtotal nur in einem sehr kleinen Bereihdes Plasmas ändern, da aufgrund der Fokussierung des Laserpulses die Feldstärke weiterzunimmt, bis Emax

opt und die maximal Plasmadihte ρmax
total, die zur Defokussierung führt,wieder erreiht wird. Das bedeutet, dass eine realistishere Abhängigkeit der Polarisationim Plasma von der relativen Phase ϕω2ω durh die Beziehung R∗

ρ = (ρ+ − ρ−)/ρ0
gaswiedergegeben wird. Diese ist in Abbildung 5.4 dargestellt. Die Abhängigkeit der THz-Polarisation von der relativen Phase ϕω2ω ist also im wesentlihen eine Konsequenz ausder asymmetrishen Ionisation, die durh die Di�erenz ρ+ − ρ− ausgedrükt werdenkann.In Abbildung 5.5 ist Rρ als Funktion des Blau-Rot-Verhältnisses Rω2ω für die optimalePhase zur THz-Erzeugung (ϕω2ω = π/2) dargestellt. Hier ist ein Sättigungsverhalten zuerkennen. Mit zunehmendem Rω2ω (bei optimaler relativer Phase) steigt die Asymmetriein der Laserpulsfeldstärke

RE =
|MAX(Eopt(t))| − |MIN(Eopt(t))|
|MAX(Eopt(t))| + |MIN(Eopt(t))|

(5.6)
54
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Abbildung 5.2.: Abhängigkeit der Asymmetrie in der Plasmadihte Rρ als Funktion derrelativen Phase zwishen fundamentaler und zweiter harmonisher Fre-quenz für vershiedene Blau-Rot-Verhältnisse Rω2ω.
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Abbildung 5.4.: Asymmetrie in der Plasmadihte R∗

ρ normiert auf 10% der Moleküldih-te, im Gegensatz zur Asymmetrie in der Plasmadihte Rρ, welhe auf dieGesamtplasmadihte normiert ist.
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5.1. ASYMMETRISCHE IONISATION DER LUFT 57Dies führt auh zu einer Zunahme von Rρ bis nahezu alle Elektronen während der gleihenFeldrihtung erzeugt werden. Dies entspriht einer maximalen Polarisation des Plasmas,die durh weitere Zunahme von RE niht weiter gesteigert werden kann.
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58 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMEN5.1.2. Asymmetrishe Ionisation mit Few-Cyle-LaserpulsenIm folgenden Abshnitt soll der Ursprung der für die THz-Emission notwendigen Sym-metriebrehung im Plasma für den Fall, dass das Plasma mit Few-Cyle-Laserpulsenerzeugt wird, untersuht werden. Fokussiert man einen intensiven Few-Cyle-Laserpulsin Laborluft, so wird dieser genauso die Luft bei Erreihen einer bestimmten optishenIntensität ionisieren, wie es bereits für die Multi-Cyle-Pulse der Fall war. Zur theoreti-shen Beshreibung des Ionisationsprozesses kann wieder die aus Gleihung 3.1 bekannteIonisationsrate der statishen Tunneltheorie herangezogen werden. Zur Vereinfahungsoll der Brennpunkt hier zunähst als punktförmig ohne Ausdehnung betrahtet werden.Damit werden Propagationse�ekte wie Kerr-Selbstfokussierung, Plasmadefokussierungund Veränderung der Dispersion durh die Plasmaerzeugung vernahlässigt. Eine Be-handlung dieser E�ekte wird in Abshnitt 8.3 für die Few-Cyle-Laserpulsmethode zurTHz-Erzeugung diskutiert. An dieser Stelle ist es auh wieder sinnvoll, gemäÿ den Über-legungen aus Abshnitt 5.1, die Plasmadihten, die während positiver (ρ+) und negativerFeldstärke (ρ−) erzeugt werden, zu untersheiden. Geht man wieder von einer Molekül-dihte bei Atmosphärendruk von ρ0
gas = 2, 7 · 1019 m−3 aus, so lässt sih der zeitliheVerlauf der beiden Plasmadihten ρ+(t) und ρ−(t) durh Lösen der gekoppelten Dif-ferentialgleihungen 5.1 und 5.2 bestimmen. Im oberen Teil von Abbildung 5.6 ist derzeitlihe elektrishe Feldverlauf eines 6 fs Pulses nah Gleihung 2.1 für die CE-Phasen0 und π/2 dargestellt. Im mittleren Teil der Abbildung ist der entsprehende zeitliheVerlauf der Ionisationsrate für die beiden Laserpulse dargestellt und der untere Teil vonAbbildung 5.6 zeigt shlieÿlih den zeitlihen Verlauf der Plasmadihte ρ+(t) und ρ−(t),welher sih als Lösung der Di�erentialgleihungen 5.1 und 5.2 ergibt.Die maximale elektrishe Feldstärke für beide Phasen wurde dabei auf einen Wert be-grenzt, der knapp oberhalb des Shwellwertes für signi�kante Ionisation liegt. Da es auhhier eigentlih keinen sharfen Grenzwert für eine signi�kante Ionisation gibt, wurdedie Shwelle (dargestellt als horizontale Linie in den beiden oberen Graphen von Abbil-dung 5.6) willkürlih als die Feldstärke de�niert, bei der die Ionisationswahrsheinlihkeitpro fs genau 1% beträgt. Es ist sinnvoll die maximale Feldstärke zu begrenzen, da derE�ekt der Plasmadefokussierung, wie bereits in Abshnitt 3.4 beshrieben, auh hier wie-der im Falle der Few-Cyle-Pulse zu einem selbst regulierenden Mehanismus führt, derzum einen die maximale Plasmadihte und zum anderen die maximal erreihte optisheFeldstärke limitiert.Hierbei ist die maximale Plasmadihte in erster Linie von den fokussierenden Parametern,der Brennweite f und dem Eingangsstrahlradius a, abhängig. Damit kann davon ausge-gangen werden, dass Few-Cyle-Pulse bei gleihen fokussierenden Parametern ähnlihemaximale Plasmadihten erzeugen, wie Multi-Cyle-Pulse, wenn man zunähst vereinfa-hend annimmt, dass die Energie, die dem Laserpuls durh die Ionisation entzogen wird,klein gegenüber der Laserpulsenergie ist. Wie sih in Abshnitt 6.2 herausstellen wird,kann für Multi-Cyle-Pulse die maximal erreihte Plasmadihte experimentell auf etwa10% bis 20% der Ausgangsmoleküldihte (ρ0

gas = 2, 7 · 1019 m−3) abgeshätzt werden.Unter vergleihbaren fokussierenden Parametern (f ≃ 0, 076m und a ≃ 0, 004m) istauh bei der Verwendung von Few-Cyle-Laserpulsen zur Plasmaerzeugung von Plasma-58
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Abbildung 5.6.: Zeitliher Verlauf der Laserfeldstärke und die daraus resultierenden zeit-lihen Verläufe der Ionisationsraten und Plasmadihten.
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60 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENdihten in dieser Gröÿenordnung auszugehen. Deshalb wurde auh hier wieder für die inAbbildung 5.6 dargestellten Berehnungen die maximale Feldstärke E0
opt auf einen Wertbegrenzt, bei dem die Gesamtplasmadihte (ρtotal = ρ+(t) + ρ−(t)) nah Durhlaufendes Laserpulses durh den Fokus etwa 10% der Ausgangsmoleküldihte beträgt. Durhdie Limitierung der Spitzenfeldstärke führen nur die drei bzw. vier intensivsten optishenHalbzyklen der Few-Cyle-Pulse zu einer signi�kanten Ionisation (siehe Mittelteil Ab-bildung 5.6). Wie im unteren Teil von Abbildung 5.6 zu erkennen ist, ist für ϕCE = 0nah durhlaufen des Pulses ρ+ deutlih gröÿer als ρ−. Hingegen gilt für ϕCE = π/2,dass ρ+ ungefähr gleih ρ− ist. Der kleine Untershied zwishen ρ+ und ρ− ist daraufzurükzuführen, dass trotz symmetrisher Feldverteilung für den gleihgroÿen positivenHalbzyklus weniger niht-ionisierte Moleküle zur Verfügung stehen als für den voran-gegangenen negativen Halbzyklus der gleihen Spitzenfeldstärke. Wieder unter der ver-einfahenden Annahme das alle Elektronen im Mittel eine Vershiebung in Feldrihtungzum Ionisationszeitpunkt erfahren, Analog zu Abshnitt 5.1.1, resultiert die in Abbil-dung 5.6 dargestellte Asymmetrie in einem makroskopishen Dipolmoment senkreht zurAusbreitungsrihtung des optishen Pulses, welhe als proportional zur erzeugten THz-Amplitude angenommen werden kann. Die nah Gleihung 5.4 de�nierte Asymmetrie inder Plasmadihte kann damit als Funktion der CE-Phasen für vershiedene Laserpuls-dauern berehnet werden. Dies ist in Abbildung 5.7 dargestellt.
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Abbildung 5.7.: Asymmetrie in der Plasmadihte Rρ als Funktion der CE-Phase für ver-shiedene Laserpulsdauern. Kleine Darstellung: Abnahme des Kontrastesin Rρ mit zunehmender Laserpulsdauer.Hier spiegelt sih der bereits durh die phänomenologishe FWR Beshreibung in Ab-shnitt 4.2 vorhergesagte funktionelle osinus-artige Zusammenhang, zwishen der THz-60



5.1. ASYMMETRISCHE IONISATION DER LUFT 61Amplitude und der CE-Phase, wieder. Auh die in diesem Abshnitt stark vereinfahtemikroskopishe Beshreibung sagt damit die maximale THz-Amplitude für die CE-Phase
ϕCE = 0 voraus.
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62 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMEN5.2. Bewegung der Elektronen im Plasma in Abhängigkeit ihresIonisationszeitpunktesIn den folgenden Abshnitten soll nun die im vorangegangenen Abshnitt gemahte ver-einfahende Annahme, dass alle Elektronen nah ihrer Ionisation im Mittel eine Vershie-bung in Feldrihtung aufgrund der Beshleunigung der Elektronen im Laserfeld erfahrenetwas genauer untersuht werden. Dabei werden in diesem Abshnitt zunähst einmal dieTrajektorien einzelner Elektronen in Abhängigkeit ihres Ionisationszeitpunktes für Few-Cyle-Laserpulse untersuht, da im Falle der Few-Cyle-Laserpulse die Elektronenbewe-gung in anshauliher Weise in Bezug zur elektrishen Feldstärke des Laserpulses darge-stellt werden kann. Analog gilt diese Betrahtungsweise auh für Multi-Cyle-Laserpulse.Auf dieser Betrahtung aufbauend wird dann, der kollektive E�ekt aller Elektronenbe-wegungen auf die makroskopishe Polarisation, unter Berüksihtigung der Streuung derElektronen an Ionen und Molekülen, betrahtet.Aufgrund der starken Nihtlinearität der Ionisationsrate und des selbstregulierenden Me-hanismus der Plasmadefokussierung, werden Elektronen überwiegend in Bereihen ma-ximaler Feldstärke erzeugt. Je kürzer der Puls ist, desto weniger seiner Zyklen liegen ober-halb der Shwelle, bei der eine signi�kante Ionisation auftritt. Um die Entstehung einesDipolmoments auf mikroskopisher Ebene zu verstehen, betrahten wir nun im folgendenden Bewegungsverlauf eines Elektrons im optishen Feld eines Few-Cyle-Laserpulses, inAbhängigkeit des genauen Ionisationszeitpunktes des Elektrons. Zur Vereinfahung seizuerst eine Streuung der Elektronen an Molekülen oder Ionen vernahlässigt.Die Bewegung des Elektrons im Laserfeld für den vorliegenden Fall kann klassish behan-delt werden, da die Anzahl der Photonen groÿ ist, die zur Beshleunigung des Elektronsbeitragen, gleihbedeutend mit der Tatsahe, dass der Photonenimpuls klein gegenüberdem Impuls des Elektrons ist. Die Bewegung des Elektrons kann damit vereinfaht überfolgende Di�erentialgleihung bestimmt werden:
ẍ =

e

m
Eopt(t). (5.7)In Abbildung 5.8 ist der elektrishe Feldverlauf eines 8 fs Pulses dargestellt. Wir betrah-ten nun exemplarish drei vershiedene Ionisationszeitpunkte. Auh hier soll der Fokusvereinfaht als punktförmig ohne Ausdehnung angenommen und die Elektronenbewegungsoll nur in Polarisationsrihtung des optishen Pulses betrahtet werden.Zuerst untersuhen wir den Fall, dass das Elektron genau im Maximum des elektrishenFeldes bei t = 0 mit den Anfangsbedingungen x0 = 0 und v0 = 0 erzeugt wird. Indiesem Fall vollzieht das Elektron eine oszillatorishe Bewegung (blaue Trajektorie inAbbildung 5.8) um einen Punkt, der in Erzeugungsfeldrihtung vom Entstehungsort ver-shoben ist. Für t → ∞ nimmt die Vershiebung einen konstanten Wert x∞ = onst an,da v∞ = 0 ist, und damit wird ein Dipolmoment p∞ in positive Feldrihtung erzeugt, dasssih aus dem Produkt der räumlihen Vershiebung mit der Elementarladung e ergibt.
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Abbildung 5.8.: Bewegung des Elektrons im Laserfeld eines Few-Cyle-Pulses in Abhän-gigkeit des Ionisationszeitpunktes.
p∞ = x0

∞
· e (5.8)Wird das Elektron nur 10 as vor Erreihen der maximalen Feldstärke des Laserpulsesmit den gleihen Anfangsbedingungen erzeugt, also bei t0 = −10 as, vollzieht das Elek-tron auh wieder eine oszillatorishe Bewegung (grüne Trajektorie in Abbildung 5.8),diesmal allerdings niht um einen festen Punkt. Zur oszillatorishen Bewegung bekommtdas Elektron noh eine zusätzlihe Geshwindigkeitskomponente, die es aufgrund der Be-shleunigung zwishen t = −10 as und 0 erfährt. Hier wird auh wieder ein positivesDipolmoment erzeugt, welhes aber, aufgrund dieser zusätzlihen Geshwindigkeitskom-ponente nah Durhlaufen des Laserpulses durh den Brennpunkt, linear mit der Zeitansteigt. Für den Fall, dass das Elektron erst 10 as nah dem Erreihen der maxima-len Feldstärke des Laserpulses erzeugt wird (t = +10 as), driftet das Elektron in negativeFeldrihtung davon (grüne Trajektorie in Abbildung 5.8). In diesem Fall wird im Vergleihzu den beiden vorangegangenen Fällen ein zeitabhängiges Dipolmoment mit entgegenge-setztem Vorzeihen erzeugt. Damit erzeugen zwar niht alle Elektronen, die während dergleihen Polarität der Feldstärke erzeugt werden, ein Dipolmoment mit gleihem Vorzei-hen. Es geht jedoh aus der Betrahtung der drei exemplarishen Ionisationszeitpunktedeutlih hervor, dass der Elektronenshwerpunkt der Elektronen die während gleiherPolarität erzeugt werden, eine Vershiebung in Feldrihtung erfährt und damit eine Po-larisation in diese Rihtung erzeugt. Die exakte Gröÿe der Polarisation wird allerdingsdavon abhängen, wie weit sih die Elektronen in ihrer kohärenten Bewegung mit demLaserfeld im Luft-Plasmagemish von den angestammten Ionen entfernen können, bis ih-re kohärente Bewegung durh Streuung an Molekülen und Ionen beendet wird. Deshalbsoll im folgenden die mittlere freie Weglänge und damit die Streuzeit der Elektronen63



