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1. EinleitungDer THz-Frequenzberei
h ist einer der zur Zeit wohl am intensivsten untersu
hten Be-rei
he in der physikalis
hen Fors
hung, die si
h mit elektromagnetis
her Strahlung be-s
häftigt.Trotz dessen ist der Te
hnologiestand, bezügli
h der Intensität von kohärenten THz-Quellen und der Sensitivität der vers
hiedenen THz-Detektionsmögli
hkeiten, der Ent-wi
klung der beiden angrenzenden Berei
he der GHz-Elektronik und der Laser-Spektros-kopie in Hinbli
k auf die damit erzielte Genauigkeit in spektroskopis
hen Anwendungen,no
h weit zurü
k.Die Entwi
klung neuer intensiverer THz-Quellen, wie es der in dieser Arbeit untersu
htePlasma-THz-Emitter ist, stellt damit eines der wi
htigsten Aufgaben im Berei
h der THz-Physik dar. Intensive THz-Quellen sind dabei ni
ht nur zur Ermögli
hung von fundamen-talwissens
haftli
hen Experimenten von groÿer Bedeutung, sondern au
h für bildgebendeund spektroskopis
he Anwendungen, die gerade in Zeiten, in denen es einen zunehmen-den Bedarf an einfa
hen Si
herheitskontrollen an ö�entli
hen Plätzen gibt, sehr stark anBedeutung gewinnen.Dabei stellt die THz-Bildgebung bei der Si
herheitskontrolle an Flughäfen eine neue Mög-li
hkeit dar, die Si
herheitskontrolle der Fluggäste, die zur Zeit sehr zeitaufwändig dur
hdas Abtasten der Fluggäste dur
hgeführt wird, dur
h eine die Kleidung dur
hleu
htendeMethode mit THz-Strahlung, wie sie bereits bei der Gepä
kkontrolle mit Hilfe von Rönt-genstrahlung dur
hgeführt wird, s
hneller dur
hführen zu können und damit wirts
haft-li
her zu gestalten. Man geht dabei davon aus, dass die THz-Bestrahlung im Gegensatzzur Röntgenbestrahlung, aufgrund ihres ni
ht-ionisierenden Charakters, keine Belastungeines lebenden Organismus darstellt.Eine spektroskopis
he Anwendung au
h im Berei
h der Si
herheitskontrolle stellen diezerstörungsfreie Dur
hleu
htung von Paketen und Identi�kation deren Inhalts anhandihres Absorptionsspektrums, des sogenannten spektroskopis
hen Fingerabdru
ks, dar.Im Rahmen dieser Arbeit wird eine Anwendung der THz-Te
hnologie vorgestellt, dievon fundamentalwissens
haftli
her Bedeutung für ein weiteres, zur Zeit sehr intensiv un-tersu
htes Gebiet der Physik, der Attosekunden-Physik, sein könnte. THz-Physik undAttosekunden-Physik s
heinen auf den ersten Bli
k ni
ht viel miteinander gemeinsam zuhaben, da die 
harakteristis
hen Zeitskalen für beide Gebiete um mehrere Gröÿenord-nungen auseinander liegen (THz-Physik ⇔ 10−12 se
, Attosekunden-Physik ⇔ 10−15 se
bis 10−18 se
)1. Eine Gemeinsamkeit beider Berei
he liegt in der groÿen Bedeutung vonFew-Cy
le-Pulsen2. Im THz-Frequenzberei
h ist es bereits mit der Standard-Te
hnik der1Im Rahmen dieser Arbeit werden die gebräu
hli
hen Abkürzungen der Zeitskalen verwendet.
10−12 se
 ⇔ ps ; 10−15 se
 ⇔ fs ; 10−18 se
 ⇔ as.2Im Kontext dieser Arbeit wird der Begri� �Few-Cy
le� aus dem englis
hen übernommen, da es no
hkeine passende deuts
he Bezei
hnung für diese Pulse gibt. Few-Cy
le-Pulse bezei
hnen dabei im allge-meinen zeitli
h kurze Pulse elektromagnetis
her Strahlung, bei denen nur no
h wenige Oszillationen7



8 EINLEITUNGAnrege- und Abfrage-Methode (engl. pump-probe) etabliert, die elektris
he Feldvertei-lung von Few-Cy
le-Pulsen im Zeitberei
h mit sehr guter Au�ösung zu bestimmen, daes im wesentli
hen die Pulsdauer des Abfragepulses ist, die das zeitli
he Au�ösungsver-mögen begrenzt und hier Pulsdauern in der Gröÿenordnung von 100 fs ausrei
hend sind,um eine Feldvariation auf einer Zeitskala von ps aufzulösen.Um die Anrege- und Abfrage-Te
hnik bei optis
hen Frequenzen anwenden zu können,benötigt man Pulsdauern, die deutli
h kürzer als ein optis
her Zyklus (∼ 2, 5 fs) sind,also in der Gröÿenordnung von 100 as liegen. Über eine beeindru
kende experimentelleDemonstration der Anrege-Abfrage-Methode bei optis
hen Frequenzen wurde vor kurz-em (2004) von Goulielmakis et. al [1℄ beri
htet.Im Rahmen der hier vorliegenden Arbeit wird ein neuer Ansatz vorgestellt, eine für dieFeldverteilung in einem Few-Cy
le-Laserpuls ents
heidende Gröÿe, die trägereinhüllenden-Phase (CE-Phase, engl. Carrier-Envelope-Phase), dur
h Konversion von optis
hen Fre-quenzen in den THz-Frequenzberei
h, zu bestimmen. Im ersten Teil dieser Arbeit sollzunä
hst der Me
hanismus der THz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen untersu
htwerden, wobei die im Rahmen dieser Arbeit gema
hten Untersu
hungen 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 entwi
kelteMethode zur THz-Erzeugung in mit Few-Cy
le-Laserpulsen generierten Plasmen dis-kutiert werden. Zudem wird eine Anwendung dieser THz-Erzeugungsmethode zur CE-Phasenbestimmung von Few-Cy
le-Laserpulsen vorgestellt und diskutiert.

der Trägerfrequenz in der Pulseinhüllenden statt�nden.8



2. Few-Cy
le-Laserpulse: Stand der Te
hnikVerglei
hbar mit der Er�ndung und der kontinuierli
hen Weiterentwi
klung des Lasersund der damit verbundenen Intensitätssteigerung von kohärenter optis
her Strahlung,wel
he die Untersu
hung eines neuen Gebiets der Physik, der ni
ht-linearen Optik, er-mögli
hte, erö�net die Weiterentwi
klung von Ultrakurzpulslasern, die immer kürzereLi
htpulse erzeugen, Mögli
hkeiten zur Untersu
hung völlig neuer physikalis
her Phä-nomene, die in dem neu entstehenden intensiv untersu
hten Gebiet der Attosekunden-Physik erfors
ht werden.Eine der wohl bahnbre
hendsten Ereignisse für dieses Gebiet war die Er�ndung desTitan:Saphir-(Ti:Sa-) Lasers [3℄ 1982 und in diesem Zusammenhang die Entde
kung derKerr-Linsen-Modenkopplung [4, 5℄ 1991, wel
he zum ersten Mal ermögli
hte, ultra-kurzePulse direkt aus einem Laser ohne externe Kompression zu erzeugen. Der derzeitige Ent-wi
klungsstand sol
her Ti:Sa-Oszillatorlaser ermögli
ht die Erzeugung von Laserpulsenmit den folgenden Beispielparametern: Pulsenergie ∼ 2nJ, Pulsdauer ∼5 fs und Wie-derholrate 65MHz [6℄. Mit ans
hlieÿender Na
hverstärkung [7℄, ebenfalls in Titan:Saphir,können sogenannte Riesenimpulse mit extrem hohen Intensitäten erzeugt werden, diees ermögli
hen, ni
htlineare E�ekte hoher Ordnung zu untersu
hen. Diese Na
hverstär-kung geht allerdings auf Kosten der Wiederholrate, die reduziert werden muss, wo-dur
h das Verhältnis der Signalstärke zum Raus
hniveau, dem sogenannten Signal-zu-Raus
hverhältnis (SNR, engl. Signal-to-Noise-Ratio), für die Detektion vers
hle
htertwird. Zum anderen wird die Pulsdauer lei
ht verlängert, wodur
h si
h unter anderemdas zeitli
he Au�ösungsvermögen in Anrege-Abfrage-Experimenten vers
hle
htert. Un-ter Verwendung von externer spektraler Verbreiterung von verstärkten Laserpulsen, bei-spielsweise dur
h Selbst-Phasen-Modulation in gasgefüllten Hohlkapillaren und ans
hlie-ÿender zeitli
her Kompression bis an das Bandbreitenlimit [8℄, können optis
he Pulseerzeugt werden, deren Pulsdauer der Dauer eines einzelnen optis
hen Zykluses (∼ 2, 5 fs)sehr nahe kommt.Für diese sogenannten Few-Cy
le-Laserpulse gewinnt ein Parameter an Bedeutung, derfür Laserpulse, deren Pulsdauern gröÿer als 10 fs sind, no
h relativ bedeutungslos ist. Die-ser Parameter ist die CE-Phase, die den Phasenunters
hied zwis
hen 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 zeitli
h komprimiert und die Trägereinhüllenden-Funktion bekannt ist. Die Trägereinhüllenden-Funktion und der zeitli
he Kompressions-grad eines Pulses können dur
h etablierte Methoden wie beispielsweise FROG (engl. Fre-quen
y Resolved Opti
al Gating) [9℄ und SPIDER (engl. Spe
tral-Phase-Interferometryfor Dire
t Ele
tri
-Field Re
onstru
tion) [10℄ bestimmt werden. Zusätzli
h kann mit die-sen beiden Methoden die Phase der einzelnen Frequenzanteile bestimmt werden. DieCE-Phase ist mit diesen Methoden jedo
h ni
ht direkt zugängli
h. 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 Tatsa
he, dass die Pulsdauer in die Gröÿenordnung der optis
hen Peri-ode kommt. Dadur
h entsteht eine Asymmetrie in der Spitzenfeldstärke dieser Laserpulsevon positiver zu negativer maximal errei
hter Feldstärke. Die Stärke dieser Asymmetrieist explizit von der CE-Phase abhängig.Die CE-Phase ist in moden-gekoppelten Lasern ohne zusätzli
hen Aufwand von Laser-puls zu Laserpuls vers
hieden. Deshalb waren moden-gekoppelte Laser für Spektroskopiemit extrem hoher Frequenz- bzw. Zeitau�ösung nur von sehr einges
hränkter Verwend-barkeit, da die Lage des sogenannten Frequenzkamms, den eine Folge von Laserpulsendarstellt, bis auf genau den Faktor der CE-Phase unbestimmt war. Die Entwi
klung ei-ner Te
hnik zur CE-Phasenstabilisierung von moden-gekoppelten Lasern [11, 12℄ ermög-li
hte die Verwendung sol
her Laser mit ungeahnter Frequenzgenauigkeit und Zeitauf-lösung [11, 13℄. Dies verdeutli
ht si
h im Zeitberei
h in einer Bestimmung der Feldver-teilung des optis
hen Pulses mit einer Präzision auf der Attosekunden-Zeitskala. DieCE-Phasenstabilisierung ermögli
hte damit erstmals die Erzeugung von einzelnen elek-tromagnetis
hen Pulsen, deren Pulsdauer selbst im Berei
h von etwa 100 as liegt, underö�net damit die Mögli
hkeit, neue physikalis
he Phänomene, die auf dieser Zeitskalaliegen, zu untersu
hen. Als Beispiele seien hier die Untersu
hung atomarer und moleku-larer Elektronenorbitale [14℄ und die Erzeugung von intensiven de�nierten Elektronenpa-keten [15, 16, 17, 18℄ genannt.Für zahlrei
he Experimente auf diesem Gebiet würde die Kenntnis des Absolutwertsder CE-Phase eine weitere wi
htige Information liefern, die zur Überprüfung der denExperimenten zugrundeliegenden Theorien dienen kann. Als Beispiele seien hier ATI(engl. Above Threshold Ionisation) [19, 20℄, ni
ht-sequentielle li
htinduzierte 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 ni
ht zur Absolutwertbestimmung der CE-Phase verwendetwird. Die einzige bislang experimentell demonstrierte und anerkannte Methode, die denAnspru
h 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 entwi
kelte Methode, basierend auf der THz-Emissionaus Few-Cy
le laserpulserzeugten Plasmen, stellt eine neue Mögli
hkeit dar, die CE-Phasevon Few-Cy
le-Laserpulsen zu messen. Eine Diskussion der Frage, in wie weit diese neueMethode dazu verwendet werden kann, Rü
ks
hlüsse auf den Absolutwert der CE-Phasezu ziehen, soll in Kapitel 8, unter Berü
ksi
htigung und im Verglei
h zu den beiden ge-nannten Methoden f-zu-2f-Interferometrie und Stereo-ATI, diskutiert werden.1Eine kurze Diskussion der Funktionsweise dieser Methode ist in Abs
hnitt 2.3 zu �nden.2Eine kurze Diskussion der Funktionsweise dieser Methode �ndet si
h in Abs
hnitt 2.4.10



2.1. DIE CE-PHASE VON FEW-CYCLE-LASERPULSEN 112.1. Die CE-Phase von Few-Cy
le-LaserpulsenWie bereits erwähnt, gewinnt für Few-Cy
le-Laserpulse (τ < 10 fs) die CE-Phase anBedeutung, die für Multi-Cy
le-Laserpulse no
h relativ bedeutungslos ist. Die CE-Phasebestimmt, wie si
h die elektris
he Feldstärke genau in einem Few-Cy
le-Puls verteilt3.Damit hat die CE-Phase einen ents
heidenden Ein�uss darauf wel
he Spitzenfeldstärkein diesem Puls errei
ht wird. Mathematis
h kann man die elektris
he Feldverteilung einesFew-Cy
le-Pulses an einem festen Ort dur
h folgende Funktion bes
hreiben:
Eopt(t) = E0

optA(t) cos

(

2πc

λ
t − ϕCE

) (2.1)Die Funktion A(t) bes
hreibt dabei den zeitli
hen Verlauf der Pulseinhüllenden und wirdmeist über eine Gauÿ-Funktion der Form:
A(t) = exp