64 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENabgeshätzt werden.
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5.3. ABSCHÄTZUNG DER MITTLEREN FREIEN WEGLÄNGE UND DERSTREUZEIT DER ELEKTRONEN 655.3. Abshätzung der mittleren freien Weglänge und der Streuzeit derElektronen5.3.1. Elektron-Molekül-StreuungBetrahten wir die Elektron-Molekül-Streuung, so kann die mittlere freie Weglänge lMoldes Elektrons im Laserfeld bei Atmosphärendruk über
lMol = (σMolρgas)

−1 (5.9)berehnet werden, wobei σMol der Wirkungsquershnitt für die Elektron-Molekül-Streuungist und ρgas die Moleküldihte. Die Moleküldihte bei Atmosphärendruk beträgt ρ0
gas =

2, 7 · 1025 m−3. Der Wirkungsquershnitts für die Elektron-Molekül-Streuung ist abhän-gig von der Elektronentemperatur Te im Plasma und somit von der mittleren kinetishenEnergie2 Wkin der Elektronen [61℄. Da das Elektron im wesentlihen seine Energie ausder Beshleunigung im optishen Feld bezieht, kann die mittlere kinetishe Energie desElektrons über dessen ponderomotives Potential Up abgeshätzt werden.
Wkin ≃ Up =

e2E2
0

4mω2
(5.10)Geht man von einer Feldstärke in der Gröÿenordnung der Ionisationsshwelle von E0 =

3, 36 · 1010 Vm−1 und optishen Frequenzen für ω aus, so besitzt das Elektron eine mitt-lere kinetishe Energie von etwa Wkin = 9 eV. In Referenz [61℄ sind experimentelle Wir-kungsquershnitte für die Elektron-Atom-Streuung für vershiedene Edelgase angege-ben. Mit steigender Atommasse nimmt erwartungsgemäÿ der Wirkungsquershnitt fürdie Elektron-Atom-Streuung zu. Die angegebenen Werte für die Wirkungsquershnittevariieren dabei von σNe = 10−20 m2 für Neon bis σXe = 4 · 10−19 m2 für Xenon (alleWerte sind bei einer kinetishen Energie der Elektronen von Wkin = 9 eV genommen).Alle hier angegebenen Wirkungsquershnitte in Abhängigkeit der mittleren kinetishenEnergie bzw. der Elektronentemperatur haben ihr Maximum bei etwa 9-13 eV. Der Wir-kungsquershnitt von Argon wird dabei dem Wirkungsquershnitt des Stiksto�moleküls
N2 am ähnlihsten sein, da die Atom bzw. Molekülmassen von Argon und N2 ähnlihgroÿ sind. Für Argon ist ein Wert für den Wirkungsquershnitt von σAr = 2 · 10−19 m2angegeben. Damit kann die mittlere freie Weglänge eines Elektrons im optishen Feldbei Atmosphärendruk nah Gleihung 5.9 auf lMol ≈ 200nm abgeshätzt werden. Un-ter Berüksihtigung der mittleren Elektronengeshwindigkeit im Laserfeld, die sih über
ve =

√

2Up/m = 1, 7 · 106 mse−1 aus der mittleren kinetishen Energie ergibt, lässt siheine mittlere Streuzeit in der Gröÿenordnung von2Im Rahmen dieser Abshätzung wird die Näherung Wkin ≃ Te verwendet. Genau genommen müsstennoh die translatorishen Freiheitsgrade der Elektronen berüksihtigt werden (Faktor 3/2).65



66 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMEN
tMol
s (1bar) = lMol · ve ≈ 100 fs (5.11)zwishen zwei Elektron-Molekülstössen abshätzen. Diese Zeit kann als harakteristisheZeit angesehen werden, in der die Elektronen nah ihrer Ionisation im Laserfeld kohärentbeshleunigt werden können. Diese kohärente Bewegung wird dann im Mittel nah tMol

sdurh eine inkohärente Streuung an Molekülen beendet.5.3.2. Elektron-Ionen-StreuungBetrahten wir nun die Elektron-Ionen-Streuung, so kann die mittlere freie Weglänge lIondes Elektrons für diesen Streuprozess auh wieder über
lIon = (σIonρ)−1 (5.12)bestimmt werden, wobei hier σIon den Wirkungsquershnitt für die Elektron-Ionen-Streuung und ρ die Plasmadihte bezeihnen. Der Wirkungsquershnitt für die Elektron-Ionen-Streuung σIon ist auh wieder von der mittleren kinetishen Energie der Elektronenabhängig. Im Gegensatz zur Elektron-Molekülstreuung, deren Wirkungsquershnitt gera-de ein Maximum bei einer Elektronentemperatur im Bereih von Te ≈ 9 eV hat, bestehtfür die Elektron-Ionen-Streuung eine σIon ∝ T−2

e Abhängigkeit [62℄.
σIon ≈ 10−16 · T−2

e m2 (5.13)Aufgrund der hohen Elektronentemperatur ergibt sih somit ein Wirkungsquershnittvon etwa σIon ≈ 2 · 10−18 m2[62℄, der nur um etwa eine Gröÿenordnung gröÿer ist, alsder Wirkungsquershnitt für die Elektron-Molekül-Streuung. Verwenden wir nun die Ab-shätzung der Plasmadihte aus Abshnitt 6.2.2, von etwa 10 bis 20 % der Moleküldihtebei Atmosphärendruk, so erhalten wir bei Atmosphärendruk in etwa die gleihe mittlerefreie Weglänge für den Streuprozess Elektron-Ionen-Streuung, wie für den StreuprozessElektron-Molekül-Streuung, von etwa lMol ≈ lIon ≈ 200nm und die entsprehende Streu-zeit tIon
s ≈ 100 fs.
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5.4. THZ-POLARISATION IM PLASMA UNTER BERÜCKSICHTIGUNG DESIONISATIONSZEITPUNKTES 675.4. THz-Polarisation im Plasma unter Berüksihtigung desIonisationszeitpunktesIm folgenden soll nun untersuht werden, wie die einzelnen mikroskopishen Dipolmomen-te sih zu einer makroskopishen Polarisation des Plasmas durh eine kollektive Betrah-tung aller Elektronen und ihrer Trajektorien zusammensetzen. Von besonderem Interesseist hierbei die Abhängigkeit des makroskopishen Dipolmoments von der CE-Phase. ImAbshnitt 5.2 wurde die Bewegung einzelner Elektronen ohne Wehselwirkung mit denIonen und Molekülen betrahtet. In Abshnitt 5.3 wurde die mittlere Streuzeit der Elek-tronen im Plasma bei Atmosphärendruk auf etwa ts ∼ 100 fs abgeshätzt. Die Streuungder Elektronen soll nun in vereinfahter Form durh die Einführung einer determinis-tishen Streuzeit in den Bewegungsgleihungen berüksihtigt werden. Deterministishbedeutet hierbei, dass für alle Elektronen die exakt gleihe Streuzeit ts angenommenwird. Damit kann der zurükgelegte Weg jedes Elektrons über die folgenden Integratio-nen,
x(t0, ts) =

∫ t0+ts

t0

v(t)dt (5.14)mit
v(t) =

e

m

∫ t

t0

Eopt(t
′)dt′ (5.15)und den Anfangsbedingungen x(0) = 0 und v(0) = 0 bestimmt werden. x(t0, ts) kann alsEntfernung des Elektrons zu dem zugehörigen Ion zur Zeit t = t0 + ts angesehen werden.Dementsprehend kann das Dipolmoment dieses Elektron-Ionenpaars, welhes zur Zeit

t0 erzeugt wurde, wieder einfah durh p(t0, ts) = e ·x(t0, ts) abgeshätzt werden. Um dieDipolmomente aller Elektronen zu berüksihtigen muss die Änderung der Plasmadihteals Funktion des Ionisationszeitpunktes t0 über folgende Gleihung
dρ(t0)

dt0
= wion(ρ0

gas − ρ(t0)) (5.16)berehnet werden. Die nah Durhlaufen des optishen Pulses durh den Brennpunktverbleibende Gesamtpolarisation kann damit über die Integration
P (ts) = e

∫ +∞

−∞

x(t0, ts)
dρ(t0)

dt0
dt0 (5.17)bestimmt werden.
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68 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMEN5.4.1. THz-Polarisation mit Multi-Cyle-Laserpulsen

Abbildung 5.9.: Modellierung der THz-Polarisation in Abhängigkeit der Streuzeit und derrelativen Phase ϕω2ω zwishen fundamentaler und zweiter harmonisherFrequenz.Der Ein�uss der Streuzeit auf die kohärente Polarisation im Plasma, erzeugt mit Multi-Cyle-Laserpulsen, zusammengesetzt aus einer Fundamentalfrequenz und ihrer zweitenharmonishen Frequenz, soll im folgenden theoretish untersuht werden. In Abbildung 5.9ist die nah Gleihung 5.17 modellierte THz-Polarisation P (ϕω2ω , ts) für einen Laserpulsnah Gleihung 5.5 als Funktion der Streuzeit ts und der relativen Phase ϕω2ω darge-stellt. Rot entspriht dabei einer hohen Polarisation in positive x-Rihtung und blaueiner hohen Polarisation in negative x-Rihtung. In den grünen Bereihen vershwindetdie Polarisation. Betrahtet man Polarisationen bei konstanten ϕω2ω ist zu erkennen,wie mit abnehmender Streuzeit auh die Stärke der Polarisation im Plasma abnimmt.In Abbildung 5.10 ist die THz-Polarisation für die relative Phase ϕω2ω = −π/5, bei derdie maximale THz-Polarisation bei groÿen Streuzeiten erreiht wird, in Abhängigkeit derStreuzeit dargestellt. Nah der einfahen Beshreibung aus Abshnitt 5.1.1, in welher diePropagation der Elektronen im Laserfeld stark vereinfaht angenommen wird, wird dasMaximum für die THz-Emission bei einer relativen Phase ϕω2ω = ±π/2 vorhergesagt.Diese Phase entspriht auh genau der maximalen Asymmetrie in der optishen Feld-68
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70 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENin einem Maximum, einem Minimum oder in einem Bereih dazwishen beenden. DurhErsetzen der hier verwendeten deterministishen Streuzeit, durh eine statistishe Ver-teilung der Streuzeiten, vershwindet diese kleine Modulation. Da dieser E�ekt jedohklein gegenüber der linearen Abhängigkeit ist, die ihren Ursprung in der vom Ionisati-onszeitpunkt abhängigen asymmetrishen Beshleunigung der Elektronen hat, soll dieserE�ekt hier vernahlässigt und auf eine aufwendigere Modellierung verzihtet werden.Damit kann die Abhängigkeit der maximalen THz-Polarisation in guter Näherung alsproportional zur Streuzeit angenommen werden.
P (ϕω2ω = −π/5, ts) ∝ ts (5.18)
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5.4. THZ-POLARISATION IM PLASMA UNTER BERÜCKSICHTIGUNG DESIONISATIONSZEITPUNKTES 715.4.2. THz-Polarisation mit Few-Cyle-LaserpulsenIn Abbildung 5.11 ist der Feldverlauf eines 6 fs Laserpulses dargestellt. Entsprehendzu diesem Feldverlauf ist der Weg x(t0, ts = 100 fs) der Elektronen, den sie aufgrundder Beshleunigung dieses Feldes nah 100 fs zurükgelegt haben, in Abhängigkeit ihresIonisationszeitpunktes t0, berehnet nah Gleihung 5.14, dargestellt. t0 ist hier also alsVariable zu verstehen und der Index 0 soll die Bedeutung des Ionisationszeitpunkteshervorheben. Dargestellt in Abbildung 5.11 ist nur die Streuposition der Elektronen nah100 fs als Funktion des Ionisationszeitpunktes t0.
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t0 für ein Elektron geherrsht hat, welhes dann nah der Zeitspanne ts am Ort x(t0, ts)gestreut wird. Ein weiterer Vorteil dieser Darstellung ist, dass sofort ersihtlih ist, dassfür einen in der Feldstärke maximal asymmetrishen Puls, wie er in Abbildung 5.11 dar-gestellt ist, entsprehend der CE-Phase ϕCE = 0, eine symmetrishe Verteilung derElektronen in Bezug auf die Ionen zu erwarten ist. Damit wird an dieser Stelle shondeutlih, dass sih für die Entwiklung der Polarisation in Abhängigkeit von der CE-Phase, unter Berüksihtigung der expliziten Bewegung der Elektronen im Laserfeld, einanderes Verhalten, als das zunähst vereinfahend angenommene aus Abshnitt 5.1.2, er-71



72 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENgeben wird. Die Elektron-Ionen Entfernung x(t0, ts) allein ist allerdings noh kein Maÿfür die Polarisation im Plasma, für dessen Bestimmung die Elektron-Ionen-Entfernungnoh mit der Plasmadihte ρ(t0) nah Gleihung 5.17 gefaltet werden muss. Die so be-rehnete Polarisation ist in Abbildung 5.12 als Funktion der Streuzeit und der CE-Phasedargestellt.

Abbildung 5.12.: Darstellung der Polarisation P (ϕCE , ts) als Funktion der CE-Phase derFew-Cyle-Pulse und der Streuzeit der Elektronen.Wie bereits aus den vorangegangenen Betrahtungen zu erwarten war, wird die maximalePolarisation, unter der Annahme einer deterministishen Streuung der Elektronen nah100 fs, niht für einen Laserpuls mit maximaler Feldasymmetrie erreiht (ϕCE = 0), son-dern für einen Laserpuls der eine nahezu symmetrishe Feldverteilung hat (ϕCE = π/2).Für sehr kleine Streuzeiten ts < 1 fs hingegen ergibt sih das Maximum der Polarisationbei einer CE-Phase ϕCE ≈ 0. Der unter den in Abshnitt 5.1.2 gemahten vereinfahen-den Annahmen entstandene Zusammenhang der THz-Amplitude ETHz ∝ Rρ zu derAsymmetrie in der Plasmadihte kann damit als Grenzwert der Polarisation für sehrkleine Streuzeiten (ts < 1 fs) angesehen werden. Die Abshätzungen aus Abshnitt 5.3legen allerdings nahe, dass die tatsählihen Streuzeiten deutlih gröÿer sind. Die kleineModulation der maximalen Polarisation in der CE-Phase, im Streuzeitenbereih zwishen1 und 5 fs, ist wieder eine Konsequenz der Annahme einer deterministishen Streuzeit72



5.4. THZ-POLARISATION IM PLASMA UNTER BERÜCKSICHTIGUNG DESIONISATIONSZEITPUNKTES 73analog zur Betrahtung der Multi-Cyle-Pulsen in Abshnitt 5.4.1. Dieser E�ekt hat auhhier keinen signi�kanten Ein�uss auf die Ergebnisse im hier relevanten Streuzeitenbereihvon etwa 100 fs und kann vernahlässigt werden.
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74 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENBestimmung, der Streuzeit der Elektronen in der partiell ionisierten Luft bei Umge-bungsdruk, eine groÿe Bedeutung zukommt.
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5.4. THZ-POLARISATION IM PLASMA UNTER BERÜCKSICHTIGUNG DESIONISATIONSZEITPUNKTES 75den, dass eine osinus-artige Modulation der THz-Amplitude in der THz-Emission vonFew-Cyle laserpulserzeugten Plasmen mit der CE-Phase zu erwarten ist. In Hinsihtauf eine Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase sagt die hier entwikelte Theo-rie eine maximale THz-Emission bei einer CE-Phase von etwa ϕCE = π/2, mit einerkonzeptionellen Unbestimmtheit von etwa ∆ϕCE ∼ π/20, voraus.
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6. Experimentelle Untersuhung des Plasma-THz-Emittersmit Multi-Cyle-Laserpulsen6.1. Ein�uss der relativen Phase zwishen ω und 2ω auf dieTHz-ErzeugungWie bereits mehrfah erwähnt, ist es essentiell für die THz-Erzeugung in lasergenerier-ten Plasmen, dass eine Asymmetrie im Plasma senkreht zur Ausbreitungsrihtung desoptishen Pulses erzeugt wird, wenn das Maximum der THz-Strahlung in Ausbreitungs-rihtung des optishen Pulses gerihtet sein soll. Bei der THz-Erzeugungsmethode mitoptisher AC-Vorspannung, bei der eine Frequenz ω mit ihrer zweiten harmonishenFrequenz 2ω überlagert wird, wird diese Asymmetrie durh den asymmetrishen Feld-stärkenverlauf im plasmaerzeugenden Laserpuls induziert. Die Stärke der Asymmetrie imFeldstärkenverlauf des Laserpulses ist abhängig von der relativen Phase ϕω2ω zwishen
ω und 2ω, wie in den beiden oberen Graphen in Abbildung 5.1 zu erkennen ist. Für
ϕω2ω = ±π/2 ist die Asymmetrie im Feldstärkenverlauf maximal und erzeugt damit einemaximale Asymmetrie in der Plasmadihte Rρ (siehe untere beiden Graphen Abb. 5.1).Zur experimentellen Überprüfung der Abhängigkeit des THz-Signals von der relativenPhase ϕω2ω, wurde der in Abbildung 6.1 dargestellt experimentelle Aufbau gewählt. ZurErzeugung der zweiten Harmonishen (SHG, engl. seond harmoni generation) wird ein100µm diker BBO(β-Barium-Borat)-Kristall (Typ I Phasenanpassung) zwishen fokus-sierender Linse (f= 200mm) und Fokus verwendet1. Der Kristall kann in einem varia-blen Abstand zum Fokus, indem das Plasma erzeugt wird, platziert werden. Aufgrundder vershiedenen Ausbreitungsgeshwindigkeiten für ω und 2ω in Luft kommt es nahder Frequenzverdopplung im BBO-Kristall zu einer Phasenvershiebung ϕω2ω zwishender fundamentalen und der zweiten harmonishen Frequenz. Diese Phasenvershiebungist abhängig von der Länge des in Luft durhlaufenen Weges d. Hierfür lässt sih derZusammenhang 6.1 �nden.

ϕω2ω =
ω

(n2ω − nω)d
(6.1)

nω und n2ω sind die Brehungsindizes beider Frequenzen in Luft. Damit kann über denAbstand d des BBO-Kristalls zum Fokus die Phase ϕω2ω im Fokus variiert werden. Für1Aufgrund der Typ I Phasenanpassung sind bei optimalem Winkel für die Erzeugung der zweiten har-monishen Frequenz ω und 2ω senkreht zueinander polarisiert. Durh Drehen des BBO-Kristalls umdie optishe Ahse wird eine Feldkomponente von 2ω in Rihtung von ω erzeugt. Die Konversions-e�zienz für SHG nimmt dabei allerdings ab. Es gibt einen optimalen Winkel, der vershieden vomWinkel für optimale SHG ist, bei der Rω2ω = E0
2ω/E0

ω in gleihe Polarisationsrihtung maximal wird.77



78 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNG DES PLASMA-THZ-EMITTERS MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN
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6.1. EINFLUSS DER RELATIVEN PHASE ZWISCHEN ω UND 2ω AUF DIETHZ-ERZEUGUNG 79die Separation der Signalkomponenten wurde die in Abshnitt 3.6 beshriebene Methodenah Gleihung 3.20 und 3.21 verwendet. In Abbildung 6.2 ist zu erkennen, dass, zusätz-lih zu der erwarteten periodishen Variation von EAC
THz, die Extremwerte für gröÿereAbstände zwishen BBO-Kristall und Fokus kleiner werden. Da sih der BBO-Kristallin einem konvergenten Strahl be�ndet nimmt mit zunehmendem d auh die Ausleuh-tungs�ähe auf dem BBO-Kristall zu. Damit nimmt der Anteil der frequenzverdoppeltenStrahlung E2ω mit steigendem d ab, da die Konversionse�zienz proportional zur Flähen-intensität der Strahlung im Kristall ist. Eine Abnahme von E2ω im Plasma verringert diePolarisation im Plasma (siehe Abbildung 5.5), was bei konstantem Plasmavolumen einkleineres Dipolmoment und damit eine niedrigere emittierte THz-Amplitude zur Folgehat. Aus den leiht abnehmenden Werten von EDC

THz kann allerdings auh geshlossenwerden, dass das Plasmavolumen mit steigendem d auh leiht abnimmt, da nah Ab-shnitt 3.3.2 bei konstantem statishen Feld eine Änderung in der vom Plasma emittiertenTHz-Amplitude bei konstantem statishen Feld alleine auf eine Änderung des Plasma-volumens zurükgeführt werden kann. Diese Plasmavolumenänderung kann jedoh auhwieder auf die fallenden Intensität I2ω zurükgeführt werden. Obwohl natürlih für dieErzeugung der zweiten harmonishen Frequenz die Energieerhaltung gelten muss, nimmtdie Spitzenfeldstärke in der einen Feldrihtung bei der Überlagerung von Eω und E2ωmit zunehmendem E2ω Anteil bei konstanter Laserpulsenergie zu. Dies bedeutet, dass beikonvergierendem Strahl im Vergleih zu einer geringeren Intensität I2ω die Ionisations-shwelle früher erreiht wird, was gleihbedeutend mit einem gröÿeren Plasmavolumenist. Die Polarisation im Plasma ist allerdings deutlih stärker von E2ω abhängig als dasPlasmavolumen, was aus dem steileren Abfall der Extrema von EAC
THz geshlossen wer-den kann. Eine formale Beshreibung des funktionellen Zusammenhangs zwishen EAC

THzund ϕω2ω kann durh Vier-Wellen-Gleihrihtung nah Abshnitt 4 mit Hilfe von Glei-hung 6.2 beshrieben werden.
EAC

THz ∝ Pnl = χ(3)E2
ωE2ω sin(ϕω2ω) (6.2)Die sinus-förmige Anpassung, unter Berüksihtigung des als Anpassungsparameter ver-wendeten Abfalls, in Abbildung 6.2 gibt die experimentellen Werte gut wieder. Damitbestätigt sih die erwartete Abhängigkeit der THz-Amplitude von ϕω2ω . Es sei an die-ser Stelle darauf hingewiesen, dass die durh Gleihung 6.2 angedeutete Proportionalitätder THz-Amplitude, wie bereits in Abshnitt 4 diskutiert, keine Veränderung der Grö-ÿe des nihtlinearen Mediums berüksihtigt. D.h. eine quantitative Überprüfung desTHz-Signalabfalls mit abnehmendem Blau-Rot-Verhältnis Rω2ω ist mit derart groÿenUnsiherheiten verbunden, dass an dieser Stelle darauf verzihtet werden soll.Vergleih der Absolutgröÿe der modellierten Polarisation mit dem Experi-mentBei der im Abshnitt 5.4.1 modellierten Polarisation des Plasmas für die THz-Erzeugungs-methode mit optisher AC-Vorspannung wurde die Ausdehnung des Plasmas und damitdas Plasmavolumen vernahlässigt. Die Modellierung liefert jedoh einen Absolutwert,79



80 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNG DES PLASMA-THZ-EMITTERS MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENder die Dimension einer Polarisation hat. Ein Vergleih dieses Absolutwerts zu einerexperimentell bestimmten Polarisation kann anhand der THz-Erzeugungsmethode mitstatisher Vorspannung erfolgen. Bei dieser Methode wird das statishe elektrishe Feld,in den durh den Laserpuls ionisierten Bereihen, vollständig abgeshirmt. Damit kanndie Polarisation einfah über die Stärke des angelegten elektrishen Feldes
PDC

nl = ε0Est (6.3)abgeshätzt werden. Die in dieser Arbeit verwendeten statishen Vorspannungen warenin der Gröÿenordnung von Est = 30 kV/m. Daraus ergibt sih eine mittlere Polarisati-on des Plasmas zu PDC
nl = 2, 7 · 10−5 C/m2. Diese Wert kann dazu verwendet werdendie mittlere Polarisation des Plasmas für die THz-Erzeugungsmethode mit optisher AC-Vorspannung abzushätzen. Dazu betrahten wir die in Abbildung 6.2 dargestellten simul-tan aufgenommenen Werte für beide THz-Erzeugungsmethoden. Aus dem Vergleih dermaximalen THz-Amplituden für beide Methoden kann eine mittlere Polarisation für dieMethode mit optisher AC-Vorspannung, die in etwa eine 4 mal so groÿe THz-Amplitudeim Vergleih zur statishen Vorspannungsmethode zeigt, auf etwa PAC

nl = 1, 1·10−4 C/m2abgeshätzt werden. Dieser Wert ist in etwa eineinhalb Gröÿenordnungen kleiner als derin Abshnitt 5.4.1 modellierte Wert von P (ϕω2ω = −π/5, ts = 100 fs) = 5 · 10−3 C/m2.Dieser Abshätzung liegt zugrunde, dass den simultan aufgenommenen THz-Amplitudenfür beide Methoden das gleihe Plasmavolumen zugrunde liegt. Diese Annahme sheintzunähst durh die gleihzeitige Aufnahme gerehtfertigt. Die statishe Vorspannungsme-thode ist allerdings nah Gleihung 3.10 unabhängig von der Plasmadihte. Eine geringerePlasmadihte hat für diese Methode lediglih eine gröÿere Vershiebung der Elektronenim Plasma zur Folge, und zwar exakt soweit, bis das äuÿere Feld vollständig abgeshirmtist. Damit erzeugt das statishe Feld auh noh genauso starke Polarisationen in Plas-maregionen mit sehr niedrigen Plasmadihten. Diese Plasmaregionen mit sehr niedrigenPlasmadihten tragen allerdings nur sehr gering zum THz-Signal, erzeugt mit der opti-shen AC-Vorspannungsmethode, bei, da hier das Signal von der Plasmadihte abhängt.Damit trägt für die statishe Vorspannungsmethode ein wohl e�ektiv sehr viel gröÿe-res Plasmavolumen zum Signal bei. Dies hat für die hier gemahte Abshätzung derPolarisation für die optishe Vorspannungsmethode zur Folge, dass durh das zu groÿePlasmavolumen die mittlere Polarisation des Plasmas für diese Methode zu klein abge-shätzt wird.Allerdings könnte die Diskrepanz in der Gröÿenordnung der modellierten und der ex-perimentell abgeshätzten Polarisation auh ein Indiz dafür sein, dass die Streuzeitender Elektronen im Plasma eventuell doh deutlih kürzer sind als die hier abgeshätzten100 fs.
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6.2. VARIATION DES LUFTDRUCKS 816.2. Variation des Luftdruks
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Abbildung 6.3.: Versuhsanordnung zur Drukvariation des Ausgangsmediums.In diesem Experiment wird der Ein�uss der Dihte des nihtionisierten AusgangsmediumsLuft, durh eine Variation des Luftdruks auf die emittierte THz-Amplitude für die THz-Erzeugungsmethode mit optisher AC-Vorspannung, untersuht. Hierbei wurde zunähstdavon ausgegangen, dass eine Steigerung der Moleküldihte auh zu einer Zunahme derPlasmadihte führen sollte. Bei der THz-Erzeugungsmethode mit angelegtem statishenFeld ist die THz-Amplitude niht abhängig von der Plasmadihte, da die erzeugten Elek-tronen soweit im Plasma vershoben werden, bis das äuÿere statishe Feld komplett abge-shirmt ist und sih das im Plasma erzeugte Dipolmoment als Produkt aus Vershiebungs-streke mal Ladungsträgerdihte ergibt (siehe auh Abshnitt 3.3.2). Experimente vonLö�er et.al. [49℄, in denen der Ein�uss des Gasdruks für die THz-Erzeugungsmethodemit angelegtem statishem Feld auf die THz-Amplitude untersuht wurde, haben erge-ben, dass oberhalb von 1 bar die THz-Amplitude unabhängig vom Gasdruk ist unddamit die vorangegangene Annahme bestätigt. Bei der THz-Erzeugungsmethode mitÜberlagerung der zweiten harmonishen Frequenz war zunähst zu erwarten, dass ei-ne Steigerung der Plasmadihte zu einer Steigerung der THz-Amplitude führt, da eineZunahme der freien Ladungsträger ein stärkeres Dipolmoment erzeugen sollte. Deshalbwurde der Gasdrukbereih oberhalb von 1 bar untersuht. Experimente mit der THz-Erzeugungsmethode basierend auf ponderomotiven Kräften von Hamster et.al. [39℄ habeneine Resonanzerhöhung ergeben, wenn die plasmadihteabhängige Plasmafrequenz in derGröÿenordnung der inversen Laserpulsdauer kommt. Eine solhe Resonanzüberhöhungist auh für die THz-Erzeugungsmethode mit Überlagerung der zweiten harmonishenFrequenz zu erwarten. Aus diesem Grund wurde auh der Gasdrukbereih unterhalbvon 1 bar untersuht. Abbildung 6.3 zeigt die verwendete Versuhsanordnung. In dieser81