(

−2 ln 2
t2

τ2

) (2.2)ausrei
hend gut bes
hrieben. τ ist hierbei die volle Halbwertsbreite der Pulsdauer. Beisehr kurzen Pulsen (τ < 3 fs) kann eine Gauÿs
he-Einhüllende, in Abhängigkeit vonder CE-Phase, bei einer Fourieranalyse, Frequenzanteile bei ω = 0 enthalten, wel
he inder Realität ni
ht propagationsfähig sind und eine unphysikalis
he DC-Komponente dar-stellen [25℄. In diesem Fall muss die Gauÿfunktion für die Einhüllende strenggenommendur
h eine andere Funktion ersetzt werden, die keine sol
hen DC-Anteile bei einer Fou-rieranalyse enthält. Diese kann beispielsweise auf numeris
hem Wege, aus einer Fourier-transformation eines realistis
hen Spektrums, erzeugt werden. Bei Pulsen, wel
he längerals 3 fs sind, sind die Fehler, die dur
h die vereinfa
hende Annahme einer Gauÿs
hen-Einhüllenden entstehen, jedo
h no
h verna
hlässigbar klein, so dass die Verwendung derGlei
hung 2.2 gere
htfertigt ist. In Glei
hung 2.1 ist E0
opt die Spitzenfeldstärke, wel
he imPuls errei
ht 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 verdeutli
ht die Abhängigkeit der in einemFew-Cy
le-Laserpuls errei
hten Spitzenfeldstärke von der CE-Phase. Viele Experimentein der ni
htlinearen Optik, wie zum Beispiel die Erzeugung höherer harmonis
her 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 si
h der Träger und die Einhül-lende mit unters
hiedli
hen Ges
hwindigkeiten, der Phasenges
hwindigkeit vph und derGruppenges
hwindigkeit vg, ausbreiten. Nur im Vakuum sind beide Ges
hwindigkeitenglei
h. In dispersiven Medien gilt folgender Zusammenhang zwis
hen der Phasen- undder Gruppenges
hwindigkeit
vg = vph − λ

dvphdλ (2.3)oder au
h
ng = nph + λ

dnphdλ
, (2.4)wobei ng den Gruppenbre
hungsindex und nph den Phasenbre
hungsindex bezei
hnen.Die Zeitspanne t∗ die der Träger und der Puls zurü
klegen müssen um genau eine Ent-fernung von λ/2 voneinander zu haben bere
hnet si
h einfa
h dur
h

t∗ =
1

2

λ

vph − vg
. (2.5)In Luft entspri
ht die Phasenges
hwindigkeit nahezu der Vakuumli
htges
hwindigkeit c.Damit kann die Weglänge dπ, die ein Laserpuls in einem dispersiven Medium zurü
klegenmuss, um eine CE-Phasenänderung von ∆ϕCE = π zu erfahren, über

dπ ≃ c · t∗ (2.6)bere
hnet werden und damit ergibt si
h
dπ =

1

2

cλ

vph − vg
. (2.7)Glei
hung 2.9 lässt si
h 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 13vereinfa
hen. Für Luft kann der Bre
hungsindex näherungsweise glei
h eins gesetzt wer-den, so dass si
h Glei
hung 2.8 zu
dπ =

1

2

∣

∣

∣

∣

dnphdλ ∣

∣

∣

∣

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

13



14 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIK2.3. CE-Phasenstabilisierung mit f-zu-2f-InterferometrieIn diesem Abs
hnitt soll kurz die Funktionsweise der f-zu-2f-Methode [24, 33℄ zur Stabi-lisierung der CE-Phase auf prinzipieller und mögli
hst ans
hauli
her Basis bes
hriebenwerden, um ans
hlieÿend die Frage zu klären, ob diese Methode einen Absolutwert derCE-Phase liefern kann.In dispersiven Medien, also au
h in Luft, ist der Bre
hungsindex eine Funktion der Wel-lenlänge. Dies hat zur Folge, dass die Phasenges
hwindigkeiten der einzelnen Frequenz-komponenten eines ultrakurzen Laserpulses vers
hieden zur Gruppenges
hwindigkeit desPulses sind. Aus diesem Grund vers
hiebt si
h das elektris
he Feld unter der Einhüllen-den von Puls zu Puls. Dies ist glei
hbedeutend mit einer si
h von Puls zu Puls änderndenCE-Phase.Im Frequenzraum stellt eine unendli
he Folge von Laserpulsen einen sogenannten Fre-quenzkamm dar [34℄. Der Abstand der Kammlinien ist dur
h die Wiederholrate des Lasersbestimmt. Dur
h den Unters
hied der Gruppenges
hwindigkeit des Pulses im Resonatorzu den Phasenges
hwindigkeiten hat der Frequenzkamm einen O�set. Dieser wird alsO�setfrequenz f0 bezei
hnet. f0 kann mit Hilfe eines f-zu-2f-Interferometers bestimmtwerden.
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Abbildung 2.1.: S
hematis
he Darstellung eines f-zu-2f-InterferometersIn Abbildung 2.1 ist das S
hema eines f-zu-2f-Interferometers dargestellt. Abhängig vonder spektralen Bandbreite der Laserpulse ist es eventuell zunä
hst notwendig, dass dasSpektrum der Laserpulse verbreitert wird, so dass es eine Oktave im Frequenzraum über-spannt. Dies kann über Weissli
hterzeugung (WLG, engl. White Light Generation) ineiner ni
htlinearen Glasfaser ges
hehen. Dur
h die Weissli
hterzeugung erhält der Puls14



2.3. CE-PHASENSTABILISIERUNG MIT F-ZU-2F-INTERFEROMETRIE 15einen zusätzli
hen, aber konstanten Phasenterm φWLG. Die Frequenzanteile f und 2fdes spektral verbreiterten Pulses werden dann dur
h einen Zweifarbenspiegel, in zweiInterferometerarme, in einer Ma
h-Zehnder-Anordnung voneinander getrennt. Die Fun-damentalfrequenz f aus dem roten Ende des verbreiterten Spektrums wird in einemni
htlinearen Kristall frequenzverdoppelt (SHG, Se
ond Harmoni
 Genartion). Dur
hdie Frequenzverdopplung erhält dieser Puls au
h einen zusätzli
hen, aber konstantenPhasenterm φSHG. Dur
h 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 s
hmalbandigeFrequenz um 2f heraus. Dur
h die Frequenzverdopplung besitzt der Puls aus dem zweitenInterferometerarm au
h den doppelten O�set, also 2f0, wobei der aus dem ersten Interfe-rometerarm stammende Puls immer no
h die ursprüngli
he O�setfrequenz f0 beinhaltet.Die Di�erenzfrequenz der beiden Pulse entspri
ht damit der gesu
hten 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℄. Dur
h elektronis
he Methoden, wie beispielsweise dur
h eine s
hnelle Re-gelung der Pumplaserleistung des Oszillators [35℄ oder dur
h Variation der Resonatorlän-ge dur
h einen Spiegel im Resonator [36℄, der auf einem piezoelektris
hen Halter mon-tiert ist, kann die Di�erenzfrequenz und damit die O�setfrequenz f0 stabilisiert wer-den. Dur
h die Beziehung 2.11 ist damit au
h der CE-Phasenunters
hied von Puls zuPuls konstant. Für die CE-Phasenstabilisierung muss f0 auf 0 oder frep geregelt wer-den. Dies ist na
h Glei
hung 2.11 glei
hbedeutend mit einem CE-Phasenunters
hied vonPuls zu Puls ∆ϕCE = 0 und damit einer konstanten CE-Phase. Die Stabilisierung desheterodyn-detektierten Signals auf 0 oder frep ist allerdings problematis
h [24℄. Mit ei-nem zusätzli
hen akusto-optis
hen Modulator (AOM, engl. A
ousto-Opti
al-Modulator)im Interferometerarm 1, kann dieses Problem umgangen werden. Dur
h Mis
hen desPhotodiodensignals mit der Modulationsfrequenz des AOM kann die Stabilisierung derCE-Phase errei
ht 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 Verglei
h 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 TECHNIKS
hwankung der Intensität von Laserpuls zu Laserpuls, so dass si
h diese au
h in einerReduzierung der Genauigkeit von ∆ϕCE nieders
hlägt. Die Präzision der Methode kannaber dur
h 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 dur
h ein Spektrometer ersetzt, wel
hes über eine s
hnelle Kame-ra die Interferenz des gesamten überlappenden Spektrums des Ausgangspulses mit demfrequenzverdoppelten Puls glei
hzeitig aufnimmt. Die gröÿere Intensität der verstärktenLaserpulse vereinfa
ht dabei die spektrale Verbreiterung und ermögli
ht eine gute spek-trale Überlappung des Ausgangs- und des Frequenzverdoppelten-Spektrums.Sowohl für die ho
hrepetierli
hen Laser, als au
h für die verstärkten Laser, kann übereinen Standard Fourier-Algorithmus [32℄ auf die CE-Phase zurü
kges
hlossen werden.Dieser Algorithmus beinhaltet allerdings die zusätzli
hen Phasenterme φSHG und φWLG,die in der Erzeugung der zweiten harmonis
hen Frequenz und der Verbreiterung des Spek-trums ihren Ursprung haben. Diese können in den Messungen zwar als konstant ange-nommen werden und ermögli
hen 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 optis
hen Weglängein beiden Interferometerarmen immer vorhanden ist. Damit ist au
h die CE-Phase, ge-messen dur
h diese Methode, nur bis auf mehrere konstante Terme bestimmt. DieseMethode kann also in der Praxis keinen Absolutwert der CE-Phase liefern bzw. nur na
hKalibration mit einer anderen �absoluten� Methode.

4Bei ho
hrepetierli
hen Lasersystemen wird diese Methode aus te
hnis
hen Gründen ni
ht angewendet,da die Kamera des Spektrometers so s
hnell sein muss wie die Wiederholrate des Lasersystems.16



2.4. CE-PHASENMESSUNG MIT STEREO-ATI 172.4. CE-Phasenmessung mit Stereo-ATIIn diesem Abs
hnitt wird kurz auf die Funktionsweise der sogenannten Stereo-ATI-Methode (ATI, engl. Above Threshold Ionisation) [19℄ zur CE-Phasenbestimmung vonFew-Cy
le-Pulsen eingegangen, um darauf basierend die Absolutwertbestimmung derCE-Phase für diese Methode zu diskutieren und mit der THz-Methode zu verglei
hen.

Laserstrahl

Glaskeile

Zwei miteinander
verbundene
Spaltblenden

Atomstrahl

Photodiode

Flugzeitspektrometer

UHV-Kammer

Flugzeitspektrometer

Abbildung 2.2.: S
hematis
he Darstellung eines Stereo-ATI-Spektrometers. Der Stereo-ATI-Aufbau erfordert eine Ultraho
hvakuum-Kammer (UHV).In Abbildung 2.2 ist das S
hema eines Stereo-ATI-Spektrometers dargestellt. Die in derAbbildung dargestellten Komponenten be�nden si
h im Ultraho
hvakuum. Das Kern-stü
k der Apparatur besteht aus zwei si
h gegenüber be�ndli
hen Flugzeitspektrome-tern, mit zwei verbundenen bewegli
hen Spaltblenden. Über die bewegli
hen Spaltblen-den kann die Fokusregion lokal aufgelöst untersu
ht werden und E�ekte, die dur
h dieGouy-Phase [22℄ entstehen, untersu
ht werden. Im Fokus der optis
hen Strahlung wirdmit Hilfe einer Düse ein feiner Atomstrahl senkre
ht zur Laserausbreitungsri
htung undder A
hse der Flugzeitspektrometer ins Vakuum eingebra
ht. Mit Hilfe der Flugzeitspek-trometer kann die kinetis
he Energie der dur
h den Laserpuls in der Nähe des Fokuserzeugten Elektronen, die die Spaltblenden passieren, bestimmt werden. Es gibt nun ver-s
hiedene Mögli
hkeiten, aus den Stereo-ATI-Messungen Rü
ks
hlüsse auf die CE-Phasezu ziehen. Eine kurze Zusammenfassung der Interpretationsmögli
hkeiten der Stereo-ATIMessungen aus Ref. [31℄ soll im folgenden wiedergegeben gegeben werden.
17



18 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIK2.4.1. Betra
htung des Links-Re
hts-Verhältnisses aller ElektronenEine Mögli
hkeit, einen CE-phasenabhängigen E�ekt zu beoba
hten, besteht darin, unterVerwendung eines CE-phasenstablisierten Lasersystems nur die Anzahl der Elektronenzu betra
hten, die den linken und den re
hten Detektor errei
hen. Variiert man die CE-Phase mit Hilfe eines Glaskeilepaars, so ist im Verhältnis der Anzahl der Elektronen, dieden linken Detektor errei
hen (nl), zu der Anzahl der Elektronen, die den re
hten Detek-tor errei
hen (nr), also im Verhältnis nl/nr, eine deutli
he Modulation5 mit der CE-Phasezu erkennen [20℄. Betra
htet man das Links-Re
hts-Verhältnis nl/nr für Elektronen miteiner bestimmten kinetis
hen Energie, so nimmt der Kontrast bei der Betra
htung vonho
henergetis
hen Elektronen deutli
h zu, wobei allerdings die Emissionsrate der Elek-tronen mit zunehmender Energie abnimmt. Um aus dem Links-Re
hts-Verhältnis nl/nrauf den Absolutwert der CE-Phase zurü
kzus
hlieÿen, müssen au
h hier theoretis
heAnnahmen zugrunde gelegt werden. Die einfa
hste Modellvorstellung ist die sogenannteStarkfeldnäherung (SFA, engl. Strong-Field-Approximation). Bei dieser Näherung wirdin äquivalenter Weise wie bei der Betra
htung in Abs
hnitt 5.4 davon ausgegangen, dassein Elektron mit der Anfangsbedingung v(t0) = 0 ionisiert wird und darauf folgend dur
hden Laserpuls bes
hleunigt wird. Der Impuls ~pe, den ein Elektron, wel
hes zur Zeit t0ionisiert wurde, für t → ∞ hat, kann dur
h das elektris
he 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 bere
hnete Impuls des Elektrons ist proportional zu der in Glei-
hung 5.14 bere
hneten Vers
hiebung x(t0, ts) für den Fall, dass die Streuzeit ts des Elek-trons ts ≫ τ groÿ gegen die Pulsdauer τ ist, da na
h Dur
hlaufen des Laserpulses dur
hden Fokus das Elektron als kräftefrei behandelt wird und damit einen konstanten Impuls
pe besitzt: Der genaue Zusammenhang zwis
hen der Vers
hiebung und dem Impuls desElektrons ist über

pe(t0) =
mex(t0, ts)