82 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNG DES PLASMA-THZ-EMITTERS MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENVersuhsreihe wurde der Brennpunkt mit einer Kammer umgeben, in der der Gasdrukmit Hilfe einer Vakuumpumpe und einer Hohdruk-Gas�ashe variiert werden konnte.Als Eintritts- und Austrittsfenster der Drukkammer wurden 10mm dike Suprasil 100Fenster benutzt, da dieses Material eine möglihst geringe THz-Absorption hat, aberauh den enormen Kräften der Drukuntershiede standhält. Der BBO-Kristall wurdeinnerhalb der Drukkammer platziert, da durh die vershiedenen Gruppengeshwindig-keiten der ω und 2ω Laserpulse im Suprasilfenster nah Durhlaufen eines Fensters beidePulse zeitlih niht mehr übereinander liegen würden, welhes zum Vershwinden derTHz-Emission führen würden.In Abbildung 6.4 sind zwei Drukvariationsmessreihen zwishen 3 mbar und 1 bar dar-gestellt. Die Parameter der plasmaerzeugenden Pulse waren für alle in diesem Kapitelgemahten Versuhe gleih (Jopt = 180µJ, τ = 150 fs, λ = 775 respektive 387,5 nm). Beider zweiten Messreihe wurde die Phase zwishen ω und 2ω durh ein dünnes Glasplätt-hen um einen willkürlihen Betrag vershoben, um die sinus-förmige Abhängigkeit inder THz-Amplitude vom Gasdruk in beiden Messreihen zu eliminieren.
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Abbildung 6.4.: THz-Amplitude als Funktion des Gasdruks.Um diese Phasenabhängigkeit herauszurehnen wurden beide Messreihen mit einer sinus-Funktion ge�ttet und darauf normiert. Die normierten Werte sind in Abbildung 6.5, zu-sammen mit den Messwerten im Drukbereih von 1 bar bis 20 bar, in einem doppelloga-rithmishen Graphen, dargestellt. Bei der Messreihe im Drukbereih zwishen 1 bar und20 bar, bei der die relative Phase ϕω2ω auh etwa um 2π/bar variiert, wurden jeweils nurdie maximalen THz-Amplituden bei optimaler Phase aufgenommen. Die optimale Phasewurde hierbei über Feinregelung des Drukes auf maximale THz-Amplitude eingestellt.Die Abhängigkeit der THz-Amplitude vom Druk kann im wesentlihen in drei Druk-82



6.2. VARIATION DES LUFTDRUCKS 83bereihe eingeteilt werden, welhe durh die zwei vertikalen Linien bei 100 mbar und 2bar angedeutet abgegrenzt sind.
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Druck [mbar]Abbildung 6.5.: Doppellogarithmishe Darstellung der THz-Amplitude als Funktion desDrukes.6.2.1. Drukbereih < 100 mbar: Vollständige Ionisation aller MoleküleIm ersten Drukbereih unterhalb von 100 mbar ist im wesentlihen eine lineare Zunahmeder THz-Amplitude mit dem Druk zu erkennen. Dies deutet daraufhin, dass die imBrennpunkt erreihte Plasmadihte nahezu gleih der Moleküldihte ist, da es zu einervollständigen Ionisation im Brennpunkt kommt. Zusätzlih zu diesem linearen Verhaltenist die nah Referenz [39℄ erwartete Resonanz, für die Bedingung ωplτ = 2, zu erkennen.Aus Gleihung 3.9 und der Bedingung ωplτ = 2 lässt sih die Plasmadihte bei der dieResonanz auftreten sollte, nah Gleihung 6.4 zu ρres = 5, 6 · 1016m−3 mit τ = 150 fs,bestimmen.
ρres =

4ǫ0m

τ2e2
(6.4)Unter der im vorangegangen gemahten Annahme einer vollständigen Ionisation (ρ =

ρgas) ist damit nah Gleihung 6.4 die Resonanz bei einem Druk von etwa 2 mbar zuerwarten. Das Resonanzmaximum in Abbildung 6.5 liegt bei etwa 6 mbar. Die geringe83



84 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNG DES PLASMA-THZ-EMITTERS MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENAbweihung vom theoretish erwarteten Wert kann eventuell über eine mangelnde Mess-genauigkeit des Manometers erklärt werden. Die Erwartung, dass das resonante Verhaltenzu einer Resonanzüberhöhung der THz-Amplitude in diesem Drukbereih führt, konntedamit durh die Überdekung des linearen Abfalls, verursaht durh die Abnahme derPlasmadihte, niht erfüllt werden.6.2.2. Drukbereih 100 mbar bis 2 bar: Limitierung der Plasmadihte durhPlasmadefokussierungIm angrenzenden Drukbereih zwishen 100 mbar und 2 bar ändert sih die beobahteteAbhängigkeit signi�kant. Die THz-Amplitude nimmt in diesem Bereih nur sehr gering-fügig zu. Dies ist auf das Einsetzen von Plasmadefokussierung zurükzuführen. Nahdem Modell von Drude verringert sih durh die Erzeugung freier Ladungsträger derBrehungsindex eines teilweise ionisierten Mediums in Abhängigkeit der Ladungsträger-dihte gemäÿ
∆n = −1

2

ω2
pl

ω2
, (6.5)wobei ωpl die aus Gleihung 3.9 bekannte plasmadihteabhängige Plasmafrequenz ist.Überträgt man diese Modellvorstellung auf die laserinduzierte Plasmaerzeugung in Luft,so ist leiht einsihtig, dass in Bereihen hoher Intensität, in denen die Plasmadihte stär-ker ansteigen wird als in Bereihen niedriger Intensität, der Brehungsindex am stärkstenreduziert wird. Da die Intensität genau auf der Strahlahse am höhsten ist, wird alsogenau dort der Brehungsindex der partiell ionisierten Luft den niedrigsten Wert an-nehmen, mit einem abfallenden positiven Brehungsindexgradienten in Radialrihtung.Dieser Brehungsindexgradient wirkt wie eine Linse mit negativer Brennweite auf dieStrahlausbreitung. Das konvergente Strahlenbündel erfährt also noh vor erreihen dereigentlihen Strahltaille eine divergente Brehung. Nah Referenz [70, 71℄ ergibt sih alskritishe Plasmadihte, bei der eine signi�kante Abweihung von der gauÿshen Strahl-ausbreitung durh Plasmadefokussierung zu beobahten sein sollte, nah Gleihung 6.6.

ρPDF =
ω2πa2ǫ0m

2f2e2
(6.6)

a ist dabei der Strahlradius vor der Fokussierung und f die Brennweite der verwendetenFokussieroptik. Für die in diesem Experiment verwendeten Parameter a = 0, 004m und
f = 0, 1m ergibt sih daraus ein Wert für die Plasmadihte, bei der der defokussierendeE�ekt signi�kant werden sollte, zu ρPDF = 4, 7 · 1018 m−3. Unter Berüksihtigung derim vorangegangenen Abshnitt 6.2.1 gemahten Annahme, einer vollständigen Ionisationaller Moleküle unterhalb des Wertes für einsetzende Plasmadefokussierung, entsprihtdiese Plasmadihte einem Druk von etwa 170 mbar. Dieser theoretishe Wert liegt leiht84



6.2. VARIATION DES LUFTDRUCKS 85höher als der experimentell beobahtete Wert, der in Abbildung 6.5 auf etwa 100 mbar ab-geshätzt werden kann. Sobald der kritishe Wert für signi�kante Plasmadefokussierungerreiht ist, erhöht sih mit zunehmendem Druk im wesentlihen nur noh die Dihteder nihtionisierten Moleküle und die Plasmadihte steigt nur noh geringfügig an. Damitkann die Plasmadihte bei Atmosphärendruk auf etwa 10 bis 20% der Moleküldihteabgeshätzt werden.6.2.3. Drukbereih > 2 bar: Verringerung der freien Weglänge der Elektronendurh Elektron-MolekülstreuungIm dritten Teilbereih, des Drukverlaufs oberhalb von 2 bar, nimmt die THz-Amplitudesehr shnell mit steigendem Druk ab. Die erho�te Steigerung über Zunahme der Plas-madihte bleibt aus, da die Plasmadefokussierung die Plasmadihte nahezu konstant aufeinem Ionisationsgrad von etwa 10 bis 20% der Moleküldihte bei Atmosphärendrukhält. Die Zunahme der Dihte der neutralen Moleküle hat jedoh zur Folge, dass die freieWeglänge der im Laserfeld beshleunigten Elektronen abnimmt. Die freie Weglänge derElektronen und die daraus resultierende Streuzeit der Elektronen kann als Funktion desDrukes bzw. der Moleküldihte unter Verwendung von Gleihung 5.9 aus Abshnitt 5.3abgeshätzt werden. Nah Gleihung 5.9 und 5.11 besteht folgender antiproportionalerZusammenhang zwishen der Streuzeit für die Elektron-Molekül-Streuung und der Gas-dihte
tMol
s ∝ ρ−1

gas. (6.7)Im Drukbereih oberhalb von 2 bar ist die Streuzeit im wesentlihen durh Elektron-Molekül-Streuung bestimmt, da die Elektron-Ionen-Streuung unabhängig von der Mole-küldihte ist und die Plasmadihte hier nahezu konstant ist. Unter der Annahme, dassLuft sih in diesem Drukbereih noh annähernd wie ein ideales Gas verhält und denGleihungen 5.18 und 6.7, kann für Drüke Pgas > 2bar näherungsweise ein Verhaltengemäÿ
PTHz ∝ P−1

gas (6.8)angenommen werden. Diese Beziehung kann das experimentell beobahtete Verhaltenaus Abbildung 6.5 tendenziell erklären. Im Drukbereih unterhalb von 1 Bar ist dieStreuzeit im wesentlihen durh Elektron-Ionen-Stöÿe bestimmt. Dadurh ist, wie imvorangegangenen diskutiert, aufgrund von Plasmadefokussierung, die THz-Amplitudenahezu Drukunabhängig. Dies erklärt die experimentelle beobahtete nahezu konstan-te THz-Amplitude im Drukbereih zwishen 100 mbar und 2 bar. Im Übergangsbereihzwishen den beiden Streuprozessen, bei etwa 1 bis 3 bar, muss der Ein�uss beider Streu-prozesse gemeinsam betrahtet werden. Dazu wurde die THz-Amplitude als Funktion desGasdruks mit der folgenden Funktion angepasst85



86 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNG DES PLASMA-THZ-EMITTERS MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN
ETHz = c1 +

c2

Pgas + c3
. (6.9)Die Konstanten ci werden dabei als Fitparameter verwendet, wobei der Parameter c1die Dominanz der Elektron-Ionen-Streuung unterhalb von 1 bar wiederspiegelt und dieParameter c2 und c3 die Drukabhängigkeit der Streuzeit oberhalb von 2 bar berüksih-tigen. Die nah Gleihung 6.9 gemahte Anpassung ist in Abbildung 6.5 als durhgezogeneKurve dargestellt.Die Modellierung des Streuverhaltens der Elektronen an Molekülen und Ionen gibt denexperimentell beobahteten Abfall der THz-Amplitude mit steigendem Druk im Bereihzwishen 2 bar und 20 bar reht gut wieder. Auh das Plateau zwishen 100 mbar und2 bar kann damit gut beshrieben werden. Zusammenfassend lässt sih aus den Experi-menten und den Modellierungen die Shlussfolgerung ziehen, dass die Verwendung deszu ionisierenden Mediums Luft bei Atmosphärendruk, die optimale Kon�guration fürmaximale THz-Erzeugung im Plasma darstellt. Überlegungen, die auf eine Steigerungder THz-Amplitude durh noh dihtere Plasmen, wie sie beispielsweise durh Fokus-sieren im Vakuum auf Festkörperober�ähen erzielt werden können, abzielen, ersheinendamit als wenig erfolgsversprehend. Auh die Verwendung einer Gassorte mit einem ge-ringeren Wirkungsquershnitt für die Elektron-Molekülstreuung, wie beispielsweise Was-sersto�, wird keine Steigerung der THz-Amplitude ermöglihen, da im wesentlihen derWirkungsquershnitt der Coulomb-Streuung der Elektronen an den Ionenrümpfen diemaximale freie Weglänge begrenzt. σIon ist aber im wesentlihen von dem Ionisations-grad des Ions abhängig. Damit ist zu erwarten, dass bei der Verwendung eines Gases,dass im Vergleih zu N2, ein geringeres 1. und 2. Ionisationspotential besitzt, welhes zueiner eventuellen Steigerung der Plasmadihte führen könnte, die Reduzierung der freienWeglänge durh die gröÿere Plasmadihte, eine Steigerung der THz-Amplitude durh dieerhöhte Plasmadihte kompensieren wird.
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7. Anwendung der THz-Emissionsspektroskopie zurBestimmung der CE-Phase von Few-Cyle-LaserpulsenIn diesem Kapitel soll nun die im Rahmen dieser Arbeit neu entwikelte Methode zurTHz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen, welhe auf der Verwendung von Few-Cyle-Laserpulsen zur Plasma und THz-Erzeugung basiert, anhand von experimentellen Ergeb-nissen diskutiert werden. Die Diskussion wird im engen Zusammenhang mit der Anwen-dung dieser neuen Methode zur Bestimmung der CE-Phase von Few-Cyle-Laserpulsengeshehen.7.1. Das verwendete Few-Cyle-Laserpulssystem
AOM

Ti:Sa
Osz.