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

pe(t0) berü
ksi
htigt, kann die blau gestri
helte Kurve in Abbildung 5.11 au
h als Impulsder Elektronen interpretiert werden. Damit ist sofort einsi
htig, dass die Starkfeldnä-herung, verwendet für die Interpretation der Stereo-ATI-Daten, au
h 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 asymmetris
he Feldverteilung darstellt, ein Links-Re
hts-Verhältnis nl/nr = 1 und damit eine symmetris
he Verteilung der Elektronen vorher-sagt6.In Ref. [38℄ wird das Stereo-ATI-Experiment anhand von numeris
hen Lösungen der zeit-abhängigen S
hrödingerglei
hung (TDSE, engl. Time-Dependent-S
hrödinger-Equation)für Wassersto� diskutiert und dabei festgestellt, dass es, abwei
hend von der Starkfeld-näherung, eine Intensitätsabhängigkeit der CE-Phase, für die eine Glei
hverteilung derElektronen nl/nr = 1 bere
hnet wird, gibt. Die in dieser Referenz gema
hten Bere
h-nungen ergeben im Intensitätsberei
h 3 · 1013 < Iopt < 1014 W
m−2 eine Glei
hvertei-lung für einen nur gering variierenden CE-Phasenwert von ϕCE = −π/3 ± ∼ π/10.Dieser Wert bezieht si
h auf die De�nition der CE-Phase na
h Glei
hung 2.1. Die Ver-wendung dieses Intensitätsberei
hs wird also für Stereo-ATI-Messungen vorges
hlagen.In den beiden Referenzen [19, 38℄ wird der Unters
hied in der Interpretation der ATI-Spektren in der einfa
hen Starkfeldnäherung im Verglei
h zu der quantenme
hanis
henTDSE-Bes
hreibung im wesentli
hen auf die Verna
hlässigung des Ionenpotentials in derStarkfeldnäherung zurü
kgeführt. Da allerdings au
h die numeris
hen Lösungen der zeit-abhängigen S
hrödingerglei
hung nur für Wassersto� gefunden werden konnten7, bestehtau
h für die komplexeren quantenme
hanis
hen Bere
hnungen eine Unsi
herheit in derAbsolutbestimmung der CE-Phase, da si
h die Frage stellt, ob der für Wassersto� be-re
hnete Intensitätsberei
h für die s
hweren 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-Re
hts-Verhältnisses nl/nr istalso mit einer groÿen Unsi
herheit behaftet, da die Diskrepanz der bestehenden Theorienno
h ni
ht zufriedenstellend geklärt ist.2.4.2. Alleinige Betra
htung der ho
henergetis
her ElektronenEine bessere Mögli
hkeit der Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase s
heint diealleinige Betra
htung der höherenergetis
hen Elektronen zu bieten. Aufgrund ihrer ho-hen kinetis
hen Energie sind für diese die Ionenpotentiale eher verna
hlässigbar als fürdie Mehrheit der niederenergetis
hen Elektronen, so dass für diese die Starkfeldnäherungbesser geeignet ers
heint. Dabei wird die Untersu
hung der Elektronen unters
hieden ineine Analyse der Elektronen, die eine elastis
he Streuung erfahren, (Plateauelektronen),und in eine Analyse der ho
henergetis
hsten Elektronen, die keine elastis
he Streuungerfahren. Diese beiden Berei
he können im ATI-Spektrum lei
ht unters
hieden werden,da es eine maximale Energie gibt (2Up),8 die die ni
ht gestreuten Elektronen errei
henkönnen. Die elastis
h gestreuten Elektronen sind im wesentli
hen oberhalb von 2Up zu�nden. Dies liegt daran, das diese na
h der elastis
hen Streuung einen zusätzli
hen Impuls6Dieses steht im Kontrast zu der no
h einfa
heren Betra
htungsweise der Ionisationsraten bzw. derPlasmadi
hten ρ+ und ρ−, wie sie beispielsweise in Abs
hnitt 5.1 gema
ht wird, wel
he asymmetris
hist für ϕCE = 0!7Die TDSE für s
hwerere Atome bzw. Moleküle als Wassersto� und Helium kann bislang no
h ni
htgelöst werden!8Up ist hier das ponderomotive Potential eines Elektrons im Laserpuls (Verglei
he Abs
hnitt 3.3.1 mit

~Fpon = −e~∇Upon). 19



20 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIKdur
h das Laserfeld �aufsammeln�. Für die Plateau-Elektronen muss die Starkfeldnähe-rung dur
h den Streuprozess ergänzt werden, was zur Folge hat, dass si
h hier wiederein Extremum des Links-Re
hts-Verhältnisses nl/nr bei ϕCE = 0 ergibt. Für die ni
htgestreuten Elektronen kann weiterhin die einfa
he Starkfeldnäherung verwendet wer-den. D.h. ein symmetris
hes Links-Re
hts-Verhältnis der Elektronen knapp unterhalbvon 2Up wird als ϕCE = 0 interpretiert und ein symmetris
hes Links-Re
hts-Verhältnisder Plateau-Elektronen oberhalb von 2Up wird als ϕCE = π/2 interpretiert, so dass dieMessung der Links-Re
hts-Verteilung der ni
ht gestreuten Elektronen bei ϕCE = π/2die gröÿtmögli
he Präzision bietet und bei ϕCE = 0 entspre
hend die Betra
htung derPlateau-Elektronen.

20



3. THz-Erzeugung in laserinduzierten Plasmen mitMulti-Cy
le-LaserpulsenIm Rahmen dieser Arbeit wird die THz-Emission aus laserpulserzeugten Plasmen un-tersu
ht. Dabei wird eine neue THz-Erzeugungsmethode vorgestellt, wel
he nur unterVerwendung von Few-Cy
le-Laserpulsen (Laserpulsdauer τ < 10 fs) eine signi�kanteTHz-Emission zur Folge hat. Zunä
hst sollen jedo
h in diesem Kapitel die bereits be-kannten Methoden zur THz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen vorgestellt werden.Bei diesen Methoden werden Laserpulse, mit Pulsdauern im Berei
h zwis
hen etwa 25 -500 fs, verwendet. Diese Laserpulse sollen im folgenden als Multi-Cy
le-Pulse bezei
hnetwerden, da si
h der Begri� Few-Cy
le-Pulse für sub-10 fs-Pulse in der Literatur bereitsetabliert hat und es nahe liegt, Laserpulse im darüberliegenden Pulsdauerberei
h derEinfa
hheit halber als Multi-Cy
le-Pulse zu bezei
hnen. 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 Vorwärtsri
htungnur mögli
h ist, wenn die Inversionssymmetrie des isotropen Mediums dur
h zusätzli
heEin�üsse gebro
hen wird. Diese Symmetriebre
hung kann auf vers
hiedene Weise her-vorgerufen werden. Zwei Beispiele hierfür werden in den Abs
hnitten 3.3.2 und 3.3.3 vor-gestellt. In Abs
hnitt 3.3.1 wird zunä
hst ein THz-Erzeugungsme
hanismus vorgestellt,bei dem keine Bre
hung 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 untersu
hte isotrope Ausgangsmedium ist Laborluft bei Umgebungs-dru
k. Fokussiert man einen Laserstrahl in Luft, so kann dieser bei Errei
hen einer be-stimmten Spitzenintensität (Iopt ≈ 1014W
m−2) die Laborluft signi�kant ionisieren. Heu-te kommerziell komplett erhältli
he Lasersysteme, die sol
he intensiven Laserpulse erzeu-gen können, sind Verstärkerlasersysteme, die auf dem te
hnis
hen Prinzip der �Chirped-Pulse Ampli�
ation� (CPA) basieren. Unter Verwendung dieses Prinzips werden zunä
hstkurze 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-s
hen Verstärkermedium weiter verstärkt werden, werden die einzelnen spektralen Anteileder Pulse entweder dur
h eine Prismenanordnung oder eine Gitteranordnung, also dur
hDispersion oder Beugung, zeitli
h auseinander gezogen (engl. �
hirp�). Die Pulsdauer wirddadur
h bis auf einige ns verlängert, um die Spitzenintensitäten der Laserpulse währenddes Verstärkungsprozesses und die Belastung der optis
hen Komponenten dadur
h zuverringern. Na
h mehrmaligen Dur
hlaufen des Verstärkermediums, wenn eine Sättigungder optis
hen Verstärkung errei
ht wird, werden die zeitli
h auseinander gezogenen spek-21



22 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENtralen Komponenten wieder dur
h eine identis
he Prismen- bzw. Gitteranordnung, dieaber diesmal einen �
hirp� mit entgegengesetztem Vorzei
hen erzeugt, zeitli
h zusam-mengeführt. Diese kommerziell erhältli
hen CPA-Systeme können Pulse mit Pulsdauernab einigen 10 fs erzeugen. Wird ein sol
her Laserpuls zur Plasmaerzeugung in Luft fo-kussiert, so wird das im Fokus erzeugte Plasma, bzw. die Verteilung der im Plasmaerzeugten und si
h bewegenden Elektronen, zylindersymmetris
h zur optis
hen A
hsesein. Aufgrund der Bes
hleunigung der Elektronen dur
h ponderomotive Kräfte, die ver-einfa
ht ausgedrü
kt die Elektronen aus Berei
hen hoher optis
her Feldstärke in Berei
hemit geringerer Feldstärke vers
hieben, kommt es zu einer Emission von THz-Strahlung ineinem radialsymmetris
hen Kegel in Bezug auf die Ausbreitungsri
htung des optis
henPulses. Wie bereits erwähnt, ist in diesem Fall eine THz-Emission in Propagationsri
h-tung des optis
hen Pulses verboten. Weitere Details zu dieser THz-Erzeugungsmethodesind in Abs
hnitt 3.3.1 zu �nden. Legt man vor der Ionisation an der Luft ein konstanteselektris
hes Feld in dem Berei
h, in dem der Laserpuls das Plasma erzeugt, an, werden diegenerierten Elektronen eine kollektive S
hwerpunktsbewegung in Ri
htung des statis
henFeldes vollziehen. Diese Kollektivbewegung erzeugt ein Dipolmoment senkre
ht zur Aus-breitungsri
htung des ausgehenden optis
hen Pulses, was zu einer THz-Dipolabstrahlungin und entgegengesetzt der Propagationsri
htung des optis
hen Pulses führt1. Die Funkti-onsweise dieser THz-Erzeugungsmethode wird in Abs
hnitt 3.3.2 diskutiert. Die zur Zeitwohl e�ektivste Methode zur Erzeugung von THz-Strahlung in von Laserpulsen ionisier-ter Luft wird im Abs
hnitt 3.3.3 kurz vorgestellt und ausführli
h in Kapitel 5 diskutiert.Bei dieser Methode wird die elektris
he Feldstärke des plasmaerzeugenden Laserpulsesmanipuliert, in dem eine Frequenz ω mit ihrer zweiten harmonis
hen Frequenz 2ω über-lagert wird. So wird eine Asymmetrie in der elektris
hen Feldverteilung erzeugt, die beider Ionisation ein Dipolmoment erzeugt. Basierend auf einer vereinfa
henden Betra
h-tung kann man sagen, dass bei dieser Methode die Elektronen direkt na
h der Ionisationdur
h das asymmetris
he Laserfeld in positive bzw. negative Feldri
htung unters
hiedli
hstark bes
hleunigt werden.2 Dur
h die hohen optis
hen Feldstärken sind die so erzeugtenDipolmomente deutli
h gröÿer, was diese Methode deutli
h e�ektiver im Verglei
h zurMethode mit einem statis
hen elektris
hen Feld ma
ht. In Abs
hnitt 3.1 wird zunä
hstdie THz-Detektionsmethode, die in dieser Arbeit auss
hlieÿli
h verwendet wurde, vor-gestellt. Bevor dann etwas detaillierter auf die genannten THz-Erzeugungsmethoden inden Abs
hnitten 3.3.1 bis 3.3.3 eingegangen wird, soll eine Bes
hreibung der Ionisationder Luft, die allen Methoden gemeinsam zugrunde liegt, in Abs
hnitt 3.2 erfolgen.
1Es überlagert si
h allerdings nur die emittierte Strahlung in Ausbreitungsri
htung konstruktiv.2Dies gilt prinzipiell au
h für die in Abs
hnitt 5.2 erweiterte Betra
htung unter Berü
ksi
htigung desIonisationszeitpunktes, bei der allerdings die maximale Polarisation bei symmetris
her Feldverteilungauftritt. 22



3.1. ELEKTRO-OPTISCHE THZ-DETEKTION 233.1. Elektro-optis
he THz-DetektionDie im Rahmen dieser Arbeit dur
hgeführten THz-Messungen wurden auss
hlieÿli
h mit-tels elektro-optis
her THz-Detektion [41℄ dur
hgeführt. 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 s
hwa
hen Abfragepuls (probe), der die zeitli
he Wellen-form des THz-Pulses abtastet, aufgeteilt. Ein typis
her Anrege und Abfrage Aufbau mitelektro-optis
her THz-Detektion ist in Abbildung 3.9 dargestellt. Der intensive Anrege-puls wird dabei in der Regel mit einem me
hanis
hen Li
htzerha
ker (engl. 
hopper) aufdie Hälfte der Wiederholrate des Lasersystems moduliert, um die raus
hunterdrü
kendenVorteile eines Lo
k-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 optis
he Strahlung undur
hlässig ist, von derLaserstrahlung ge�ltert. Über einen ebenfalls THz-transparenten Pelli
le-Strahlteiler, deraus einer nur wenige µm di
ken Membran besteht, werden der s
hwa
he Abfragepuls undder THz-Puls räumli
h überlagert. Ein weiterer Parabolspiegel fokussiert den s
hwa
henoptis
hen und den THz-Puls gemeinsam in den zur elektro-optis
hen THz-Detektion ver-wendeten <110> orientierten ZnTe Kristall. Dur
h eine me
hanis
he Verzögerungseinheitkann der s
hwa
he Abfragepuls zeitli
h relativ zum THz-Puls vers
hoben werden, so dassdie zeitli
he THz-Wellenform abgetastet werden kann.Die elektris
he Feldstärke der THz-Strahlung induziert dabei über den sogenanntenPo
kels-E�ekt eine Doppelbre
hung im elektro-optis
hen Kristall, die zu einer Polari-sationsänderung des s
hwa
hen optis
hen Abfragepulses führt. Diese wird über eine An-ordnung einer lambda-viertel Verzögerungsplatte und einem polarisierenden Strahlteiler-würfel in eine Intensitätsänderung konvertiert, wel
he dann über zwei Photodioden undeinen Zweikanal-Lo
k-In Verstärker gemessen wird. Über diese Intensitätsänderung kannmit Hilfe des elektro-optis
hen Koe�zienten auf die THz-Amplitude zurü
kges
hlossenwerden [2℄.

23



24 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN3.2. Plasmaerzeugung dur
h Tunnel-IonisationFür die Ionisation eines Atoms oder Moleküls dur
h die elektris
he Feldstärke einesLaserpulses gibt es im wesentli
hen drei Modellansätze. Die Bindungsenergie des ams
hwä
hsten gebunden Elektrons beträgt bei Sti
ksto� (N2) 15,6 eV. Die Photonenergiebei der typis
hen Ti:Sa Wellenlänge λ = 800nm beträgt etwa 1,5 eV. Dieser Verglei
hverdeutli
ht, dass der Ionisationsprozess nur über einen ni
ht-linearen Vorgang bes
hrie-ben werden kann. Im Intensitätsberei
h der Laserstrahlung unterhalb von 1013 W
m−2kann die Ionisation gut dur
h, auf einfa
her Störungstheorie basierender, Mehr-Photonen-Ionisation [42℄ bes
hrieben werden. In dieser Bes
hreibung werden mehrere Photonenglei
hzeitig absorbiert, um die Potentialbarriere des Ionenrumpfes zu überwinden. Ober-halb von 1013 W
m−2 errei
ht das elektris
he Feld des Laserpulses eine Stärke, die in derGröÿenordnung der intermolekularen Bindungsfeldstärke des am s
hwä
hsten gebunde-nen Elektrons liegt, so dass das Laserfeld ni
ht mehr als kleine Störung des Bindungs-potentials aufgefasst werden kann und diese Theorie in dem in dieser Arbeit relevantenIntensitätsberei
h von etwa 1014 W
m−2 ni
ht mehr anwendbar ist. In diesem hier rele-vanten Intensitätsberei
h kann die Ionisation sehr gut auf Basis von statis
her Tunnel-Theorie [43℄ bes
hrieben werden. Im Berei
h der Tunnel-Ionisation wird die Potential-barriere des Ionenrumpfes zuerst dur
h das elektris
he Feld des Laserpulses verbogenund ans
hlieÿend dur
h Tunneln dur
h die reduzierte Potentialbarriere ins Kontinuumfreigesetzt. Bei no
h höheren Intensitäten wird das Bindungspotential so stark verbogen,dass das am s
hwä
hsten gebundene Elektron direkt dur
h die Feldstärke des Laserpul-ses befreit wird. Dieses Verhalten wird als Über-Barrieren-Ionisation [44℄ bezei
hnet. DieIntensität im Brennpunkt ist jedo
h dur
h Plasmadefokussierung [2℄ auf Werte unterhalbder Intensität für Über-Barrieren-Ionisation bes
hränkt, so dass eine Bes
hränkung derBes
hreibung der Ionisation auf Basis von statis
her Tunneltheorie hier sinnvoll ist. DieIonisationsrate [45℄ für einfa
he Ionisation von Sti
ksto�molekülen kann demna
h überGlei
hung 3.1 bes
hrieben werden
wtun = 4ωa
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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 elektris
hen Feldes und Eopt die optis
he Feld-stärke bezei
hnen3. UH
ion = 13,6 eV und UN2

ion = 15,6 eV stehen für die ersten Ionisations-potentiale für Wassersto� und molekularen Sti
ksto�4.In Abbildung 3.1 ist die Ionisationsrate im Berei
h der Ionisationss
hwelle graphis
h dar-gestellt. Der Wert für die Ionisationss
hwelle wurde dabei willkürli
h auf einen Wert von3m ist die Ruhemasse des Elektrons.4Hier wird zur Vereinfa
hung nur das erste Ionisationspotential von Sti
ksto� (N2) verwendet, daSti
ksto� die Hauptkomponente (≈ 79%) in Luft ist. Der geringere Anteil an Sauersto�, wel
her einnur lei
ht geringeres erstes Ionisationspotential hat (UO2

ion = 12,1 eV), soll verna
hlässigt werden.24
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Abbildung 3.1.: Ionisationsrate basierend auf statis
her Tunneltheorie.
1, 5 · 1014 W
m−2 festgelegt, bei dem ein signi�kanter Ionisationsgrad (
a. 1% der Ge-samtmoleküldi
hte) innerhalb einer fs errei
ht wird. Die Ionisationsrate kann au
h alseine Ionisationswahrs
heinli
hkeit für ein Molekül in einem bestimmten Zeitintervall in-terpretiert werden. Nimmt man als Zeitintervall beispielsweise eine fs an, so ergibt si
hdie Ionisationswahrs
heinli
hkeit 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 si
her ionisiert wird. Bei dieser Betra
htungsweise könnten aller-dings Ionisationswahrs
heinli
hkeiten gröÿer als 100% auftreten, wenn das Zeitintervallzu groÿ gewählt wird, was physikalis
h ni
ht sinnvoll ist. Deshalb muss beim errei
hender Ionisationswahrs
heinli
hkeit von 100% das Zeitintervall verkleinert werden. Die Io-nisationswahrs
heinli
hkeit ist in Abbildung 3.1 auf der re
hten A
hse dargestellt. Dabeibezieht si
h 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-li
h, dass die Ionisationswahrs
heinli
hkeit innerhalb einer geringen Feldstärkenspanne(3, 3 − 5, 5 · 1010 V/m) über zwei Gröÿenordnungen zunimmt. Dies verdeutli
ht die ex-treme Ni
htlinearität der Ionisationsrate als Funktion der elektris
hen Feldstärke, wel
hefür die Erzeugung der für die THz-Emission notwendigen Asymmetrie von ents
heidenderBedeutung ist.

25



26 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN3.3. THz-Abstrahlung dur
h Polarisierung des PlasmasDas Fernfeld Ei(z, t) eines einzelnen mikroskopis
hen Dipols pi im Plasma, das dur
hdie räumli
he Trennung des Elektrons von seinem Ionenrumpf zustande kommt, kann ingroÿer Entfernung (z ≫ Elektron-Ion-Abstand) vereinfa
hend als die klassis
he Lösungder Maxwellglei
hungen in Dipolnäherung [46℄
−→
E i(z, t) =

1

4πǫ0c2z

∂2

∂t2
−→pi (t) (3.2)betra
htet werden. Die abgestrahlte elektris
he Feldstärke weist dabei die glei
he Polari-sationsri
htung wie das mikroskopis
he Dipolmoment ihres Ursprungs auf. Die Gesamt-feldstärke des Fernfeldes ergibt si
h formal aus der Summe über alle einzelnen Dipolmo-mente i, unter Betra
htung kleiner Dipolvolumen5

∑

i

−→
E i(zi, t) ∝

∂2

∂t2

∑

i

−→pi (t). (3.3)Aufgrund der groÿen Teil
henzahldi
hte ρ0
gas = 2, 7 · 1025 m−3 ist es allerdings ni
htpraktikabel alle einzelnen Dipole aufzusummieren. Benutzt man genügend kleine Plas-mavolumina dV und betra
htet nur glei
he Polarisationsri
htungen, kann die Summe derDipolmomente dur
h ein Integral über das Plasmavolumen und der darin herrs
hendenPolarisation P ersetzt werden

E(z, t) ∝ ∂2

∂t2

∫

PdV. (3.4)Ein vom Plasma erzeugtes elektris
hes Feld in einer konstanten Entfernung z ist damitproportional zur zweiten Ableitung der Polarisation na
h der Zeit.

5In Glei
hung 3.3 wird dur
h die Annahme der kleinen Ausdehnung im Verglei
h zum Betra
htungsorteine Phasenfehlanpassung der einzelnen emittierenden Dipole verna
hlässigt.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℄ beri
htet. Die Polarisation im Plasma wirddabei dur
h die Bes
hleunigung der Elektronen aufgrund der ponderomotiven Kraft Fpon,die in Ri
htung des Gradienten der Laserpulsintensität Iopt wirkt, erzeugt. Die pondero-motive Kraft, die ein Laserfeld auf ein im Plasma frei bewegli
hes Elektron ausübt wirddabei dur
h Glei
hung 3.5 quanti�ziert.
~Fpon = −~∇ e2

2ǫ0cmω2
Iopt (3.5)Da die Intensitätsverteilung in einem fokussierten Laserstrahl radialsymmetris
h zur Aus-breitungsri
htung ist und die Elektronen si
h in Ri
htung des Gradienten der Intensitätbewegen werden, hat dies radialsymmetris
he Trajektorien der Elektronen zur Folge [47℄.D.h. die Isotropie der Luft wird dur
h die Ionisation und ans
hlieÿende Bes
hleunigungder Elektronen im Plasma in zylindersymmetris
he Verteilung der Elektronen um dieoptis
he A
hse gebro
hen. Diese Symmetrie verbietet jedo
h eine Emission von THz-Strahlung in Ausbreitungsri
htung der optis
hen Strahlung. Eine THz-Abstrahlung ineinem tri
hterförmigen Kegel in Bezug auf die optis
he A
hse [2℄ kann jedo
h beoba
htetwerden.3.3.2. THz-Polarisation mit einer DC-VorspannungÜber diese Methode zur THz-Erzeugung mit einem zusätzli
h am Plasma angelegtenstatis
hen elektris
hen Feld wurde erstmals 2000 von Lö�er et al. [48, 49℄ beri
htet. DerErzeugungsme
hanismus lässt si
h wie folgt bes
hreiben. Wird ein statis
hes elektris
hesFeld in der Brennpunktregion, in der der Laserpuls das Plasma erzeugt, senkre
ht zurAusbreitung des Pulses angelegt, werden die erzeugten Elektronen zum Zeitpunkt derIonisation im Kollektiv aufgrund der Coulombkraft in Ri
htung des statis
hen Feldesvers
hoben. Glei
hung 3.6 ist die Bewegungsglei
hung eines einzelnen Elektrons, wel
hesidentis
h mit der Bewegung des Elektronens
hwerpunktes ist, im statis
hen Feld Estunter der Berü
ksi
htigung der rü
kstellenden Kraft der Ionenrümpfe.

mẍ(t) = eEst −
ρe2

ǫ0
x(t) (3.6)

ρ ist hierbei die Plasmadi
hte. Löst man die Bewegungsglei
hung für die S
hwerpunkts-bewegung der Elektronen mit den Anfangsbedingungen x(0) = 0 und ẋ(0) = 0 ergibtsi
h die Lösung 3.7 27



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

Estǫ0

ρe
(cos(ωplt) + 1) . (3.7)

ωpl bezei
hnet die Plasmafrequenz. Das Bedeutet der S
hwerpunkt der Elektronen ist inFeldri
htung des statis
hen Feldes Est um den Betrag
∆x =

Estǫ0

ρe
(3.8)vers
hoben. Zusätzli
h vollzieht das Elektronenensemble eine oszillatoris
he Bewegungum diesen Vers
hiebungspunkt mit der Plasmafrequenz ωpl. Die Plasmafrequenz derElektronen ist von der Plamadi
hte abhängig.

ωpl =

√

ρe2

ǫ0m
(3.9)Die Vers
hiebungsstre
ke ∆x entspri
ht dabei genau der Stre
ke, um die das Elektrone-nensemble vers
hoben werden muss, damit die entstehende Polarisation des Plasmas dasangelegte statis
he Feld abs
hirmt. Geht man von einer Plasmadi
hte von etwa 10% derMoleküldi
hte bei Umgebungsdru
k (ρ = 2, 7 · 1024 m−3) und von angelegten statis
henFeldern in der Gröÿenordnung von Est = 10 kV/
m aus, so ergibt si
h daraus eine Plas-mafrequenz νpl = ωpl/(2π) = 15THz und eine Vers
hiebungsstre
ke ∆x = 2 · 10−11 m.Daraus folgt eine Polarisation P senkre
ht zur Ausbreitungsri
htung des optis
hen Pul-ses

P = ∆xρe = Estǫ0, (3.10)unabhängig von der Plasmadi
hte. Da die erzeugte THz-Strahlung proportional zu demim Plasma erzeugten Dipolmoment p ist, wel
hes si
h 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 au
h die THz-Amplitude unabhängig vonder Plasmadi
hte. Damit kann, unter Verna
hlässigung von Phasenfehlanpassungsef-fekten, die von an vers
hiedenen 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 statis
hen Feld Est, über die erzeugteTHz-Amplitude ETHz im Verglei
h zur relativen Veränderung des Plasmavolumens zuma
hen. Dieses setzt allerdings voraus, dass si
h idealerweise alle THz-Anteile, die an ver-s
hiedenen Stellen im Plasma erzeugt werden, ohne jegli
he Phasenvers
hiebung dur
hdie Propagation vollständig konstruktiv überlagern.3.3.3. THz-Polarisation dur
h optis
he AC-VorspannungÜber diese Methode, wel
he zur Zeit die stärkste THz-Emission aus lasererzeugten Plas-men hervorruft, wurde zuerst 2000 von Cook et.al. [50, 51℄ beri
htet und darau�olgendvon Lö�er et.al. und anderen Gruppen [52, 53, 54, 55, 56℄ weiterführenden Untersu
hun-gen unterzogen.Bei dieser Methode wird eine Asymmetrie in der elektris
hen Feldverteilung der optis
henStrahlung dur
h Überlagerung einer Fundamentalfrequenz ω mit ihrer zweiten harmo-nis
hen Frequenz 2ω erzeugt, wie sie in Abbildung 3.2 dargestellt ist. Mit Asymmetrieist hier gemeint, dass die Spitzenfeldstärke in positive Feldri
htung im Verglei
h zurnegativen Feldri
htung deutli
h erhöht ist.
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Abbildung 3.2.: Asymmetris
he Feldverteilung in der Überlagerung einer Fundamental-frequenz ω mit ihrer zweiten harmonis
hen Frequenz 2ω, für die relativePhase ϕω2ω = π/2.Diese Asymmetrie in der Feldverteilung überträgt si
h dur
h die starke ni
htlineare Ab-29