Pump
Laser

CPA

f-zu-2f
CEP1

f-zu-2f
CEP2

f-zu-2f
CEP3

Hohlkapillare
& Puls
Kompression

THz
System

Glas
Keile

~8 fs
2.8 kHz

83 Jm

Regelkreis CE-Phase

langsame
Regelung

schnelle
Regelung

Abbildung 7.1.: Shematishe Darstellung des Ultrakurzpulslasersystems mit integrierterRegelung zur Stabilisierung der CE-Phase.Das für die Experimente verwendete Few-Cyle-Laserpulssystem be�ndet sih am MaxPlank Institut für Kernphysik (MPK) in Heidelberg [72℄ und wurde auh dort von Mit-arbeitern des MPK entwikelt und aufgebaut. Es handelt sih hierbei um ein Ti:Sa ba-siertes Lasersystem, welhes als Shema in Abbildung 7.1 dargestellt ist. Das Systembasiert auf einem kommerziell erhältlihen Verstärkerlaser (CPA) [73℄, der durh einenselbstgebauten Ti:Sa Oszillator stimuliert wird. Der sogenannte �seed�-Laser (Ti:Sa Os-zillator) liefert dabei Laserpulse mit einer Pulsenergie von 4 nJ und einer Pulsdauer von87



88 ANWENDUNG DER THZ-EMISSIONSSPEKTROSKOPIE ZUR BESTIMMUNGDER CE-PHASE VON FEW-CYCLE-LASERPULSEN20 fs bei einer Zentralwellenlänge von 810 nm. Die Laserpulse des Oszillators sind CE-Phasenstabilisiert mit der Methode der f-zu-2f-Selbstreferenzierung [26℄ (engl. f-to-2f-selfreferening). Bei dieser Methode wird ein kleiner Teil der vom Oszillator emittiertenStrahlung in ein f-zu-2f-Interferometer (CEP1) geleitet. In diesem Interferometer (zurFunktionsweise siehe auh Abshnitt 2.3) wird dann das Spektrum des Pulses durhSelbst-Phasenmodulation (SPM, engl. self-phase modulation) in einem kurzen Liht-wellenleiter verbreitert. Ein kleiner Teil des Pulses wird mit Hilfe eines niht-linearenKristalls frequenzverdoppelt (SHG, engl. seond harmoni generation) und anshlieÿendzur Interferenz mit dem spektralverbreiterten Puls gebraht. Aus der Interferenz glei-her Frequenzen des spektral verbreiterten Pulses und des frequenzverdoppelten Pulseskann dann eine Veränderung der CE-Phase bestimmt werden. Diese Messung liefert dieRegelgröÿe für die CE-Phasenstablisierung. Als Stellgröÿe im Regelkreis werden kleineÄnderungen der Pumplaserleistung über einen akusto-optishen Modulator (AOM) ver-wendet, welhe die Ausgangsleistung des Ti:Sa Oszillators niht signi�kant beein�ussen,da dieser in Sättigung betrieben wird. In dieser ersten Regelshleife muss eine shnel-le Rükkopplung verwendet werden, da hier die CE-Phase im Oszillator ohne Regelungnoh von Puls zu Puls variiert.Der mit diesen Pulsen stimulierte CPA-Laser liefert so ausgangsseitig Pulse mit 500µJ,30 fs bei 805 nm und einer Wiederholrate von 2,8 kHz. Ein kleiner Teil des CPA-Laser-Ausgangs wird dann wiederum einem zweiten f-zu-2f-Interferometer (CEP2) zugeführt,um langsame CE-Phasendrifts, die durh die Nahverstärkung hervorgerufen werden,durh Integration dieser Regelgröÿe in einer langsamen Rükkopplung zu kompensieren.Der Groÿteil des CPA-Laser Ausgangs wird in eine mit ∼ 4, 5bar Neon-Gas gefüllteHohlkapillare, zur Verbreiterung des Spektrums durh SPM fokussiert. Die Hohlkapillarehat einen Innendurhmesser von 200µm und eine Länge von 82 m. Anshlieÿend werdendie so spektral verbreiterten Pulse mit Hilfe einer Anordnung von dispersiven Spiegelnund Prismen bis an ihre Bandbreitenbegrenzung von 8 fs komprimiert.Damit standen für die Experimente Laserpulse mit einer Pulsenergie von ∼ 83µJ beieiner Zentralwellenlänge von etwa 750 nm und einer Wiederholrate von 2,8 kHz zur Ver-fügung. Ein drittes f-zu-2f-Interferometer (CEP3) wurde hinter der Hohlkapillare undder Kompression als reine CE-Phasenmessung zum direkten Vergleih mit den Daten desTHz-Systems verwendet. Damit kann der Ein�uss von eventuell auftretenden CE-PhasenÄnderungen, die durh die Hohlkapillare erzeugt werden, in einer direkten Korrelationzwishen der f-zu-2f-Messung von CEP3 und den THz-Daten ausgeshlossen werden.
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7.2. DER VERWENDETE THZ-AUFBAU 897.2. Der verwendete THz-Aufbau
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Feld (opt.)Abbildung 7.2.: Shematishe Darstellung des verwendeten THz-Aufbaus zur CE-Phasenbestimmung.Bei dem für die Messungen der CE-Phase verwendeten THz-Aufbau handelt es sih um ei-ne typishe THz-Anrege- und Abfrage-Anordnung (engl. pump-probe) unter Verwendungvon elektro-optisher Detektion der THz-Strahlung in ZnTe (siehe auh Abshnitt 3.1oder [48, 53, 74℄). Bei dieser Standardmethode zur Bestimmung der zeitlihen Wellen-form des elektrishen Feldes der THz-Pulse wird der eingehende Laserstrahl sowohl zurErzeugung, als auh zur Detektion verwendet. Dazu wird der Laserstrahl zunähst ineinen intensiven Anregepuls und in einen shwahen Abfragepuls durh einen dünnenStrahlteiler aufgeteilt. Das Teilungsverhältnis hat hierbei etwa 20:1 betragen. Der Anre-gepuls wird mit Hilfe eines Strahlzerhakers (engl. hopper) auf mehanishem Wege miteiner Frequenz, die der halben Wiederholrate des Lasers (1,4 kHz) entspriht, moduliert.Dies ermögliht die Verwendung eines Lok-In Verstärkers zur raushunterdrükendenDetektion des THz-Signals. Mit Hilfe eines Parabolspiegels (1 Zoll Durhmesser, Silber-beshihtung), der eine e�ektive Brennweite von 76mm hat, wird der Anregepuls in dieLaborluft bei Umgebungsdruk fokussiert, um im Brennpunkt ein Plasma zu erzeugen.Durh das Anlegen eines statishen elektrishen Feldes senkreht zur Ausbreitungsrih-tung in der Brennpunktregion kann zuerst die in Abshnitt 3.3.2 beshriebene Methodezur THz-Erzeugung und damit zur Optimierung der Justage des THz-Aufbaus verwendetwerden. Das statishe elektrishe Feld wird dabei in Polarisationsrihtung der optishenStrahlung angelegt, da in diesem Fall die THz-Strahlung in dieser Rihtung für die stati-she Feldmethode polarisiert ist. Für die anshlieÿend durhgeführte CE-phasensensitive89



90 ANWENDUNG DER THZ-EMISSIONSSPEKTROSKOPIE ZUR BESTIMMUNGDER CE-PHASE VON FEW-CYCLE-LASERPULSENTHz-Messung ohne statishes Feld wird die Polarisation der THz-Strahlung auh in dieserRihtung anhand der mikroskopishen Modellvorstellung erwartet. Die im Plasma erzeug-te THz-Strahlung wird dann mit Hilfe eines zweiten kurzbrennweitigen Parabolspiegels(2 Zoll Durhmesser, Goldbeshihtung, Brennweite 50 mm) kollimiert, um dann mit Hil-fe eines identishen dritten Parabolspiegels die THz-Strahlung in den elektro-optishenKristall (1 mm diker <110> orientierter ZnTe) zu fokussieren. Die optishe Strahlungwird durh eine für optishe Strahlung undurhlässige und im THz-Frequenzbereih guttransparente Polyethylenfolie zwishen dem zweiten und dritten Parabolspiegel heraus-ge�ltert. Der shwahe Abfragepuls wird über zwei Spiegel, die sih auf einer mehani-shen Vershiebestreke be�nden und über welhe eine zeitlihe Vershiebung zwishenAnrege- und Abfragepuls erzeugt werden kann, geleitet und anshlieÿend noh einmaldurh einen Polarisator in seiner linearen Polarisation gereinigt. Der Abfragepuls wirddann mit einer dünnen Linse durh ein sih auf der Strahlahse be�ndlihes kleines Lohim dritten Parabolspiegel in den sih im Brennpunkt der THz-Strahlung be�ndlihenelektro-optishen Kristall fokussiert. Dabei wird in Kauf genommen, dass durh das Lohim Parabolspiegel ein geringer Teil der THz-Strahlung verloren geht. Im ZnTe-Kristallführt die THz-Strahlung zu einer durh den Pokels-E�ekt induzierten Doppelbrehung,die zu einer Polarisationsänderung im Abfragepuls führt, welhe mit Hilfe einer Anord-nung, bestehend aus einer lambda-viertel Verzögerungsplatte und einem polarisierendenStrahlteilerwürfel, in eine Intensitätsänderung konvertiert wird. Mit Hilfe zweier Photo-dioden und einem Zweikanal-Lok-In Verstärker wird diese Polarisationsänderung detek-tiert. Damit kann durh die mehanishe Verzögerungseinheit die zeitlihe Wellenformdes THz-Pulses abgetastet werden. Eine exemplarishe zeitlihe THz-Wellenform für einmit der angelegten statishen Feld Methode erhaltenes THz-Signal ist in Abbildung 7.3dargestellt.
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Verzögerung ∆t [ps]Abbildung 7.3.: Zeitlihe Wellenform eines THz-Pulses erhalten mit der statishen FeldMethode (einzelner San). Das statishe Feld betrug Est = 30 kV/m.
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7.3. DURCHFÜHRUNG UND AUSWERTUNG 917.3. Durhführung und AuswertungDer im vorangegangenen Abshnitt beshriebene THz-Aufbau wurde zuerst in unse-rem Laserlabor in Frankfurt mit Hilfe des in Abshnitt 3.5.1 beshriebenen Multi-Cyle-Laserpulssystems (Pulsenergie ∼ 800µJ, Pulsdauer 150 fs, Wellenlänge 775 nm) auf ei-ner transportablen Metallplatte vorjustiert. Da in diesem Pulsdauerregime keine THz-Emission in Propagationsrihtung der optishen Strahlung im Plasma statt�ndet, wurdehier in der Brennpunktregion noh ein zusätzlihes statishes elektrishes Feld mit Hilfevon zwei Elektroden angelegt, um ein THz-Signal in Propagationsrihtung zu erhalten.Dies ermöglihte die Optimierung der optishen Justage, wie z.B. die Anpassung derStrahlpfadlängen des Anrege- und des Abfrage-Strahlenganges und die räumlihe Über-lagerung des THz-Pulses mit dem Abfragepuls im ZnTe-Kristall, der sih im Fokus bei-der Strahlpfade be�nden soll. Das CE-phasenabhängige Experiment wurde dann an demim Abshnitt 7.1 beshriebenen Few-Cyle-Laserpulssystem am Max Plank Institut fürKernphysik in Heidelberg durhgeführt. Zur Überprüfung und Optimierung der Justagedes THz-Aufbaus unter Verwendung des Few-Cyle-Laserpulssystems wurde auh wiederzuerst ein statishes elektrishes Feld am Brennpunkt angelegt. Die mit dieser Metho-de erhaltene THz-Signalform im Zeitbereih ist in Abbildung 7.3 dargestellt. Bei dieserMessung war die Phasenstabilisierung des Lasersystems zunähst niht aktiviert. EineMittelung über 50 Sans der zeitlihen Wellenform ohne zusätzlihes elektrishes Feldmit aktivierter CE-Phasenstabilisierung ist in Abbildung 7.4 dargestellt.
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Verzögerung ∆t [ps]Abbildung 7.4.: Zeitbereih THz-Signal mit aktivierter CE-Phasenstabilisierung, stabili-siert auf eine CE-Phase, für welhe die THz-Amplitude maximal ist. Derdargestellte Verlauf ist eine Mittelung über 50 Sans ohne ein zusätzliham Plasma angelegtes statishes Feld.
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92 ANWENDUNG DER THZ-EMISSIONSSPEKTROSKOPIE ZUR BESTIMMUNGDER CE-PHASE VON FEW-CYCLE-LASERPULSENDie in Abbildung 7.4 dargestellte THz-Amplitude ohne statishes Feld war etwa um einenFaktor 20 kleiner als die THz-Amplitude mit äuÿerem elektrishen Feld (Abbildung 7.3).Für einen einzelnen San lag die Signalstärke damit in der Gröÿenordnung des Raushens.Damit kann die THz-Amplitude auf die Gröÿenordnung von etwa ETHz =10V/m fürdie THz-Erzeugungsmethode mit der neuen THz-Erzeugungsmethode mit 8 fs und 67µJPulsen abgeshätzt werden (siehe auh Abshnitt 10.2). Die Korrelationsmessungen derTHz-Amplitude und den f-zu-2f-Daten wurden aufgrund des shwahen Signals deshalbnur an der Stelle der maximal erwarteten THz-Amplitude durhgeführt (Nullverzöge-rungspunkt in Abbildung 7.4). Es sei an dieser Stelle daraufhingewiesen, dass die Null-verzögerungszeitpunkte für die THz-Erzeugungsmethode mit statishem Feld und für dieMethode ohne statishes Feld mit konstanter CE-Phase um etwa 2 ps zueinander ver-shoben sind. Der Nullverzögerungszeitpunkt ist de�niert als der Verzögerungszeitpunktzwishen Anrege- und Abfrage Puls, bei dem das maximale THz-Signal gemessen wird.Das bedeutet das Maximum des THz-Signals, erzeugt mit der statishen Feldmethode,fällt zeitlih niht exakt mit dem Maximum des THz-Signals, erzeugt mit den phasen-stabilen Few-Cyle-Laserpulsen, zusammen. Vergleiht man die Abbildungen 7.3 und 7.4,so liegt, unter Berüksihtigung der 2 ps Zeitvershiebung, das Maximum der statishenFeldmethode zeitlih etwa in dem ersten Extremum des THz-Signals erzeugt mit kon-stanter CE-Phase.
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Abbildung 7.5.: Variation der CE-Phase über Sollwertänderung des CE-Phasenregelkreises. Dargestellt sind die gemessenen THz-Amplituden,sowie die simultan gemessenen Werte von CEP2 und CEP3.Um die Korrelation zwishen der THz-Amplitude und der gemessenen CE-Phase vonCEP3 zu überprüfen, wurde in einer ersten Messreihe eine langsame kontinuierliheVariation der CE-Phase über den Sollwert des CE-Phasen-Regelkreises mit einer Rate92