30 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENhängigkeit des Ionisationsprozesses von der optis
hen Feldstärke auf eine unters
hiedli
heAnzahl der Elektronen, die während positiver bzw. negativer Feldstärke erzeugt wer-den. Dies führt zu einer Bre
hung der Inversionssymmetrie des Luft-Plasmagemis
hes,wodur
h eine THz-Emission in Vorwärtsri
htung ermögli
ht wird. Eine detaillierte Be-s
hreibung 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 Plasmadi
hte und des PlasmavolumensVon zentraler Bedeutung für das Verständnis der THz-Emission aus lasererzeugten Plas-men ist die Entwi
klung des Plasmavolumens als Funktion der Laserpulsenergie. Andersals bei der Bes
hreibung der THz-Erzeugung dur
h optis
he Glei
hri
htung in einemni
htlinearen Kristall, bei der meist das We
hselwirkungsvolumen unabhängig von derLaserpulsenergie angenommen wird, muss für das Plasma, zusätzli
h zu der von der op-tis
hen Intensität abhängigen Polarisation, au
h no
h die veränderli
he Gröÿe des Plas-mavolumens als Funktion der Intensität bzw. der Laserpulsenergie berü
ksi
htigt wer-den. Da bei der in Abs
hnitt 3.3.2 vorgestellten THz-Erzeugungsmethode mit äuÿeremelektris
hen Feld die Stärke der Polarisation im Plasma direkt dur
h das statis
he Feldbestimmt ist, kann bei dieser Methode eine Proportionalität zwis
hen THz-Amplitudeund Plasmavolumen angenommen werden. Diese Annahme erzeugt eine Mögli
hkeit, denZusammenhang zwis
hen Laserpulsenergie und Plasmavolumen zu untersu
hen, wie esin Abs
hnitt 3.6 getan wird.In diesem Abs
hnitt soll jedo
h zunä
hst das Plasmavolumen als Funktion der Laserpul-senergie modelliert werden, um dieses theoretis
h bestimmte Plasmavolumen mit demexperimentell abges
hätzten Volumen aus Abs
hnitt 3.5.2 zu verglei
hen.Die Modellentwi
klung setzt bei der Fokussierung des Laserpulses auf Basis einer gauÿ-s
hen Strahlausbreitung an. Die Strahlausbreitung in z-Ri
htung 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 optis
hen Strahlung und ∆z die räumli
he S
hrittweite deriterativen Bes
hreibung. Mit Hilfe dieser beiden Glei
hungen kann die Strahlausbreitungohne ni
htlineare Propagationse�ekte bestimmt werden. Die Intensität des Laserpulseswird dabei über eine sowohl zeitli
he als au
h räumli
he 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 optis
he Intensität auf der Strahla
hse ist. Die Plas-madi
hte ρ(r, z) kann dann numeris
h über die Di�erentialglei
hung
ρ̇(r, z, t) = wtun(ρ0

gas − ρ(r, z, t)), (3.16)unter Verwendung von Glei
hung 3.1 in der Intensitätsform3.17,
wtun = 4ωa

(

UN2

ion

UH
ion

) 5

2
(

Ia

Iopt

) 1

2

exp



−2

3

(

UN2

ion

UH
ion

) 3

2
(

Ia

Iopt

) 1

2



 (3.17)bere
hnet werden7. Unter Berü
ksi
htigung der ni
htlinearen Bre
hungsindexe�ekte (Kerr-Selbstfokussierung und Plasma-Defokussierung) ändert si
h der Bre
hungsindex auf derStrahla
hse 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 · 10−19
m2W−1 als Literaturwert [58℄ für die Kerr-Selbstfokussierung ver-wendet wird. Die Änderung des Krümmungsradius der Wellenfronten na
h Glei
hung 3.14wird damit, unter Berü
ksi
htigung der ni
htlinearen Propagationse�ekte dur
h

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 Plasmadi
hte

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. Deutli
h zu erkennen ist, wie die maximale Plasmadi
hte mit s
hwä
hererFokussierung abnimmt. Die Plasmadi
hte ist farbig dargestellt, wobei das obere Ende derFarbskala dur
h die Moleküldi
hte ρ0
gas = 2, 7 · 10−25 m−3 begrenzt ist. Au
h die Formdes Plasmas ist von der Brennweite abhängig. Mit zunehmender Brennweite s
hrumpftdas Plasma in seiner radialen Ausdehnung r∗. Glei
hzeitig nimmt die Ausdehnung inAusbreitungsri
htung 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 Plasmadi
htefestgelegt, die 1% der Moleküldi
hte ρ0

gas entspri
ht.7Ia = 1/2ǫ0cE
2
a 32



3.4. MODELLIERUNG DER PLASMADICHTE UND DES PLASMAVOLUMENS 33

Abbildung 3.3.: Modellierte Plasmadi
hten (Gröÿenordnung 10−25 m−3) für fokussier-te Laserpulse (mit einer Pulsenergie Jopt = 500µJ, Pulsdauer τ =
150 fs, Wellenlänge λ = 800nm) für 4 vers
hiedene Brennweiten (f =
40 , 80 , 120 , 160mm).
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34 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN
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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 Abs
hätzung des Plasmavolumens mit einerCCD-Kamera3.5.1. Das verwendete Multi-Cy
le-LaserpulssystemDas für die in dieser Arbeit dur
hgeführten Experimente verwendete Multi-Cy
le-Laser-pulssystem ist ein kommerziell erhältli
hes 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 optis
h gepumpt wird. Der Neodym:YAG Kristall wird seinerseits dur
h 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 Strahldur
hmesser deskollimierten Ausgangsstrahls beträgt 8 mm.3.5.2. Visuelle Abs
hätzung des PlasmavolumensEine experimentelle Abs
hätzung des Plasmavolumens wird im folgenden über eine vi-suelle Betra
htung der �uoreszierenden Plasmaregion mit Hilfe einer CCD-Kamera mitMikroskopobjektiv dur
hgeführt. Die verwendete CCD-Kamera hat eine Au�ösung von740 × 580 Pixel. Dies entspri
ht 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 si
h jeweils aus zwei und in Abbildung 3.6aus jeweils drei separat aufgenommenen Bildern zusammen. Die Ausbreitungsri
htungder Laserpulse geht in den Bildern von links na
h re
hts.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 entspri
ht erwartungsgemäÿ dem früheren Errei
hen der Ionisationss
hwelle für diekürzere Brennweite, da hier s
hon, aufgrund des kleineren Fokusradius, die Intensitäts-s
hwelle für die Ionisation bei einer niedrigeren Pulsenergie errei
ht wird. Aus Abbil-dung 3.10 kann aber über das Einsetzen der THz-Emission abges
hätzt 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 Quers
hnitt der Fokusregion ni
ht exakt mit dem Quers
hnittdes zur THz-Emission beitragenden Plasmavolumens übereinstimmt. Dur
h die visuel-le Betra
htung kann also nur eine Abs
hätzung der Mindestgröÿe des Plasmavolumenserfolgen. Zudem können qualitative Verglei
he der vers
hiedenen Plasmaformen, überLänge und Dur
hmesser der �uoreszierenden Berei
he für die vers
hiedenen Brennweitendur
hgeführt 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.

36



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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38 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN
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Abbildung 3.7.: Abs
hätzung der Plasmaradien aus den Mikroskopaufnahmen.
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Laserpulsenergie [µJ]Abbildung 3.8.: Experimentell abges
hätzte Untergrenze für das Plasmavolumen in Ab-hängigkeit von der Laserpulsenergie für die Brennweiten f = 40 mm undf = 80 mm. Als dur
hgezogene und gestri
helte Linien sind die Modell-re
hnungen für die Plasmavolumina aus Abs
hnitt 3.4 dargestellt.
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3.5. EXPERIMENTELLE ABSCHÄTZUNG DES PLASMAVOLUMENS MIT EINERCCD-KAMERA 39Um eine Abs
hätzung der Mindestgröÿe des Plasmavolumens dur
hzuführen, wurde inden einzelnen Aufnahmen eine Intensitätss
hwelle festgelegt, oberhalb wel
her die be-tra
htete Region als ionisiert identi�ziert wird. Dana
h wurden die Bilder in vertikaleQuers
hnitte zerlegt, aus denen die Plasmadur
hmesser bzw. Plasmaradien bestimmtwurden. Die so erhaltenen Werte, in Abhängigkeit von der Position auf der Strahla
hse,sind in Abbildung 3.7 für beide Brennweiten dargestellt. Unter der Annahme, dass dasPlasma rotationssymmetris
h zur optis
hen A
hse ist, kann aus den Plasmaradien dasPlasmavolumen dur
h numeris
he Integration bestimmt werden. Abbildung 3.8 zeigt dieso abges
hätzten Werte für die Untergrenze der Plasmavolumina in Abhängigkeit derBrennweite und der Laserpulsenergie. Zusätzli
h zu den experimentellen Werten sind dieBere
hnungen der Plasmavolumina aus Abs
hnitt 3.4 für die entspre
henden Brennweitendargestellt. Der ni
ht glatte Verlauf der theoretis
h bere
hneten Plasmavolumina s
heintkein Artefakt der numeris
hen Bere
hnung zu sein, da eine Verfeinerung der numeris
henS
hrittweite den selben Verlauf ergibt. Zudem ist au
h in dem experimentellen Verlaufeine Struktur zu erkennen, die teilweise au
h in den theoretis
hen Werten vorhanden ist.Ein sol
her ni
ht streng monotoner Verlauf ist si
her auf die stark von der Intensitätabhängigen E�ekte wie Plasmadefokussierung und Kerr-Selbstfokussierung zurü
kzufüh-ren.Zudem ist zu erkennen, dass die experimentell erhaltenen Plasmavolumina erwartungs-gemäÿ kleiner sind als die theoretis
h bere
hneten Plasmavolumina. Besonders deutli
hwird dies für die Brennweite f= 80mm, bei der die experimentellen Werte deutli
h hin-ter den modellierten Werten zurü
k bleiben. Dies ist darauf zurü
kzuführen, dass dieLi
htemp�ndli
hkeit der CCD-Kamera ni
ht gut genug war, die Regionen darzustellen,in denen einen sehr geringe Plasmadi
hte von nur 1%8 vorhanden ist. Zusammenfassendkann man jedo
h sagen, dass die Gröÿenordnung der modellierten und der experimentellüber die Betra
htung der �uoreszierenden Fokusregion bestimmten Plasmagröÿen gutübereinstimmt.

8bezogen auf die Gesamtmoleküldi
hte ρ0
gas. 39



40 THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN3.6. Variation der Pulsenergie und Ein�uss der Brennweite auf dieTHz-ErzeugungEine Untersu
hung der THz-Emissionsstärke in Abhängigkeit der Brennweite soll im fol-genden Abs
hnitt diskutiert werden. Darauf basierend soll, anhand der THz-Emissions-methode mit statis
hem Feld, dessen Signalamplitude na
h Abs
hnitt 3.3.2 als Proportio-nal zum Plasmavolumen angenommen wird, ein Verglei
h zum Verlauf der Abhängigkeitder Plasmavolumendaten aus Abs
hnitt 3.4 und 3.5.2 dur
hgeführt werden. Zudem istdie Frage interessant, ob die THz-Emissionstärke für die THz-Erzeugungsmethode mitoptis
her AC-Vorspannung, dur
h Optimierung der Brennweite, beispielsweise dur
h Ver-gröÿerung des Plasmavolumens oder der Plasmadi
hte, gesteigert werden kann.
Strahl-
teiler

f = 200 mm

f = 100 mm

Delay
Strecke

Photo-
dioden

Polarisierender
Strahlteiler

ZnTe

l/4

l/2

BBO
Ti:Sa
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190 J, 1 kHzm

Pellicle-
Strahlteiler

Hochspan-
nungs
Quelle

PE-
Folie
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Abbildung 3.9.: S
hematis
he 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 zwis
hen ω und 2ω optimalfür die THz-Erzeugung ist (verglei
he Abs
hnitt 6.1) und zum anderen eine verglei
hbareFlä
henintensität auf dem BBO-Kristall und damit verglei
hbares Blau-Rot-VerhältnisRω2ω erhalten wird, wel
hes die Stärke der Polarisation im Plasma beein�usst (verglei
heAbbildung 5.5). Au
h hier wurde wieder zusätzli
h am Fokus ein statis
hes elektris
hesFeld (±30 kV/
m) angelegt, um die Gröÿe der Plasmavolumina für beide Brennweiten inAbhängigkeit der Laserpulsenergie anhand der relativen THz-Emissionsstärke für dieseMethode miteinander verglei
hen 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 statis
hen Feldes bestimmt. Damit können die THz-Signalkomponente dur
h dieTHz-Methode mit optis
her AC-Vorspannung (EAC
THz) und die THz-Signalkomponente,die dur
h das statis
he Feld erzeugt wird (EDC

THz), wieder dur
h einfa
he Addition bzw.Subtraktion na
h 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-logarithmis
he 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 deutli
h ein S
hwellwertverhalten für bei-de Brennweiten zu erkennen. Die THz-Amplitude errei
ht für f = 100 mm erst bei einerPulsenergie von Jopt ≃ 40µJ, sowohl für die statis
he Vorspannungsmethode als au
h fürdie optis
he Vorspannungsmethode, eine messbare Signalstärke. Dieses S
hwellwertver-halten kann darauf zurü
kgeführt werden, dass erst ab einer bestimmten Pulsenergie dieIntensität im Brennpunkt ausrei
ht, um einen signi�kanten Ionisationsgrad zu errei
hen.Es soll im folgenden abges
hätzt werden, bei wel
her Energie eine signi�kante Ionisationim Brennpunkt zu erwarten ist. Der Zusammenhang zwis
hen Laserpulsenergie Jopt, In-tensität Iopt der Strahlung im Brennpunkt, dem geometris
hen Fokusradius r0 und der41



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

0τ (3.22)bes
hrieben werden. Der geometris
he Fokusradius kann über den Formalismus der gauÿ-s
hen Strahlausbreitung dur
h die Brennweite f und den Ausgangsstrahlradius a bere
h-net werden, so dass si
h ein direkter Zusammenhang zwis
hen der Intensität im Brenn-punkt, der Pulsenergie und der fokussierenden Brennweite in der Form
Jopt ≃ Iopt

f2λ

a2π
τ (3.23)herstellen lässt. Unter Berü
ksi
htigung der bereits in Kapitel 3.2 abges
hätzten Intensi-tät, bei der eine signi�kante Ionisation zu erwarten ist von Iion = 1, 5 · 1014 W/
m2, lässtsi
h die Pulsenergie für die eine signi�kante Ionisation zu erwarten ist, in Abhängigkeitvon der Brennweite, bere
hnen. Für die Brennweite f = 100mm und a = 0, 004 ergibt si
hdaraus ein Wert von Jopt ≃ 30µJ. Diese Abs
hätzung gibt damit also den beoba
htetenWert re
ht gut wieder. Für f = 200 mm liegt die experimentell beoba
htete S
hwelle beieiner Pulsenergie von Jopt ≃ 70µJ. Damit bestätigt si
h zumindest tendenziell die na
hGlei
hung 3.23 erwartete Vers
hiebung der Ionisationss
hwelle mit zunehmender Brenn-weite. Dies ist au
h intuitiv lei
ht einsi
htig, da dur
h die Verwendung einer gröÿerenBrennweite, dur
h einen gröÿeren minimalen Strahlradius, die Intensität für signi�kanteIonisation erst bei einer höheren Pulsenergie errei
ht wird. Na
h Glei
hung 3.23 bestehtallerdings eine quadratis
he Abhängigkeit der Pulsenergie von der Brennweite, so dasssi
h für die Brennweite f = 200 mm ein S
hwellwert für die Pulsenergie Jopt = 120µJergeben müsste. Glei
hes ergibt si
h, wenn man die na
h Abs
hnitt 3.4 bere
hneten la-serpulsenergieabhängigen Plasmavolumina mit der THz-Signalstärke der statis
hen Vor-spannungsmethode verglei
ht. Dies ist in Abbildung 3.11 dargestellt. Die experimentellenTHz-Daten für die Brennweite f= 100mm können dur
h die bere
hnete Entwi
klung desPlasmavolumens mit der Laserpulsenergie, vor allem in Berei
hen hoher Laserpulsener-gie, gut wiedergegeben werden. In Berei
hen niedriger Laserpulsenergie nimmt die Ab-wei
hung zwis
hen dem experimentell bestimmten Verlauf der THz-Amplitude mit derstatis
hen Feldmethode und dem modellierten Verlauf des Plasmavolumens zu.Eine mögli
he Erklärung für diese Abwei
hung könnte eventuell darauf zurü
kzuführensein, dass gerade im Berei
h niedriger Intensitäten die Bes
hreibung der Ionisation dur
hdie statis
he Tunnel-Theorie zunehmend unpräziser wird und eigentli
h dur
h eine Be-s
hreibung im Multiphotonen-Formalismus ersetzt werden muss.Bei Pulsenergien oberhalb der Ionisationss
hwelle steigen die THz-Amplituden bei f =200 mm s
hneller an als bei f = 100 mm. Da für beide Brennweiten die glei
he statis
heFeldstärke angelegt wurde, kann in erster Näherung davon ausgegangen werden, dass beiglei
her THz-Amplitude für die statis
he Feld-Methode, die Plasmavolumina glei
h groÿ42
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Abbildung 3.11.: Verglei
h der THz-Signale der statis
hen Vorspannungsmethode mitden na
h Abs
hnitt 3.4 bere
hneten Plasmavolumen.sind. Damit lässt si
h also abs
hätzen, 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 glei
h sind, bzw. das Plasmavolumen für diegröÿere Brennweite lei
ht gröÿer wird. Dieses Verhalten wird au
h dur
h die theoretis
heBes
hreibung des Plasmavolumens wiedergegeben. Betra
htet man in Abbildung 3.12 dieTHz-Amplituden für die optis
he 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 glei
h groÿ sind, kann das lei
htgröÿere Signal für die gröÿere Brennweite in der optis
hen Vorspannungsmethode auf ei-ne stärkere Polarisation im Plasma zurü
kgeführt werden. Die Flä
henintensität auf demBBO-Kristall war für die groÿe Brennweite lei
ht gröÿer, da der BBO-Kristall in Relationzur Brennweite geringfügig näher am Plasma platziert war, so dass in dieser Messreihe dieBlau-Rot-Verhältnisse Rω2ω lei
ht höher waren. Wie in Abs
hnitt 5 diskutiert wird, führtein höheres Blau-Rot-Verhältnis Rω2ω zu einer stärkeren Polarisation im Plasma (vergl.Abbildung 5.5). Im Pulsenergieberei
h oberhalb von 200µJ nimmt dann die Krümmungder Steigung plötzli
h für beide Brennweiten ab, wobei dieses für die gröÿere Brennweitesogar stärker ges
hieht und als ein Sättigungsverhalten für die THz-Amplitude angese-hen werden kann. Dieses Sättigungsverhalten kann auf mehrere Ursa
hen zurü
kgeführtwerden. Wie in Abbildung 5.5 zu sehen ist, kann über eine Steigerung des Blau-Rot-Verhältnisses Rω2ω die Stärke der Polarisation im Plasma ni
ht beliebig erhöht werden.Au
h dabei ist ein Sättigungsverhalten zu beoba
hten, wel
hes seinen Ursprung darinhat, dass nur endli
h viele zu ionisierende Moleküle zur Verfügung stehen. Da aber dasPlasmavolumen weiterhin mit der Pulsenergie ansteigt, wie si
h 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).statis
hem Feld s
hlieÿen lässt, kann dies ni
ht der einzige Grund für das Sättigungsver-halten sein, dass für die groÿe Brennweite beoba
htet wird.Denkbar ist au
h das die longitudinale Ausbreitung des Plasmas, wel
he für die groÿeBrennweite deutli
h gröÿer ist, eine Gröÿe errei
ht, bei der zum einen die THz-Anteile,die an vers
hiedenen z Positionen im Plasma erzeugt werden, aufgrund von Dispersionmiteinander interferieren und zum anderen au
h die relative Phase zwis
hen ω und 2ωaufgrund von Dispersion im Plasma eine Phasenvers
hiebung erfährt, was au
h zu einerVerringerung der THz-Amplitude führt.Eine genaue quantitative Berü
ksi
htigung dieser E�ekte und deren Auswirkung auf dieStärke der THz-Emission ist allerdings sehr komplex.
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4. Phänomenologis
her Ansatz zur Bes
hreibung derTHz-Erzeugung: Vier-Wellen-Glei
hri
htung (FWR)Eine re
ht kompakte, allerdings au
h re
ht unvollständige und wenig ans
hauli
he Be-s
hreibung der THz-Emission aus lasererzeugten Plasmen lässt si
h mit Hilfe des Forma-lismus des Vier Wellen Mis
hens (FWM, engl. Four Wave Mixing) erhalten. Im folgendensoll kurz auf das Grundprinzip des Vier Wellen Mis
hens eingegangen werden, um dieGültigkeit dieses phänomenologis
hen Ansatzes, für die Bes
hreibung der in dieser Arbeiterhaltenen experimentellen Ergebnisse, zu untersu
hen.Allgemein lässt si
h die Polarisation eines homogenen Mediums als Potenzreihenentwi
k-lung eines elektris
hen 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), vers
hwinden alle geradzahligen Terme (χ(2n) = 0) dieser Reihenentwi
k-lung. χ(1) ist dabei die bekannte lineare elektris
he Suszeptibilität des Mediums, die fürgeringe elektris
he Feldstärken dominiert. χ(3) ist damit der kleinste ni
ht-lineare Termin dieser Reihenentwi
klung für isotrope Medien. Dieser Term ist für das sogenannte VierWellen Mis
hen verantwortli
h. Dabei ist die Grundvorstellung die, dass drei elektris
heWe
hselfelder E1, E2, E3 mit den Frequenzen ω1, ω2, ω3 eine ni
ht-lineare Polarisationmit der Frequenz Ω = ω1 + ω2 − ω3 erzeugen, wel
hes 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 optis
hen Frequen-zen, d.h. ΩTHz → 0). Aus diesem Grund wird das Vier Wellen Mis
hen (FWM) au
h alsVier Wellen Glei
hri
htung (FWR, engl. Four Wave Re
ti�
ation) bezei
hnet und in derForm

Pnl(ΩTHz = ω1 + ω2 − ω3) = χ(3)E(ω1)E(ω2)E
∗(ω3). (4.2)ges
hrieben.
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46 PHÄNOMENOLOGISCHER ANSATZ ZUR BESCHREIBUNG DERTHZ-ERZEUGUNG: VIER-WELLEN-GLEICHRICHTUNG (FWR)4.1. THz-Erzeugung mit optis
her AC-Vorspannung im FWR BildFür den im Kapitel 3.3.3 bes
hriebenen Fall, dass im Plasma eine Fundamentalfrequenzmit ihrer zweiten harmonis
hen Frequenz überlagert wird, ergibt si
h aus Glei
hung 4.2
Pnl(ΩTHz = ω + ω − 2ω) = χ(3)E(ω)E(ω)E∗(2ω). (4.3)Damit besteht im Rahmen dieses phänomenologis
hen Ansatzes der Vier Wellen Glei
h-ri
htung eine Proportionalität der emittierten THz-Amplitude zu den Erregerfrequenz-amplituden, unter Berü
ksi
htigung von Glei
hung 3.4.

ETHz(ΩTHz) ∝ χ(3)E(ω)E(ω)E∗(2ω). (4.4)Diese Proportionalität gilt allerdings nur für ein ni
htlineares Medium konstanter Inter-aktionsgröÿe, wie es in der Regel bei der Verwendung von ni
htlinearen Kristallen derFall ist. Wie si
h in Abs
hnitt 3.5.2 gezeigt hat, ist in dem in dieser Arbeit bes
hriebenenFall das Plasmavolumen abhängig von der Intensität bzw. der Laserpulsenergie der er-zeugenden Laserstrahlung. Damit besteht also ni
ht nur eine Intensitätsabhängigkeit derni
htlinearen Polarisation, wie sie dur
h Glei
hung 4.3 gegeben ist, sondern eine Intensi-tätsabhängigkeit des Plasmavolumens muss in jedem Fall mit berü
ksi
htigt werden, sowie es in Glei
hung 4.5 angedeutet ist.
ETHz(ΩTHz) ∝

∫

PnldV (Iopt) (4.5)Diese Intensitätsabhängigkeit des Plasmavolumens muss bei einer Untersu
hung der THz-Emission, in Abhängigkeit der Laserpulsenergie des plasmaerzeugenden Laserpulses, mitberü
ksi
htigt werden. Glei
hzeitig ist zu erwarten, dass Phasenfehlanpassungse�ekte,von an vers
hiedenen Stellen im Plasma emittierten THz-Anteilen, mit zunehmendemPlasmavolumen stärker ins Gewi
ht fallen. Zudem werden au
h Dispersionse�ekte, her-vorgerufen dur
h eine verlängerte Propagation der Laserpulse in einem vergröÿerten Plas-ma, zu einer Phasenvers
hiebung der relativen Phase zwis
hen ω und 2ω (ϕω2ω verglei-
he Abs
hnitt 6.1) auftreten, wel
he die THz-Amplitude verringern werden (siehe dazuau
h die in Kapitel 8.3 diskutierten Propagationse�ekte). So ist es dur
haus mögli
h,dass es Parameterberei
he gibt1, in denen ein s
heinbar einfa
her Zusammenhang zwi-s
hen der THz-Feldstärke und den optis
hen Intensitäten der Form ETHz ∝
√

I2ωIωzu beoba
hten ist, so wie er na
h Glei
hung 4.3 gegeben ist. Dieser proportionale Zu-sammenhang wurde beispielsweise in Referenz [56℄ als Indiz dafür verwendet, dass die1Der ents
heidende Parameter wird hier die Brennweite der fokussierenden Linse sein, da diese die ma-ximal errei
hbare Plasmadi
hte und damit die Kohärenzlänge der zwei unters
hiedli
hen 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 optis
hen AC-Vorspannungsmethode dur
h den Prozess dritterOrdnung (FWR) dominiert wird. Da hier die veränderli
he Gröÿe des Plasmavolumensmit den Erregerfrequenzamplituden verna
hlässigt wurde, kann diese s
heinbar vorhan-dene Proportionalität ETHz ∝
√