7.3. DURCHFÜHRUNG UND AUSWERTUNG 93von 2π pro Minute durhgeführt. Die dadurh erzeugten minimalen Änderungen in derPump	laserleistung haben dabei keinen signi�kanten Ein�uss auf die Ausgangsleistung desOszillators bzw. Verstärkers. Bei dem durhgeführten Experiment wurde die motorisierteVerzögerungseinheit des THz-Aufbaus im Maximum des THz-Signals aus Abbildung 7.4angehalten und damit die maximale Amplitude des THz-Signals zusammen mit den Da-ten der beiden f-zu-2f-Interferometer CEP2 und CEP3 simultan aufgenommen. Die Er-gebnisse dieser CE-Phasenvariation sind in Abbildung 7.5 dargestellt. Die Zeitkonstantefür die Lok-In Integration betrug bei den Messungen 100ms. Für die in Abbildung 7.5dargestellten Werte wurde nahträglih die Zeitkonstante bei der Auswertung der Datennumerish auf 5 se erhöht, um eine bessere Raushunterdrükung für die THz-Daten zuerhalten. Eine Überprüfung der Korrelation der f-zu-2f- und der THz-Daten auf der Zeits-kala der Lok-In Integration von 100ms (niht dargestellt) ergab keinen Zusammenhangder Kurzzeit�uktuationen der gemessenen Signale, so dass diese Kurzzeit�uktuationenals tatsählihes Raushen interpretiert werden können, welhes die numerishe Erhöhungder Zeitkonstanten auf 5 fs rehtfertigt. Die dargestellten Messungen sind ein Auszug von8Minuten aus einer insgesamt 74Minuten dauernden Messung. Die Messungen wurdennah 74Minuten abgebrohen, da gegen Ende der Messzeit eine Zunahme des Raushensauf allen Messungen zu beobahten war, was eventuell auf die niht für die kontinuier-lihe Variation optimierte CE-Phasenregelung zurükzuführen ist. Bereits hier in dem8Minuten Auszug in Abbildung 7.5 lässt sih deutlih erkennen, dass der nah den imKapitel 5 gemahten theoretishen Betrahtung erwartete osinus-artige Zusammenhangzwishen der THz-Amplitude und den CEP3 Daten vorhanden ist.
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94 ANWENDUNG DER THZ-EMISSIONSSPEKTROSKOPIE ZUR BESTIMMUNGDER CE-PHASE VON FEW-CYCLE-LASERPULSENUm eine zweite davon unabhängige CE-Phasenvariation zu erhalten, wurde in einer zwei-ten Messreihe die CE-Phase des Regelkreises konstant gehalten und erst direkt vor demTHz-Aufbau und dem dritten f-zu-2f-Interferometer CEP3 über Vershiebung eines Glas-keilepaars (siehe Abbildung 7.1), und damit über zusätzlihe Dispersion im Strahlpfad,variiert. Das Glaskeilepaar wurde dabei mit Hilfe einer piezoelektrishen Vershiebeein-heit linear zwishen zwei Punkten vershoben, die einer Variation der CE-Phase um 2πentspriht. Dieser Vorgang wurde periodish auh wieder mit einer Rate von etwa 2πpro Minute wiederholt. Die wieder simultan gemessenen THz und f-zu-2f-Daten sind inAbbildung 7.6 dargestellt. Die Zeitkonstante wurde auh wieder bei der Auswertung nu-merish auf 5 Sekunden erhöht. Der �ahe Verlauf der CEP2 Daten zeigt die in dieserMessreihe konstant gehaltene CE-Phase des CE-Phasenregelkreises. Auh hier ist der er-wartete osinus-artige Zusammenhang zwishen der THz-Amplitude und den Daten desdritten f-zu-2f-Interferometers CEP3 deutlih zu erkennen.
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f-zu-2f-Signal (CEP3) [rad]Abbildung 7.7.: Korrelationsdarstellung der THz-Amplitude gegen die CE-Phase be-stimmt durh CEP3.Um eine quantitative Analyse des funktionellen Zusammenhangs der Messwerte zu er-möglihen ist in Abbildung 7.7 eine Korrelationsdarstellung der THz-Amplitude gegen dieMesswerte des dritten f-zu-2f-Interferometers CEP3 für die ersten CE-Phasenvariationanhand der Sollwertveränderungen des CE-Phasenregelkreises dargestellt. Für diese Kor-relationsdarstellung wurde der komplette Datensatz, der innerhalb der Messzeit von74Minuten aufgezeihnet wurde, berüksihtigt. Die als o�ene Kreise dargestellten Ein-zelwerte ergeben sih aus der Bildung eines gleitenden Mittelwerts aller THz-Messwerte,die innerhalb eines Bereihs von ±0,5 rad von CEP3 liegen. Durh diese Mittelwertbil-94



7.3. DURCHFÜHRUNG UND AUSWERTUNG 95dung werden die CEP3 Messwerte implizit als ideal angenommen, d.h. jede Variationauf diesem Signal, auh eventuelles Raushen, wird so als reale CE-Phasen Variationinterpretiert. Damit shlägt sih ein eventuelles Raushen auf den CEP3 Daten in einerVergröÿerung der Standardabweihung für die THz-Daten nieder. Der exemplarish an-gegebene Fehlerbalken zeigt dabei die Standardabweihung des Mittelwerts, der sih ausder Berehnung des gleitenden Mittelwerts ergibt. Die durhgezogene Kurve in Abbil-dung 7.7 stellt den theoretishen Verlauf dar, der sih aufgrund der Betrahtungen ausAbshnitt 5.4.2 für einen entsprehenden Laserpuls mit der Laserpulsdauer von 8 fs ergibt.Diese theoretishe Darstellung enthält dabei einen frei gewählten Anpassungsterm, dereine Vershiebung des theoretishen Verlaufs um einen konstanten Wert ermögliht. Die-ses Vorgehen ist aufgrund von zweierlei Argumenten gerehtfertigt. Zum einen be�ndensih die THz-Apparatur und das dritte f-zu-2f-Interferometer CEP3 an untershiedlihenPositionen im Strahlpfad. Da die CE-Phase eines propagierenden Laserpulses in Luftniht konstant ist (siehe Abshnitt 2.2), ergibt sih shon aufgrund der vershiedenenStrahlpfadlängen eine unbestimmte aber konstante Phasenvershiebung der Messwerte.Zudem wirken sih untershiedlihe optishe Komponenten noh viel stärker in einer CE-Phaseveränderung aus, weshalb die f-zu-2f-Methode auh als niht �absolute� Methodezur CE-Phasenbestimmung angesehen wird (vergleihe Abshnitt 2.3). Die Skalierung derMagnitude der theoretishen Werte zu den experimentellen Daten konnte auh frei ge-wählt werden, da die im Rahmen dieser Arbeit entwikelte Theorie keine vollständigquantitative Berehnung der THz-Amplitude ermögliht.Damit lässt sih eine sehr gute Übereinstimmung zwishen den experimentellen Wertenund dem theoretish berehneten Zusammenhang zwishen der THz-Amplitude und derCE-Phase erhalten.
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96 ANWENDUNG DER THZ-EMISSIONSSPEKTROSKOPIE ZUR BESTIMMUNGDER CE-PHASE VON FEW-CYCLE-LASERPULSEN
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8. Die �absolute� PhaseIn diesem Kapitel soll diskutiert werden, in wie weit die im Rahmen dieser Arbeit neu vor-gestellte Methode zur CE-Phasenmessung einen Absolutwert der CE-Phase liefern kann.Dies soll anhand eines Vergleihs zu der etabliertesten Methode zur CE-Phasenmessung,der Stereo-ATI-Spektroskopie, geshehen. Im Zusammenhang mit der Bestimmung desAbsolutwerts der CE-Phase wird in der Literatur oft der Begri� �absolute� Phase fürdie CE-Phase verwendet. Diese Bezeihnung ist vielleiht etwas provokativ, da eigent-lih alle physikalishen Gröÿen, zumindest in ihrer theoretishen De�nition per se, eineabsolute Gröÿe besitzen und somit als absolut bezeihnet werden könnten. Deshalb sollzunähst eine De�nition des Begri�s unter dem Aspekt der Bedeutung dieser Phase fürAnwendungen diskutiert werden.8.1. Diskussion zur De�nition der �absoluten� PhaseWie in Abshnitt 2.2 gezeigt wurde, ist die CE-Phase eines Laserpulses in einem dis-persiven Medium keineswegs eine räumlih konstante Gröÿe. Die CE-Phasenstabilisierungeines Lasersystems sorgt aber zumindest dafür, dass die CE-Phase von aufeinanderfol-genden Laserpulsen an einem festen Ort eine konstante Gröÿe ist. Dies verdeutliht,dass somit eine Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase nur in Zusammenhang miteiner Zuordnung eines klar de�nierten Ortes erfolgen kann. Damit geht in die Genau-igkeit der Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase also niht nur die statistisheGenauigkeit des Messwertes einer Methode ein, sondern zusätzlih auh die Genauigkeitder Zuordnung dieses Wertes an einen de�nierten Ort. Für die praktishe Anwendungeiner CE-Phasenmessung ist es auh wihtig, ob der gemessene Absolutwert an dem de-�nierten Messort dazu verwendet werden kann, den Absolutwert der CE-Phase an einemanderen Ort, an dem beispielsweise ein anderes CE-Phasen sensitives Experiment durh-geführt wird, zu bestimmen. Die Genauigkeit dieser Rükverfolgbarkeit der CE-Phasehängt dabei entsheidend davon ab, wie nahe das parallel durhgeführte Experiment anden Messort der CE-Phase herangeführt werden kann. Dabei wird die Rükverfolgungder CE-Phase shwieriger und damit ungenauer je gröÿer die optishe Weglänge zwishenCE-Phasenmessung und dem Experiment ist, dessen CE-Phasenabhängigkeit untersuhtwerden soll. Eine CE-Phasenmessmethode, bei der nah der Bestimmung der CE-Phaseein Experiment exakt am Ort der vorherigen Phasenbestimmung durhgeführt werdenkann, bietet somit die Aussiht, natürlih unter Berüksihtigung der statistishen Mess-genauigkeit, die bestmöglihe Präzision in der CE-Phase für das eigentlihe Experimentzu liefern.
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98 DIE �ABSOLUTE� PHASE8.2. Vergleih Stereo-ATI und THz-EmissionsspektroskopieSowohl die Stereo-ATI-Energiespektren, der durh einen Few-Cyle laserpulserzeugtenElektronen, als auh die Emission elektromagnetisher Strahlung im THz-Frequenzbereih,die durh diese Elektronen hervorgerufen wird, können qualitativ sehr gut über die glei-he einfahe aber sehr anshaulihe Theorie der Starkfeldnäherung (SFA) beshriebenwerden. Ein wesentliher Untershied in der Anwendung beider Methoden liegt in derDihte des Mediums, welhes zur Ionisation verwendet wird. Während Stereo-ATI imVakuum betrieben werden muss und nur ein feiner atomarer oder molekularer Strahlim Brennpunkt verwendet wird, erhält man die stärkste THz-Emission aus einem Plas-ma bei Umgebungsdruk. Die Verwendung von Luft bei Umgebungsdruk hat zwar beider Anwendung praktishe Vorteile, die theoretishe Betrahtung wird jedoh durh diehöhere Dihte der Moleküle und Elektronen und der damit verbundenen zusätzlihenWehselwirkungen ershwert und maht zusätzlihe Annahmen notwendig. Die wesentli-he Erweiterung in der Beshreibung der Elektronentrajektorien wird im Rahmen dieserArbeit über die Einführung der inkohärenten Streuung der Elektronen an Molekülenund Ionen beshrieben. Die elastishe Streuung der Elektronen, bei der Elektronen miteiner höheren kinetishen Energie erzeugt werden, wird dabei bislang vernahlässigt.Aus Stereo-ATI Spektren [31℄ lässt sih abshätzen, dass die Anzahl der elastish ge-streuten Elektronen in etwa um zwei Gröÿenordnungen kleiner ist, als die Anzahl derniht gestreuten Elektronen. Damit ist in erster Näherung die Vernahlässigung der elas-tishen Streuung zunähst gerehtfertigt. Eine genauere theoretishe Untersuhung desEin�usses der elastishen Streuung auf die Absolutbestimmung der CE-Phase mit derTHz-Methode wäre in Zukunft aber siher wünshenswert. Die Anzahl der inelastishgestreuten Elektronen ist noh einmal um etwa zwei Gröÿenordnungen geringer als dieAnzahl der elastish gestreuten Elektronen, so dass der Ein�uss der inelastish gestreu-ten Elektronen siherlih auh für die THz-Erzeugung zukünftig vernahlässigt werdenkann.Ein wohl essenziellerer Vorteil der Stereo-ATI Methode im Vergleih zur THz-Methodeliegt in der Betrahtung der Elektronen eines stark eingeshränkten Bereihs der Brenn-punktregion, welher durh die Spaltblenden bedingt ist. Dies rehtfertigt die Vernahläs-sigung der räumlihen Dimension, die der Laserpulsausbreitungsrihtung entspriht, fürdie Stereo-ATI Methode. Die THz-Emission in Ausbreitungsrihtung ist hingegen eineKonsequenz der Elektronenbewegung in einer ausgedehnten Plasmaregion1. Im folgen-den Abshnitt soll abgeshätzt werden, wie sih eine Berüksihtigung dieser räumlihenDimension auf die THz-Emission und auf die Absolutwertbestimmung der CE-Phaseauswirkt.Ein niht unwesentliher Vorteil der THz-Methode ist der relativ einfahe experimentelleAufbau, der beispielsweise kein Vakuum benötigt und damit damit dem Anwender einenerheblihen zeitlihen und �nanziellen Aufwand erspart.1Eine Abshätzung der Plasmadimensionen in Abhängigkeit der Laserpulsenergie und der Brennweiteist in Abshnitt 3.5.2 zu �nden 98



8.3. EINFLUSS VON PROPAGATIONSEFFEKTEN AUF DIEABSOLUTWERTBESTIMMUNG DER CE-PHASE MITTHZ-EMISSIONSSPEKTROSKOPIE 998.3. Ein�uss von Propagationse�ekten auf die Absolutwertbestimmungder CE-Phase mit THz-EmissionsspektroskopieDurh die vereinfahende Annahme eines punktförmigen Plasmas, in der in Kapitel 5gemahten Modellierung der THz-Emission aus mit Few-Cyle-Laserpulsen erzeugtenPlasmen, wurden bislang alle möglihen Propagationse�ekte wie z.B. die Absorptionder optishen Strahlung mit voranshreitender Propagation des Laserpulses im Plasma,Absorption der THz-Strahlung im Plasma, Beein�ussung der CE-Phase durh Disper-sion im Plasma oder auh eine möglihe Interferenz der an vershiedenen Stellen imPlasma erzeugten THz-Strahlung vernahlässigt. Für eine qualitative Untersuhung derCE-Phasenabhängigkeit der THz-Amplitude, wie sie in Abshnitt 5.4.2 gemaht wurde,ist dies hinreihend. Für eine exakte quantitative Untersuhung, die eine Voraussage derAbsolutgröÿe der THz-Amplitude beinhaltet bzw. auh die Absolutbestimmung der CE-Phase basierend auf der Messung der THz-Amplitude ermögliht, müssen diese E�ekteberüksihtigt werden. Aufgrund der hohen Teilhenzahldihte ist eine Berüksihtigungaller genannter E�ekte in einer Modellierung sehr aufwendig und geht über den Rahmendieser Arbeit hinaus. In den folgenden Abshnitten soll jedoh der Ein�uss der einzelnenPropagationse�ekte zumindest getrennt voneinander untersuht werden.8.3.1. Dispersion der CE-Phase im PlasmaIn diesem Abshnitt soll abgeshätzt werden, ob während der Propagation des Laserpulsesdurh das durh den Laserpuls selbst erzeugte Plasma eine signi�kante Änderung der CE-Phase zu erwarten ist. Eine einfahe Abshätzung kann hierfür anhand des Drude Modellsfür ein freies Elektronengas durhgeführt werden. Demnah ist der Brehungsindex einesfreien Elektronengases durh
npl =