I2ωIω keineswegs dazu verwendet werden Rü
ks
hlüsseauf die Ordnung der Ni
htlinearität dieses E�ektes zu s
hlieÿen. Zudem wurden in den inder hier vorliegenden Arbeit dur
hgeführten Laserpulsenergievariationen (Abs
hnitt 3.6)unters
hiedli
he Abhängigkeiten der emittierten THz-Strahlung von den Erregerfrequen-zenamplituden für vers
hiedene Brennweiten gefunden, wel
hes ein weiteres Indiz für denEin�uss von Ni
htlinearitäten höherer Ordnung ist.Zusammenfassend kann man sagen, dass es, aus Gründen der bes
hriebenen Phasenfehl-anpassungs- und Dispersionse�ekte und der laserpulsenergieabhängigen Plasmagröÿe, imEinzelnen sehr s
hwierig sein wird eine genaue Abhängigkeit der THz-Amplitude vonder Intensität der optis
hen Strahlung für die THz-Erzeugungsmethode mit optis
herAC-Vorspannung vorauszusagen, da eine genaue Quanti�zierung der erwähnten E�ekteim Detail sehr kompliziert ist. Der Beweis, dass es si
h also bei der Erzeugung der THz-Strahlung im Plasma um FWR handelt, so wie es beispielsweise in Referenz [57℄ alsselbstverständli
h angenommen wird, ist keineswegs erbra
ht!
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48 PHÄNOMENOLOGISCHER ANSATZ ZUR BESCHREIBUNG DERTHZ-ERZEUGUNG: VIER-WELLEN-GLEICHRICHTUNG (FWR)4.2. THz-Erzeugung mit Few-Cy
le-Pulsen betra
htet im FWR BildIn analoger Weise wie in Abs
hnitt 4.1 kann zunä
hst die THz-Erzeugung in mit Few-Cy
le-Pulsen generierten Plasmen als Vier-Wellen Mis
hprozess bzw. Vier-Wellen Glei
h-ri
htung betra
htet werden. Dabei haben Few-Cy
le-Laserpulse, aufgrund ihrer extremkurzen Pulsdauer, eine groÿe spektrale Bandbreite. Damit können bereits ohne zusätz-li
he Frequenzverdopplung Fundamentalfrequenzen und dazugehörige zweite harmoni-s
he Frequenzen in Few-Cy
le-Laserpulsen enthalten. D.h. die spektrale Bandbreite über-spannt mehr als eine Oktave2. Betra
htet man no
hmals die Beziehung 4.2 können, imFalle von Few-Cy
le-Pulsen, ni
ht nur diese die Bedingung der Glei
hri
htung (ΩTHz ≈
0 ≈ ω1 + ω2 − ω3) erfüllen, sondern prinzipiell eine Vielzahl beliebiger Kombinationendreier Frequenzen, die im Spektrum des Few-Cy
le-Pulses beinhaltet sind und in derSumme eine THz-Frequenz ergeben. Dies ist in Abbildung 4.1 verans
hauli
ht.
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Abbildung 4.1.: Verans
hauli
hender Verglei
h der Vier-Wellen-Mis
hbes
hreibung, linksfür die THz-Erzeugungsmethode mit optis
her AC-Vorspannung undre
hts für die Verwendung eines Few-Cy
le-Laserpulses zur Plasmaer-zeugung.Ein weiterer wi
htiger Unters
hied zu Abs
hnitt 4.1 ist, dass die einzelnen Frequenzenhier ni
ht teilweise unters
hiedli
he Phasenterme, die Aufgrund des Erzeugungsprozessesder zweiten harmonis
hen in einem ni
htlinearen Kristall auftreten, beinhalten, sonderndass alle Frequenzen, im Falle der Few-Cy
le-Pulse, die glei
he CE-Phase besitzen, dasie dem selben Laserpuls entstammen. Damit überträgt si
h 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 si
h die fundamentalen und zweiten harmoni-s
hen 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 49Na
h der phänomenologis
hen Bes
hreibung ist also zu erwarten, dass die THz-Feldstärkevon der CE-Phase entspre
hend der Glei
hung 4.6 abhängig ist.Diese Glei
hung suggeriert, dass der Absolutwert der CE-Phase in sehr direkter Weiseaus der Messung der THz-Amplitude bestimmt werden kann. Wie in Abs
hnitt 4.1 be-reits für die THz-Erzeugungsmethode mit optis
her AC-Vorspannung erwähnt wurde,ist es dur
haus mögli
h, dass au
h bei der THz-Erzeugung mit Few-Cy
le-Laserpulsenni
htlineare Prozesse, höherer als dritter Ordnung, von Bedeutung sind. Die direkte Über-tragung der CE-Phaseninformation von den Erregerfrequenzen auf die THz-Frequenz istaber au
h für ni
htlineare Prozesse höherer Ordnung gültig.Wie si
h aus den mikroskopis
hen Betra
htungen in Kapitel 5 ergeben wird, bestätigtsi
h die 
osinus-artige Abhängigkeit, allerdings mit einer zusätzli
hen konstanten Pha-senvers
hiebung, die aus der phänomenologis
hen Bes
hreibung ni
ht ohne weiteres her-vorgeht. Diese Phasenvers
hiebung stellt eine weitere Re
htfertigung der Notwendigkeiteiner mikroskopis
hen Betra
htung dar, da gerade in Hinsi
ht 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 Bes
hreibung für dieTHz-Erzeugung in LaserplasmenVier Wellen Mis
hen bzw. die Vier Wellen Glei
hri
htung ist zunä
hst einmal nur einformaler Ansatz eine signi�kante, ni
htlineare Respons dritter Ordnung eines Mediums,erzeugt dur
h von auÿen auf das Medium einwirkende elektris
he Felder, zu quanti�zie-ren. Dabei kann der Ursprung der Ni
htlinearität in einer Polarisation der Atome, Mole-küle oder au
h Ionen liegen. Au
h eine Polarisation des Plasmas, unter Berü
ksi
htigungder 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 zunä
hst ni
ht grundsätzli
h im Widerspru
h mit einer Reihenentwi
klungder ni
htlinearen Respons eines Mediums. Der Prozess des Vier Wellen Mis
hens ist aberdabei einzig und allein auf den Beitrag dritter Ordnung dieser Reihenentwi
klung be-s
hränkt und kann damit nur die We
hselwirkung von vier Photonen mit der Materieerklären. Da dieser Term dritter Ordnung der erste erlaubte ni
htlineare Term in derReihenentwi
klung für isotrope Medien ist, ist es au
h zunä
hst naheliegend anzuneh-men, dass dieser Term gegenüber Termen höherer Ordnung dominant sein wird, da inder Regel diese mit steigender Ordnung unwahrs
heinli
her werden. Dieses wiederum be-ruht auf der Tatsa
he, dass bei der Modellierung von Ni
htlinearitäten 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 Intensitätsberei
h hin-gegen kann ni
ht mehr als kleine Störung eines Bindungspotentials betra
htet werden,was si
h au
h s
hon in der Tatsa
he verdeutli
ht, dass die Bes
hreibung der Ionisation imMulti-Photonen-Bild, wel
hes au
h auf Störungstheorie beruht, die beoba
hteten Ionisa-tionsraten ni
ht mehr erklären kann. Bereits dies deutet daraufhin, dass Prozesse höhererOrdnung au
h für die THz-Erzeugung in lasererzeugten Plasmen signi�kant, wenn ni
htsogar dominant sein werden.Grundsätzli
h ist für die Verwendung des FWR Formalismus keine Bes
hreibung derIonisation notwendig. In dieser Darstellung kann beispielsweise die ni
htlineare elektris
heSuszeptibilität χ(3) eine Eigens
haft eines bereits vorhandenen Plasmas sein, in wel
hesdann ein Laserpuls eintritt. Dieses stellt einen fundamentalen Unters
hied zu der imRahmen dieser Arbeit gema
hten Modellierung dar, bei der die Polarisation ents
heidendvon den Zeitpunkten der Ionisation und der ans
hlieÿenden Bewegung der Elektronen imLaserfeld abhängt.Dies ist die Motivation für das im Rahmen dieser Arbeit entwi
kelte mikroskopis
heModell, wel
hes in den folgenden Kapitel vorgestellt wird.
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5. Mikroskopis
hes Modell zur THz-Erzeugung inLaserplasmen5.1. Asymmetris
he Ionisation der LuftWie bereits erwähnt ist für die THz-Erzeugung in Vorwärtsri
htung eine Bre
hung derInversionssymmetrie des isotropen emittierenden Mediums notwendig. Diese Bre
hungder Symmetrie wird bei den THz-Erzeugungsmethoden mit optis
her AC-Vorspannungund bei der im Rahmen dieser Arbeit neu vorgestellten Methode, unter Verwendungvon Few-Cy
le-Laserpulsen, dur
h die Laserstrahlung selbst verursa
ht. Dies lässt si
hzunä
hst in einer vereinfa
hten Betra
htungsweise ans
hauli
h dadur
h verstehen, wennman die Plasmadi
hten, die während positiver und negativer elektris
her Feldstärke desionisierenden Pulses enstehen, betra
htet, da diese unters
hiedli
he Beiträge zur Pola-risation im Plasma liefern. Hierzu können die Plasmadi
hte ρ+, die während positiverFeldstärken erzeugt wird, und die Plasmadi
hte ρ−, die während negativer Feldstärkenerzeugt wird, über die folgenden gekoppelten Di�erentialglei
hungenddtρ+(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)bere
hnet werden. Eine Asymmetrie, im Verhältnis der Plasmadi
hten ρ+ zu ρ−, resul-tiert in einem makroskopis
hen Dipolmoment senkre
ht zur Ausbreitungsri
htung desoptis
hen Pulses, unter der Annahme, dass alle Elektronen im Mittel eine Vers
hiebungin Feldri
htung, aufgrund der Bes
hleunigung im Laserfeld, erfahren. Unter diesen Vor-aussetzungen ist eine direkte Proportionalität na
h

ETHz ∝ Rρ (5.3)der THz-Amplitude zur Asymmetrie in der Plasmadi
hte 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. Asymmetris
he Ionisation mit der AC-VorspannungsmethodeDer Ursprung der ni
htlinearen Polarisation im Plasma, wel
hes mit einem Laserpulserzeugt wird, der aus einer Überlagerung einer Fundamentalfrequenz mit seiner zweitenharmonis
hen Frequenz besteht, soll im folgenden auf mikroskopis
her Ebene bes
hrie-ben werden. Für die Überlagerung eines Laserpulses einer Fundamentalfrequenz ω mitseiner zweiten harmonis
hen Frequenz 2ω kann ein Ansatz na
h Glei
hung 5.5 gema
htwerden
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℄ verwirkli
ht wird, ist es sinnvoll, unterBerü
ksi
htigung der Konversionse�zienz für die Frequenzverdopplung, nur Werte fürdas Blau-Rot-Verhältnis Rω2ω = E0
2ω/E0

ω deutli
h kleiner als 1 zu verwenden. Im oberenAbs
hnitt von Abbildung 5.1 ist Glei
hung 5.5 für ein realistis
hes 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 deutli
h zu erkennen, dass die Spitzenfeld-stärke für ϕω2ω = π/2 in positive Feldri
htung, im Verglei
h zur Spitzenfeldstärke innegative Feldri
htung, deutli
h erhöht ist. Die symmetris
he Einhüllendenfunktion ist je-weils als gestri
helte Linie angedeutet. Setzt man diese Laserpulse in Glei
hung 3.1 ein, soerhält man den im mittleren Abs
hnitt von Abbildung 5.1 dargestellten zeitli
hen Verlaufder Ionisationsrate. Mit den gekoppelten Di�erentialglei
hungen für die Ionisation kön-nen damit die Plasmadi
hten ρ+ und ρ− bere
hnet werden. Die Lösung der gekoppeltenDi�erentialglei
hungen 5.1 und 5.2, für die beiden Laserpulse, ist im unteren Abs
hnittvon Abbildung 5.1 dargestellt.Deutli
h zu sehen ist wie si
h die Verformung der elektris
hen Feldstärke des Laserpul-ses für ϕω2ω = π/2 in eine höhere Plasmadi
hte ρ+ überträgt. Für ϕω2ω = 0 hingegensind die beiden Plasmadi
hten ρ+ und ρ− glei
h groÿ. Vereinfa
hend soll nun zunä
hstangenommen werden, dass im Mittel alle Elektronen, die während positiver Feldstärkeionisiert werden, eine Vers
hiebung in Feldri
htung des Laserpulses erfahren1. Damit hatdie Asymmetrie in den Plasmadi
hten ρ+ und ρ− für ϕω2ω = π/2 eine Polarisation imPlasma zur Folge, die senkre
ht zur Ausbreitungsri
htung des Laserpulses orientiert ist.Na
h Glei
hung 3.11 führt diese Polarisation zu einem makroskopis
hen Dipolmomentund einer THz-Emission, die in ihrer Intensität von der relativen Phase ϕω2ω zwis
hen1Eine genauere Analyse, die die Bewegung der Elektronen im Laserfeld und eine Streuung der Elektro-nen an Molekülen berü
ksi
htigt, wird in Abs
hnitt 5.4 eingeführt.52



5.1. ASYMMETRISCHE IONISATION DER LUFT 53
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Abbildung 5.1.: Überlagerung eines Pulses einer Fundamentalfrequenz ω mit seiner zwei-ten harmonis
hen 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). Zeitli
her Verlauf der Ionisationsrate für diebeiden Pulse (mittlere Graphen) und darausfolgende Plasmadi
hten ρ+und ρ− (untere Graphen).
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54 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENder fundamentalen und der zweiten harmonis
hen Frequenz, dem Blau-Rot-Verhältnis
Rω2ω = E2ω/Eω und dem Plasmavolumen abhängt. Das Plasmavolumen selbst ist wie-derum hauptsä
hli
h von den fokussierenden Parametern und der Laserpulsenergie ab-hängig. Die Stärke der Polarisation im Plasma ist na
h De�nition 5.4 proportional zurAsymmetrie Rρ und damit, unter Berü
ksi
htigung der vereinfa
henden Annahmen ausAbs
hnit 5.1, proportional zur emittierten THz-Amplitude. In Abbildung 5.2 ist Rρ alsFunktion der Phase ϕω2ω für vers
hiedene Blau-Rot-Verhältnisse Rω2ω dargestellt. Fürniedrige Anteile an zweiter Harmonis
her (Rω2ω < 0, 05) gilt für die Phasenabhängigkeitin sehr guter Näherung Rρ ∝ sin(ϕω2ω). Für gröÿere Anteile an zweiter harmonis
herverformt si
h die s
heinbare sinus-Abhängigkeit. Diese Verformung ist eine Folge der ex-trem ni
htlinearen Ionisationsglei
hung 3.1. Bei kleinen Blau-Rot-Verhältnissen Rω2ω istder Unters
hied zwis
hen positiven Spitzenfeldstärken und negativen Spitzenfeldstärkenkleiner als bei groÿen Rω2ω. Variiert man die relative Phase ϕω2ω bei kleinen Rω2ω, bleibtdie Gesamtplasmadi
hte ρtotal = ρ+ + ρ− nahezu konstant. Die sinus-Abhängigkeit von
Rρ von der relativen Phase stammt bei kleinen Rω2ω hauptsä
hli
h von der Di�erenz derPlasmadi
hten (ρ+ − ρ−). Für groÿe Blau-Rot-Verhältnisse Rω2ω variiert zusätzli
h dieGesamtplasmadi
hte ρtotal. Dies ist in Abbildung 5.3 dargestellt. Dass die Gesamtplasma-di
hte so stark von der relativen Phase bei groÿen Blau-Rot-Verhältnissen Rω2ω abhängt,ist begründet in der vereinfa
hten eindimensionalen Modellierung. In der an dieser Stellevorgestellten Modellierung sind keine Propagationse�ekte des Laserpulses berü
ksi
htigt.Ein E�ekt, wel
her si
h nur unter Berü
ksi
htigung der Laserpulspropagation bemerkbarma
ht ist der E�ekt der Plasmadefokussierung. Als Folge der Ionisation dur
h den fokus-sierten Laserpuls, wirken die im Plasma erzeugten freien Ladungsträger defokussierendauf die Strahlausbreitung, so dass sowohl die maximale optis
he Feldstärke Emax

opt , alsau
h die maximale Plasmadi
hte ρmax
total auf der Strahla
hse oberhalb einer bestimmtenLaserpulsenergie Jopt unabhängig von Jopt sind [2, 60℄.Eine vermeintli
he Verringerung der Spitzenfeldstärke dur
h eine Änderung der relativenPhase ϕω2ω wird also die Gesamtplasmadi
hte ρtotal nur in einem sehr kleinen Berei
hdes Plasmas ändern, da aufgrund der Fokussierung des Laserpulses die Feldstärke weiterzunimmt, bis Emax