√

1 −
ω2

pl

ω2

=
√

1 − kλ2mit k =
ρe2

4π2ǫ0mec2
(8.1)gegeben. ωpl ist hierbei die Plasmafrequenz, ω die optishe Kreisfrequenz und ρ die Plas-madihte. Mit Hilfe der einfahen Ableitungdnpldλ ≃ −kλ. (8.2)und der aus dem im Abshnitt 2.2 hergeleiteten Gleihung 2.8 kann die Weglänge dπ,99



100 DIE �ABSOLUTE� PHASEdie ein Laserpuls in einem Elektronengas zurüklegen muss, um eine Änderung in derCE-Phase von π zu erfahren, durh
dπ ≃ 1

2

∣

∣

∣

∣

1kλ ∣∣∣∣ (8.3)bestimmt werden. Gehen wir nun wieder von einer Plasmadihte in der Gröÿenordnungvon etwa 10% der Gesamtteilhenzahldihte (d.h. ρ = 2, 7 · 1024 m−3) aus, so ergibt sihdaraus für k= 1, 21 · 109 m−2 ein dπ ≃ 276µm (bei λ = 800nm). Aus den theoreti-shen Betrahtung der Plasmadimensionen aus Abshnitt 3.4 und den in Abshnitt 3.5.2gezeigten Mikroskopaufnahmen kann die typishe Länge eines mit 150 fs langen Pulsenerzeugten Plasmas auf einige hundert µm abgeshätzt werden. In erster Näherung istdavon auszugehen, dass unter Verwendung von Few-Cyle-Pulsen zur PlasmaerzeugungPlasmalängen in der gleihen Gröÿenordnung erzeugt werden. Damit ist durhaus einesigni�kante Beein�ussung der CE-Phase durh die Plasmaerzeugung zu erwarten. Da derLaserpuls selbst erst das Plasma erzeugt, erfährt allerdings niht der ganze Laserpuls diegleihe Dispersion. Der führende Teil des Laserpulses wehselwirkt mit einer geringerenPlasmadihte als der darau�olgende Teil des Laserpulses. Damit wird es also genau ge-nommen während der Propagation und gleihzeitigen Plasmaerzeugung niht nur zu einerCE-Phasenvershiebung durh das Plasma, sondern auh zu einer zeitlihen Pulsverbrei-terung und auh einer zeitlihen Vershiebung der einzelnen spektralen Komponentendes Pulses relativ zueinander kommen (�hirp�). Ohne eine weitere genauere quantitativeUntersuhung ist nah den in diesem Abshnitt gemahten Abshätzungen zu erwarten,dass es durh die zusätzlihe Dispersion, welhe durh das Plasma erzeugt wird, zu einersigni�kanten Beein�ussung der CE-Phase des Few-Cyle-Pulses kommen kann.
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8.3. EINFLUSS VON PROPAGATIONSEFFEKTEN AUF DIEABSOLUTWERTBESTIMMUNG DER CE-PHASE MITTHZ-EMISSIONSSPEKTROSKOPIE 1018.3.2. Ein�uss der Gouy-Phase auf die THz-Erzeugung mit Few-Cyle-PulsenBei der Fokussierung gauÿsher Strahlen tritt beim Durhlaufen durh den Brennpunkteine Phasenänderung um ϕG = π auf. Dieser von den geometrishen Fokussierungspa-rametern abhängige Term wird als Gouy-Phase [22℄ bezeihnet. Legt man den Ort desBrennpunkts in Bezug auf die Ausbreitungsrihtung des Strahls auf z = 0, so lässt sih dieGouy-Phase als Funktion von z und den Fokussierungsparametern beshreiben durh
ϕG = − arctan

(

z

zR

)

. (8.4)
zR ist dabei die Rayleigh-Länge und kann über

zR =
πr2

min

λ
(8.5)berehnet werden. Unter Berüksihtigung von Kerr-Selbstfokussierung und Plasma-Defokussierung kann der minimale Strahlradius rmin in Abhängigkeit der fokussierendenParameter bestimmt werden. Dieser ist aufgrund der dominierenden Plasma-Defokussie-rung deutlih gröÿer als der nah der gauÿshen Strahlausbreitung zu erwartende mi-nimale Strahlradius r0. Für eine Brennweite von 80 mm und eine Laserpulsenergie von66µJ ergibt sih ein minimaler Strahlradius von etwa 40µm. Daraus folgt eine Rayleigh-Länge von zR = 6, 7mm. Geht man nun von einer Plasmalänge von 1 mm aus, so kannder Ein�uss der Gouy Phase auf die CE-Phase über

∆ϕCE = −2 · arctan
(

0, 5

6, 7

)

≃ π

20
(8.6)berehnet werden. Damit ist die CE-Phasenänderung, die allein aufgrund der Fokussie-rung entsteht, im Vergleih zu dem dispersiven E�ekt aus Abshnitt 8.3.1 für die THz-Erzeugung eher vernahlässigbar.
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102 DIE �ABSOLUTE� PHASE8.3.3. Abshätzung der optishen Absorption durh die PlasmaerzeugungIn diesem Abshnitt soll abgeshätzt werden, wieviel Energie dem Laserpuls aufgrundder Plasmaerzeugung und der Beshleunigung der Elektronen im Laserfeld entzogenwird. Eine Verringerung der Laserpulsenergie durh die Plasmaerzeugung wirkt sih da-bei hauptsählih auf die Gröÿe des durh den Laserpuls erzeugten Plasmas aus, dadurh den selbst-regulierenden Mehanismus der Plasmadefokussierung (vergleihe Ab-shnitt 6.2.2) die Feldstärke über den Strahlradius in der Fokusregion solange auf einenbestimmten Wert limitiert ist, wie die Intensität der Laserstrahlung ausreiht, um diefür die Plasmadefokussierung notwendige Plasmadihte zu erzeugen. D.h. dadurh, dassdurh die Plasmadefokussierung der minimale Strahlradius vergröÿert ist, wirkt sih eineReduzierung der Laserpulsenergie durh die Plasmaerzeugung nur in einer Abnahme desminimalen Strahlradiuses aus, welhes e�ektiv das Plasma verkleinert.Um den Energieverlust des Laserpulses durh die Ionisation zu quanti�zieren, betrahtenwir zunähst die Energie, die für die Ionisation eines einzelnen Elektrons aufgebrahtwerden muss. Diese lässt sih einfah aus dem ersten Ionisationspotential von Stiksto�mit UN2
= 15, 6 eV = 2, 5 · 10−18 µJ abshätzen. Aus Kapitel 3.5.2 kann die Untergren-ze für das Plasmavolumen Vpl ≈ 10−12 m3 abgeshätzt werden und aus Abshnitt 6.2shätzen wir die mittlere Plasmadihte auf etwa 10% bis 20% der Moleküldihte unddamit auf etwa ρ = 2, 7 · 1024 m−3 ab. Damit werden also insgesamt a. 2, 7 · 1012 freieElektronen erzeugt, was einem Energieaufwand zur Plasmaerzeugung von etwa 7µJ ent-spriht. Betrahten wir nun die Energie, die dem Puls aufgrund der Beshleunigung derElektronen entzogen wird, so kann diese über die ponderomotive Energie eines Elektronsim Laserfeld wie in Abshnitt 5.3 abgeshätzt werden. Danah beträgt die mittlere ki-netishe Energie eines Elektrons im Laserfeld in der Stärke der Ionisationsshwelle a.9 eV. Dies entspriht einem Energieaufwand für die Beshleunigung aller Elektronen imPlasma von weiteren ∼ 4µJ, die dem Laserpuls entzogen werden. Die Untergrenze fürden Gesamtenergieverlust des Laserpulses durh die Ionisation beträgt damit a. 11µJ,welhes bereits 16% der in Kapitel 7 experimentell zur Verfügung stehenden Laserpuls-energie entspriht. Da es sih bei der Abshätzung des Plasmavolumens in Abshnitt 3.5.2nur um eine Untergrenze des Plasmavolumens handelt und die Abshätzung der Plasma-dihte auf 10% auh nur als eine untere Grenze angesehen werden kann, ist also damitzu rehnen, dass dem Laserpuls sogar noh deutlih mehr Energie entzogen wird. DieseAbshätzung soll verdeutlihen, dass trotz der prinzipiell möglihen hohen Spitzeninten-sitäten in einem Few-Cyle-Laserpuls, die Pulsenergie gerade im Bereih Jopt < 100µJentsheidenden Ein�uss auf die Gröÿe des Plasmavolumens haben wird, da dem Laserpulsein signi�kanter Anteil der Pulsenergie entzogen wird. Das verringerte Plasmavolumen indiesem niedrigen Energiebereih wirkt sih damit direkt auf die THz-Emission aus, wel-hes wohl ein weiterer Grund für die geringe experimentell beobahtete THz-Signalstärkein Kapitel 7 ist. Eine zusätzlihe Berüksihtigung der Absorption im Plasma in der Mo-dellierung könnte sih zudem auf den Absolutwert der bestimmten CE-Phase auswirken,da die Elektronen dann im Einzelnen durh einen Laserpuls mit verringerter Energie undsomit reduzierter Feldstärke beshleunigt werden. Dieses jedoh in die im Rahmen dieserArbeit entwikelten klassishen Modellierung zu implementieren ist problematish, da ei-ne genaue zeitlih Zuordnung der absorbierten Photonen und deren Auswirkung auf die102



8.3. EINFLUSS VON PROPAGATIONSEFFEKTEN AUF DIEABSOLUTWERTBESTIMMUNG DER CE-PHASE MITTHZ-EMISSIONSSPEKTROSKOPIE 103Feldstärke des Laserpulses mit einer gewissen Unbestimmtheit belegt sind. Eine Berük-sihtigung der Absorption im Plasma muss also eher anhand einer quantenmehanishenModellierung geshehen.
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9. ZusammenfassungIm Rahmen dieser Arbeit wurde die THz-Erzeugung in laserinduzierten Plasmen, sowohlexperimentell als auh theoretish, untersuht. Dabei wurde der Shwerpunkt der Unter-suhungen auf die THz-Erzeugungsmethode mit optisher AC-Vorspannung und auf dieim Rahmen dieser Arbeit neu vorgestellte THz-Erzeugungsmethode unter Verwendungvon Few-Cyle-Laserpulsen gelegt. Die beiden genannten THz-Erzeugungsmethoden kön-nen dabei durh die gleihe theoretishe Betrahtungsweise erklärt werden, wobei sihdie Beshreibung nur in der zeitlihen Form der verwendeten Laserpulse untersheidet.Die im Rahmen dieser Arbeit entwikelte Modellvorstellung liefert auf mikroskopisherEbene einen anshaulihen Ansatz für den Ursprung der im Plasma erzeugten niht-linearen Polarisation, die zur Emission von Strahlung im THz-Frequenzbereih führt.Diese Betrahtungsweise steht dabei niht grundsätzlih im Widerspruh mit dem phae-nomenologishen Erklärungsansatz des Vier Wellen Mishens aus Kapitel 4, welhe dieTHz-Erzeugung auf Basis einer formellen Behandlung mit Hilfe der Werkzeuge der niht-linearen Optik beshreibt. Ein wesentliher Kritikpunkt an der formellen Beshreibungist jedoh, dass diese Betrahtungsweise auf eine Nihtlinearität des Plasmas dritter Ord-nung beshränkt ist. Dies ist bei der hier entwikelten mikroskopishen Betrahtungsweiseniht der Fall. Zudem setzt die hier entwikelte Modellierung den Ursprung der nihtli-nearen Polarisation in einen sehr engen Zusammenhang mit dem Ionisationsprozess. Inder phaenomenologishen Betrahtungsweise könnte die nihtlineare Suszeptibilität auheine Eigenshaft eines bei Eintre�en des Laserpulses bereits vorhanden Plasmas sein undwürde dabei unter diesen experimentellen Gegebenheiten zu einer THz-Emission führen.In der im Rahmen dieser Arbeit entwikelten mikroskopishen Modellierung hätte dieserFall jedoh keine THz-Emission zur Folge. Dies stellt eine Diskrepanz der beiden Modell-vorstellungen, zumindest unter der Annahme, dass die nihtlineare Suszeptibilität eineEigenshaft eines jeden Plasmas und der dominante Ursprung für die THz-Emission ist,dar.Im Zusammenhang mit der THz-Erzeugungsmethode unter Verwendung von Few-Cyle-Laserpulsen, sowohl zur Plasma-, als auh zur THz-Erzeugung, wurde eine Anwendungdieser THz-Erzeugungsmethode zur Bestimmung der Trägereinhüllenden (CE)-Phase vonden plasmaerzeugenden Few-Cyle-Laserpulsen vorgestellt. Über die Messung der THz-Amplitude kann dabei sehr einfah auf die CE-Phase zurükgeshlossen werden. Die indiesem Zusammenhang aufkommende Frage, ob die neue CE-Phasenmessmethode einenAbsolutwert der CE-Phase liefern kann, wurde diskutiert, jedoh mit dem Fazit, dasseine Aussiht auf eine eindeutige Klärung dieser Frage wohl nur durh weitere, sehr auf-wendige Modellierungen besteht.
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10. AusblikIm Zusammenhang mit der Anwendung der im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten neuenTHz-Erzeugungsmethode zur Bestimmung der CE-Phase von Few-Cyle-Laserpulsen, istnatürlih die Frage, wie die Genauigkeit der Messmethode gesteigert werden kann, vonbesonderem Interesse1. Verbesserungsvorshläge hierzu werden in Abshnitt 10.1 disku-tiert.Ein weiterer wihtiger Punkt betri�t die zu erwartende maximale THz-Feldstärke. DieFrage, ob nah weiterer Optimierung im Vergleih zu den bereits bekannten THz-Emitterndiese neue Methode eventuell in neue THz-Feldstärkenbereihe vordringen kann, welhesneue Anwendungen und fundamental physikalishe Untersuhungen ermöglihen würde,soll diskutiert werden.Eine Abshätzung der zu erwartenden maximalen THz-Feldstärke und der notwendigenMaÿnahmen zur Optimierung wird in Abshnitt 10.2 diskutiert.10.1. Verbesserung der CE-PhasenmessgenauigkeitAllgemein gilt, dass die Genauigkeit einer Messmethode mit dem Signal-zu-Raush Ver-hältnis (SNR, engl. Signal-to-Noise-Ratio), welhes den jeweiligen Messung zugrundeliegt, skaliert. Damit kommt der Optimierung des SNR eine besondere Bedeutung zu.Das SNR kann trivialer Weise durh Erhöhung der Signalstärke oder durh Verringerungdes Raushniveaus verbessert werden.Vorshläge zur Steigerung der SignalstärkeBasierend auf der im Rahmen dieser Arbeit entwikelten Theorie gibt es zwei vershie-dene Ansätze die vom Plasma emittierte THz-Signalstärke zu steigern. Zum einen kannversuht werden die Stärke der Polarisation im Plasma zu vergröÿern und zum anderenkann über Vergröÿerung des Plasmavolumens bis zu einem gewissen Grade ebenfalls dieTHz-Emission gesteigert werden.Der einfahste Ansatz die Polarisation im Plasma zu steigern ergibt sih über die Ver-wendung kürzerer Laserpulse zur Plasmaerzeugung. Nah Abbildung 5.14 erhöht sih diePolarisation im Plasma etwa um einen Faktor 20 bei der Verwendung von Laserpulsenmit Pulsdauern von 3 fs im Vergleih zu 8 fs. Dieser Faktor sollte sih direkt auf das SNRauswirken.1Auh im Falle einer niht absoluten CE-Phasenbestimmung ist die Steigerung der Messgenauigkeitrelevant. 107



108 AUSBLICKDer Ansatz die Polarisation über eine Steigerung der freien Ladungsträgerdihte im Plas-ma zu erhöhen, bspw. durh Fokussierung im Vakuum auf einen Festkörper, ersheintnah den Betrahtungen aus Abshnitt 5.3 als eher wenig erfolgsversprehend. Es istdavon auszugehen, dass die Abshätzung der Streuzeiten übertragbar auf den Fall derFew-Cyle-Laserpulse ist und eine Steigerung der Plasmadihte nur die Streuzeit für dieElektron-Ionen-Streuung verringern würde. Dieses würde dann zumindest zum Teil diegewünshte Steigerung der Polarisation durh die Erhöhung der freien Ladungsträgerkompensieren.Eine Vergröÿerung des Plasmavolumens ist durh eine Erhöhung der Laserpulsenergie zuerwarten (vergleihe Abshnitt 3.6). Eine genauere Abshätzung des Verbesserungsfaktorsim SNR ist allerdings shwierig, da das Plasmavolumen niht nur eine Funktion derPulsenergie sondern auh der Pulsdauer ist.Eine Möglihkeit das Plasmavolumen bei konstanter Laserpulsenergie zu steigern könn-te die Verwendung eines Gases mit einem niedrigeren Ionisationspotential als Stiksto�(UN2

ion =15,6 eV) sein. Die Verwendung eines solhen Gases wäre besonders sinnvoll fürden Fall nur geringer zur Verfügung stehender Laserpulsenergie, da die Energie, die zurIonisation aufgebraht werden muss, dem Laserpuls entnommen wird und eine Verklei-nerung des Plasmavolumens zur Folge hat.Die Verwendung eines anderen Gases ist allerdings wieder mit Einbuÿen in der einfa-hen Anwendbarkeit und zusätzlih mit eventuellen Signalverlusten durh Kammerfens-ter verbunden. Sinnvoll könnte hierbei eventuell die Verwendung eines Gasstrahls imBrennpunkt bei Umgebungsdruk sein.Vorshläge zur Steigerung der THz-Detektionsemp�ndlihkeitDie im Rahmen dieser Arbeit durhgeführten Messungen wurden mit Hilfe eines mit derHälfte der Laserwiederholrate modulierten THz-Signals unter Verwendung von Lok-InIntegration durhgeführt. Ein Lok-In Verstärker ist dabei ein wirkungsvolles Instrumentfür die Unterdrükung von Raushkomponenten, die niht der Modulationsfrequenz desSignals entsprehen. Besonders e�ektiv ist die Lok-In Methode je höher die Modula-tionsfrequenz ist, da Laser oft ein Raushverhalten ∝ f−1
rep zeigen. Die relativ geringenModulationsfrequenzen, die durh die Verwendung von Verstärkerlasern mit einer Wie-derholrate im kHz Bereih begrenzt sind, shränken dabei die E�ektivität der Lok-InMethode zur Raushunterdrükung ein.Die Verwendung eines Boxar-Integrators zur Auswertung der Photodiodensignale ist ei-ne viel versprehende Alternative in der elektrishen Signalverarbeitung für Lasersystememit einer niedrigen Wiederholrate. Unter Verwendung von Boxar-Integration kann aufeine Modulation des THz-Signals ganz verzihtet werden, was zudem den Vorteil hat,dass dadurh prinzipiell die Einzelshussdetektion ermögliht wird. Der Hauptvorteil derBoxar-Integration liegt aber in der Möglihkeit zeitlih sehr kurze elektrishe Signale(∼ ns) zu detektieren, ohne das elektrishe Raushen an den Photodioden in den langenZeitabständen zwishen zwei Laserpulsen (∼ms) aufzuintegrieren.108



10.1. VERBESSERUNG DER CE-PHASENMESSGENAUIGKEIT 109Eine etwas aufwendigere Möglihkeit die Emp�ndlihkeit der THz-Detektion zu verbes-sern könnte die Verwendung eines Bolometers bieten. Dabei geht allerdings ohne zusätz-lihe Maÿnahmen die Phaseninformation des THz-Signals verloren. Dieses Problem kanndurh Heterodyn-Detektion unter Verwendung eines lokalen THz-Oszillators beseitigtwerden. Dies ist eine sehr sensitive Methode der THz-Detektion, bei der die Sensitivitätdirekt mit der Intensität des lokalen THz-Oszillators skaliert.
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110 AUSBLICK10.2. Abshätzung der maximal möglihen THz-FeldstärkeWie bereits am Anfang dieses Kapitels erwähnt, soll in diesem Abshnitt die zu erwarten-de THz-Emissionsstärke des neuen THz- Emitters basierend auf Few-Cyle-Laserpulsennah Optimierung auf maximale THz-Emission abgeshätzt werden. Dazu soll zunähstdie THz-Feldstärke, die das Plasma erzeugt, mit 8 fs, 67 µJ Pulsen emittiert abgeshätztwerden. Dies kann anhand eines Vergleihs der THz-Signalstärke der statishen Feld-methode an beiden Lasersystemen erfolgen. Das THz-Signal mit der statishen Feld-methode unter Verwendung des 150 fs Lasersystems war etwa doppelt so groÿ wie dasentsprehende Signal mit dem Few-Cyle-Laserpulssystem. Mit diesem Verhältnis kannunter Berüksihtigung der experimentellen Daten aus Abbildung 3.10 das THz-Signalmit der statishen Feldmethode unter Verwendung der Few-Cyle-Pulse auf etwa EDC
THz =

250Vm−1 abgeshätzt werden. Das THz-Signal mit statishem Feld wiederum war andiesem Lasersystem um einen Faktor 20 stärker als das gesuhte THz-Signal mit sta-bilisierter CE-Phase ohne statishes Feld. Damit kann die THz-Amplitude erzeugt mitCE-phasenstabilisierten 8 fs, 67 µJ Laserpulsen auf etwa ECE
THz ∼ 10Vm−1 abgeshätztwerden. Diese Abshätzung ist auh in guter Übereinstimmung mit dem beobahtetenSignal-zu-Raush Verhältnis, bzw. der Tatsahe, dass das Signal in der Gröÿenordnungdes Raushniveaus liegt. Nah den in Abbildung 5.14 dargestellten Berehnungen ist beider Verwendung von Laserpulsen mit einer Pulsdauer von 3 fs, anstatt der 8 fs Pulse, eineSteigerung der Polarisation um gut eine Gröÿenordnung zu erwarten. Dieser Faktor soll-te sih direkt auf die THz-Amplitude auswirken. Gleihzeitig sollte das Plasmavolumenbei konstanter Laserpulsenergie leiht zunehmen, da durh Verwendung der kürzeren3 fs Pulse die Ionisationsshwelle früher erreiht wird. Eine genauere Quanti�zierungder Plasmavergröÿerung durh die kürzeren Pulse ist allerdings shwierig. Eine weitereSteigerung der THz-Signalstärke kann durh Erhöhen der Pulsenergie und der damit ver-bundenen weiteren Vergröÿerung des Plasmavolumens geshehen. Dabei wird es von derverwendeten Brennweite zur Fokussierung abhängen, ab welher Energie eine Plasmagrö-ÿe erreiht wird, bei der die THz-Amplitude aufgrund von Phasenfehlanpassungse�ektenniht weiter gesteigert werden kann. Auh hier ist eine exakte Abshätzung der durhdie Steigerung der Pulsenergie erzeugten Steigerung in der THz-Amplitude sehr shwie-rig. Betrahtet man jedoh den groÿen Untershied in der als Untergrenze abgeshätztenTHz-Feldstärke für 3 fs Pulse von etwa ECE

THz ∼ 100Vm−1 zu den maximalen Feldstär-ken erreiht mit Überlagerung der zweiten Harmonishen von etwa EAC
THz ∼ 7, 5 kVm−1(vergleihe Abbildung 3.12), so kla�t dort shon eine deutlihe Lüke von fast 2 Gröÿen-ordnungen. Ob diese Lüke durh Steigerung des Plasmavolumens durh die Erhöhungder Pulsenergie geshlossen werden kann, muss Gegenstand weiterer experimenteller Un-tersuhungen sein.
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A. AnhangA.1. Verzeihnis der Natur- und Materialkonstanten
c = 2, 99792 · 108 m

s
Lihtgeshwindigkeit im Vakuum

ǫ0 = 8, 8541 · 10−12 As
V m

Elektrishe Feldkonstante
e = 1, 60219 · 10−19C Elementarladung des Elektrons
m = 9,1·10−31 kg Masse des Elektrons
h̄ = 1,06·10−34 Js Plankshes Wirkungsquantum ·2π

ωa = 4,13·1016 1/s Atomare Einheit der Frequenz
Ea = 5,145·1011 V/m Atomare Einheit des elektrishen Feldes
UH

ion = 13,6 eV Erstes Ionisationspotential für Wassersto�
UN2

ion = 15,6 eV Erstes Ionisationspotential für molekularen Stiksto�
UO2

ion = 12,1 eV Erstes Ionisationspotential für molekularen Sauersto�
n2 = 5·10−19m2W−1 Niht-linearer Brehungsindex der Luft
ρ0

gas = 2,7·1025 m−3 Moleküldihte bei Umgebungsdruk
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112 ANHANGA.2. Verzeihnis der verwendeten VariablenFormelzeihen Bedeutung Einheit
a Strahlradius vor der Fokussierung m
d BBO zu Fokusabstand m
dπ Charakteristishe Weglänge bei der eineCE-Phasenänderung von π auftritt m
~Ei Fernfeld eines mikroskopishen Dipols V/m
Est Statishes elektrishes Feld kV/m
Eopt Amplitude der elektrishen Feldstärkeder optishen Strahlung V/m
E0

ω Amplitude der elektrishen Feldstärkeder optishen Strahlungmit der Fundamentalfrequenz ω V/m
E0

2ω Amplitude der elektrishen Feldstärkeder optishen Strahlungmit der zweiten harmonishen Frequenz 2ω V/m
ETHz Amplitude der elektrishen Feldstärkeder THz-Strahlung V/m
EAC

THz THz-Amplitude mit der Methode derÜberlagerung der zweiten harmonishen Frequenz V/m
EDC

THz THz-Amplitude mit der Methodemit angelegtem statishen Feld V/m
ECE

THz THz-Amplitude mit der Methodeder konstanten CE-Phase V/mf Brennweite der Fokussieroptik mm
frep Wiederholrate des Lasers Hz
ϕω2ω Relative Phase zwishen ω und 2ω -
ϕCE Trägereinhüllenden Phase (CE-Phase) -
ϕmax

CE Trägereinhüllenden Phase (CE-Phase)für die ein maximales THz-Signal erzielt wird. -
~Fpon ponderomotive Kraft, die ein Laserpulsauf ein Elektron ausübt N
Γ Krümmungsradius der Wellenfronten m−1

Iopt Flähenintensität der optishen Strahlung Wm−2

Iω Spektrale Intensität mit der Frequenz Omega -
Jopt Laserpulsenergie der optishen Strahlung µJ
lMol Mittlere freie Weglänge der Elektronenfür Elektron-Molekülstreuung nm
lMol Mittlere freie Weglänge der Elektronenfür Elektron-Ionenstreuung nm
λ optishe Wellenlänge nm
n Brehungsindex der Luft -
ng Gruppenbrehungsindex -
nph Phasenbrehungsindex -
npl Brehungsindex eines Plasmas nah Drude -112



A.2. VERZEICHNIS DER VERWENDETEN VARIABLEN 113Formelzeihen Bedeutung Einheit
ω Kreisfrequenz der optishen Strahlung rad/se
ωpl Kreisfrequenz der Plasmashwingung der Elektronen rad/se
ΩTHz Kreisfrequenz der THz-Strahlung rad/se
~pi mikroskopishes Dipolmoment Cm
P (t0, ts) Polarisation Cm−2

Pnl niht-lineare Polarisation Cm−2

Pgas Gas bzw. Luftdruk barRω2ω Blau-Rot Verhältnis -
RE Asymmetrie in der elektrishen Feldverteilung -
Rρ Asymmetrie in der Plasmadihte -
ρ Plasmadihte m−3

ρgas Gasdihte m−3

ρ+ Plasmadihte erzeugt während positiver Feldstärke m−3

ρ− Plasmadihte erzeugt während negativer Feldstärke m−3

ρtotal Gesamtplasmadihte m−3

ρres Plasmadihte für die ein resonantes Verhaltenmit der Pulseinhüllenden erwartet wird m−3

ρPDF Plasmadihte für die ein Einsetzen signi�kanterPlasmadefokussierung zu erwarten ist m−3

r∗ Volle Halbwertsbreite des Strahlradius µm
r0 Geometrisher Fokusradius nahgauÿsher Strahlausbreitung µm
rmin Minimaler Strahlradius unter Berüksihtigungvon Plasmadefokussierung µm
χ(i) elektrishe Suszeptibilität i-ter Ordnung (m V−1)(i−1)

σMol Wirkungsquershnitt für Elektron-Molekülstreuung m2

σIon Wirkungsquershnitt für Elektron-Ionenstreuung m2

τ Volle Halbwertsbreite der Laserpulsdauer fs
Te mittlere Temperatur der Elektronen im Plasma eV
t0 Ionisationszeitpunkt fs
ts Streuzeit der Elektronen fs
tMol
s Streuzeit der Elektronen für Elektron-Molekülstreuung se

tIon
s Streuzeit der Elektronen für Elektron-Ionenstreuung se

Up Ponderomotives Potential eines Elektrons in einemLaserpuls J
V Plasmavolumen m3

v̄e Mittlere Geshwindigkeit der Elektronen imLaserpuls m se−2

vg Gruppengeshwindigkeit der Laserpulsausbreitung m/se
vph Phasengeshwindigkeit des Lihts m/se
wtun Ionisationsrate basierend aufstatisher Tunneltheorie 1/se
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114 ANHANGFormelzeihen Bedeutung Einheit
x(t0, ts) Entfernung eines Elektrons zu seinem zugehörigen Ionzum Zeitpunkt t0 + ts. Das Elektron wurde zumZeitpunkt t0 ionisiert und für die Zeitspanne

ts im Laserfeld beshleunigt nm
zR Rayleigh-Länge der Gauÿshen Strahlausbreitung µm
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