opt und die maximal Plasmadi
hte ρmax
total, die zur Defokussierung führt,wieder errei
ht wird. Das bedeutet, dass eine realistis
here Abhängigkeit der Polarisationim Plasma von der relativen Phase ϕω2ω dur
h 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 wesentli
hen eine Konsequenz ausder asymmetris
hen Ionisation, die dur
h die Di�erenz ρ+ − ρ− ausgedrü
kt 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)
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5.1. ASYMMETRISCHE IONISATION DER LUFT 57Dies führt au
h zu einer Zunahme von Rρ bis nahezu alle Elektronen während der glei
henFeldri
htung erzeugt werden. Dies entspri
ht einer maximalen Polarisation des Plasmas,die dur
h weitere Zunahme von RE ni
ht weiter gesteigert werden kann.
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58 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMEN5.1.2. Asymmetris
he Ionisation mit Few-Cy
le-LaserpulsenIm folgenden Abs
hnitt soll der Ursprung der für die THz-Emission notwendigen Sym-metriebre
hung im Plasma für den Fall, dass das Plasma mit Few-Cy
le-Laserpulsenerzeugt wird, untersu
ht werden. Fokussiert man einen intensiven Few-Cy
le-Laserpulsin Laborluft, so wird dieser genauso die Luft bei Errei
hen einer bestimmten optis
henIntensität ionisieren, wie es bereits für die Multi-Cy
le-Pulse der Fall war. Zur theoreti-s
hen Bes
hreibung des Ionisationsprozesses kann wieder die aus Glei
hung 3.1 bekannteIonisationsrate der statis
hen Tunneltheorie herangezogen werden. Zur Vereinfa
hungsoll der Brennpunkt hier zunä
hst als punktförmig ohne Ausdehnung betra
htet werden.Damit werden Propagationse�ekte wie Kerr-Selbstfokussierung, Plasmadefokussierungund Veränderung der Dispersion dur
h die Plasmaerzeugung verna
hlässigt. Eine Be-handlung dieser E�ekte wird in Abs
hnitt 8.3 für die Few-Cy
le-Laserpulsmethode zurTHz-Erzeugung diskutiert. An dieser Stelle ist es au
h wieder sinnvoll, gemäÿ den Über-legungen aus Abs
hnitt 5.1, die Plasmadi
hten, die während positiver (ρ+) und negativerFeldstärke (ρ−) erzeugt werden, zu unters
heiden. Geht man wieder von einer Molekül-di
hte bei Atmosphärendru
k von ρ0
gas = 2, 7 · 1019 
m−3 aus, so lässt si
h der zeitli
heVerlauf der beiden Plasmadi
hten ρ+(t) und ρ−(t) dur
h Lösen der gekoppelten Dif-ferentialglei
hungen 5.1 und 5.2 bestimmen. Im oberen Teil von Abbildung 5.6 ist derzeitli
he elektris
he Feldverlauf eines 6 fs Pulses na
h Glei
hung 2.1 für die CE-Phasen0 und π/2 dargestellt. Im mittleren Teil der Abbildung ist der entspre
hende zeitli
heVerlauf der Ionisationsrate für die beiden Laserpulse dargestellt und der untere Teil vonAbbildung 5.6 zeigt s
hlieÿli
h den zeitli
hen Verlauf der Plasmadi
hte ρ+(t) und ρ−(t),wel
her si
h als Lösung der Di�erentialglei
hungen 5.1 und 5.2 ergibt.Die maximale elektris
he Feldstärke für beide Phasen wurde dabei auf einen Wert be-grenzt, der knapp oberhalb des S
hwellwertes für signi�kante Ionisation liegt. Da es au
hhier eigentli
h keinen s
harfen Grenzwert für eine signi�kante Ionisation gibt, wurdedie S
hwelle (dargestellt als horizontale Linie in den beiden oberen Graphen von Abbil-dung 5.6) willkürli
h als die Feldstärke de�niert, bei der die Ionisationswahrs
heinli
hkeitpro fs genau 1% beträgt. Es ist sinnvoll die maximale Feldstärke zu begrenzen, da derE�ekt der Plasmadefokussierung, wie bereits in Abs
hnitt 3.4 bes
hrieben, au
h hier wie-der im Falle der Few-Cy
le-Pulse zu einem selbst regulierenden Me
hanismus führt, derzum einen die maximale Plasmadi
hte und zum anderen die maximal errei
hte optis
heFeldstärke limitiert.Hierbei ist die maximale Plasmadi
hte in erster Linie von den fokussierenden Parametern,der Brennweite f und dem Eingangsstrahlradius a, abhängig. Damit kann davon ausge-gangen werden, dass Few-Cy
le-Pulse bei glei
hen fokussierenden Parametern ähnli
hemaximale Plasmadi
hten erzeugen, wie Multi-Cy
le-Pulse, wenn man zunä
hst vereinfa-
hend annimmt, dass die Energie, die dem Laserpuls dur
h die Ionisation entzogen wird,klein gegenüber der Laserpulsenergie ist. Wie si
h in Abs
hnitt 6.2 herausstellen wird,kann für Multi-Cy
le-Pulse die maximal errei
hte Plasmadi
hte experimentell auf etwa10% bis 20% der Ausgangsmoleküldi
hte (ρ0

gas = 2, 7 · 1019 
m−3) abges
hätzt werden.Unter verglei
hbaren fokussierenden Parametern (f ≃ 0, 076m und a ≃ 0, 004m) istau
h bei der Verwendung von Few-Cy
le-Laserpulsen zur Plasmaerzeugung von Plasma-58
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Abbildung 5.6.: Zeitli
her Verlauf der Laserfeldstärke und die daraus resultierenden zeit-li
hen Verläufe der Ionisationsraten und Plasmadi
hten.
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60 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENdi
hten in dieser Gröÿenordnung auszugehen. Deshalb wurde au
h hier wieder für die inAbbildung 5.6 dargestellten Bere
hnungen die maximale Feldstärke E0
opt auf einen Wertbegrenzt, bei dem die Gesamtplasmadi
hte (ρtotal = ρ+(t) + ρ−(t)) na
h Dur
hlaufendes Laserpulses dur
h den Fokus etwa 10% der Ausgangsmoleküldi
hte beträgt. Dur
hdie Limitierung der Spitzenfeldstärke führen nur die drei bzw. vier intensivsten optis
henHalbzyklen der Few-Cy
le-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 = 0na
h dur
hlaufen des Pulses ρ+ deutli
h gröÿer als ρ−. Hingegen gilt für ϕCE = π/2,dass ρ+ ungefähr glei
h ρ− ist. Der kleine Unters
hied zwis
hen ρ+ und ρ− ist daraufzurü
kzuführen, dass trotz symmetris
her Feldverteilung für den glei
hgroÿen positivenHalbzyklus weniger ni
ht-ionisierte Moleküle zur Verfügung stehen als für den voran-gegangenen negativen Halbzyklus der glei
hen Spitzenfeldstärke. Wieder unter der ver-einfa
henden Annahme das alle Elektronen im Mittel eine Vers
hiebung in Feldri
htungzum Ionisationszeitpunkt erfahren, Analog zu Abs
hnitt 5.1.1, resultiert die in Abbil-dung 5.6 dargestellte Asymmetrie in einem makroskopis
hen Dipolmoment senkre
ht zurAusbreitungsri
htung des optis
hen Pulses, wel
he als proportional zur erzeugten THz-Amplitude angenommen werden kann. Die na
h Glei
hung 5.4 de�nierte Asymmetrie inder Plasmadi
hte kann damit als Funktion der CE-Phasen für vers
hiedene Laserpuls-dauern bere
hnet werden. Dies ist in Abbildung 5.7 dargestellt.
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Abbildung 5.7.: Asymmetrie in der Plasmadi
hte Rρ als Funktion der CE-Phase für ver-s
hiedene Laserpulsdauern. Kleine Darstellung: Abnahme des Kontrastesin Rρ mit zunehmender Laserpulsdauer.Hier spiegelt si
h der bereits dur
h die phänomenologis
he FWR Bes
hreibung in Ab-s
hnitt 4.2 vorhergesagte funktionelle 
osinus-artige Zusammenhang, zwis
hen der THz-60



5.1. ASYMMETRISCHE IONISATION DER LUFT 61Amplitude und der CE-Phase, wieder. Au
h die in diesem Abs
hnitt stark vereinfa
htemikroskopis
he Bes
hreibung 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 Abs
hnitten soll nun die im vorangegangenen Abs
hnitt gema
hte ver-einfa
hende Annahme, dass alle Elektronen na
h ihrer Ionisation im Mittel eine Vers
hie-bung in Feldri
htung aufgrund der Bes
hleunigung der Elektronen im Laserfeld erfahrenetwas genauer untersu
ht werden. Dabei werden in diesem Abs
hnitt zunä
hst einmal dieTrajektorien einzelner Elektronen in Abhängigkeit ihres Ionisationszeitpunktes für Few-Cy
le-Laserpulse untersu
ht, da im Falle der Few-Cy
le-Laserpulse die Elektronenbewe-gung in ans
hauli
her Weise in Bezug zur elektris
hen Feldstärke des Laserpulses darge-stellt werden kann. Analog gilt diese Betra
htungsweise au
h für Multi-Cy
le-Laserpulse.Auf dieser Betra
htung aufbauend wird dann, der kollektive E�ekt aller Elektronenbe-wegungen auf die makroskopis
he Polarisation, unter Berü
ksi
htigung der Streuung derElektronen an Ionen und Molekülen, betra
htet.Aufgrund der starken Ni
htlinearität der Ionisationsrate und des selbstregulierenden Me-
hanismus der Plasmadefokussierung, werden Elektronen überwiegend in Berei
hen ma-ximaler Feldstärke erzeugt. Je kürzer der Puls ist, desto weniger seiner Zyklen liegen ober-halb der S
hwelle, bei der eine signi�kante Ionisation auftritt. Um die Entstehung einesDipolmoments auf mikroskopis
her Ebene zu verstehen, betra
hten wir nun im folgendenden Bewegungsverlauf eines Elektrons im optis
hen Feld eines Few-Cy
le-Laserpulses, inAbhängigkeit des genauen Ionisationszeitpunktes des Elektrons. Zur Vereinfa
hung seizuerst eine Streuung der Elektronen an Molekülen oder Ionen verna
hlässigt.Die Bewegung des Elektrons im Laserfeld für den vorliegenden Fall kann klassis
h behan-delt werden, da die Anzahl der Photonen groÿ ist, die zur Bes
hleunigung des Elektronsbeitragen, glei
hbedeutend mit der Tatsa
he, dass der Photonenimpuls klein gegenüberdem Impuls des Elektrons ist. Die Bewegung des Elektrons kann damit vereinfa
ht überfolgende Di�erentialglei
hung bestimmt werden:
ẍ =

e

m
Eopt(t). (5.7)In Abbildung 5.8 ist der elektris
he Feldverlauf eines 8 fs Pulses dargestellt. Wir betra
h-ten nun exemplaris
h drei vers
hiedene Ionisationszeitpunkte. Au
h hier soll der Fokusvereinfa
ht als punktförmig ohne Ausdehnung angenommen und die Elektronenbewegungsoll nur in Polarisationsri
htung des optis
hen Pulses betra
htet werden.Zuerst untersu
hen wir den Fall, dass das Elektron genau im Maximum des elektris
henFeldes bei t = 0 mit den Anfangsbedingungen x0 = 0 und v0 = 0 erzeugt wird. Indiesem Fall vollzieht das Elektron eine oszillatoris
he Bewegung (blaue Trajektorie inAbbildung 5.8) um einen Punkt, der in Erzeugungsfeldri
htung vom Entstehungsort ver-s
hoben ist. Für t → ∞ nimmt die Vers
hiebung einen konstanten Wert x∞ = 
onst an,da v∞ = 0 ist, und damit wird ein Dipolmoment p∞ in positive Feldri
htung erzeugt, dasssi
h aus dem Produkt der räumli
hen Vers
hiebung mit der Elementarladung e ergibt.
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Abbildung 5.8.: Bewegung des Elektrons im Laserfeld eines Few-Cy
le-Pulses in Abhän-gigkeit des Ionisationszeitpunktes.
p∞ = x0

∞
· e (5.8)Wird das Elektron nur 10 as vor Errei
hen der maximalen Feldstärke des Laserpulsesmit den glei
hen Anfangsbedingungen erzeugt, also bei t0 = −10 as, vollzieht das Elek-tron au
h wieder eine oszillatoris
he Bewegung (grüne Trajektorie in Abbildung 5.8),diesmal allerdings ni
ht um einen festen Punkt. Zur oszillatoris
hen Bewegung bekommtdas Elektron no
h eine zusätzli
he Ges
hwindigkeitskomponente, die es aufgrund der Be-s
hleunigung zwis
hen t = −10 as und 0 erfährt. Hier wird au
h wieder ein positivesDipolmoment erzeugt, wel
hes aber, aufgrund dieser zusätzli
hen Ges
hwindigkeitskom-ponente na
h Dur
hlaufen des Laserpulses dur
h den Brennpunkt, linear mit der Zeitansteigt. Für den Fall, dass das Elektron erst 10 as na
h dem Errei
hen der maxima-len Feldstärke des Laserpulses erzeugt wird (t = +10 as), driftet das Elektron in negativeFeldri
htung davon (grüne Trajektorie in Abbildung 5.8). In diesem Fall wird im Verglei
hzu den beiden vorangegangenen Fällen ein zeitabhängiges Dipolmoment mit entgegenge-setztem Vorzei
hen erzeugt. Damit erzeugen zwar ni
ht alle Elektronen, die während derglei
hen Polarität der Feldstärke erzeugt werden, ein Dipolmoment mit glei
hem Vorzei-
hen. Es geht jedo
h aus der Betra
htung der drei exemplaris
hen Ionisationszeitpunktedeutli
h hervor, dass der Elektronens
hwerpunkt der Elektronen die während glei
herPolarität erzeugt werden, eine Vers
hiebung in Feldri
htung erfährt und damit eine Po-larisation in diese Ri
htung erzeugt. Die exakte Gröÿe der Polarisation wird allerdingsdavon abhängen, wie weit si
h die Elektronen in ihrer kohärenten Bewegung mit demLaserfeld im Luft-Plasmagemis
h von den angestammten Ionen entfernen können, bis ih-re kohärente Bewegung dur
h Streuung an Molekülen und Ionen beendet wird. Deshalbsoll im folgenden die mittlere freie Weglänge und damit die Streuzeit der Elektronen63
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hätzt werden.
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5.3. ABSCHÄTZUNG DER MITTLEREN FREIEN WEGLÄNGE UND DERSTREUZEIT DER ELEKTRONEN 655.3. Abs
hätzung der mittleren freien Weglänge und der Streuzeit derElektronen5.3.1. Elektron-Molekül-StreuungBetra
hten wir die Elektron-Molekül-Streuung, so kann die mittlere freie Weglänge lMoldes Elektrons im Laserfeld bei Atmosphärendru
k über
lMol = (σMolρgas)

−1 (5.9)bere
hnet werden, wobei σMol der Wirkungsquers
hnitt für die Elektron-Molekül-Streuungist und ρgas die Moleküldi
hte. Die Moleküldi
hte bei Atmosphärendru
k beträgt ρ0
gas =

2, 7 · 1025 m−3. Der Wirkungsquers
hnitts für die Elektron-Molekül-Streuung ist abhän-gig von der Elektronentemperatur Te im Plasma und somit von der mittleren kinetis
henEnergie2 Wkin der Elektronen [61℄. Da das Elektron im wesentli
hen seine Energie ausder Bes
hleunigung im optis
hen Feld bezieht, kann die mittlere kinetis
he Energie desElektrons über dessen ponderomotives Potential Up abges
hätzt werden.
Wkin ≃ Up =

e2E2
0

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

3, 36 · 1010 Vm−1 und optis
hen Frequenzen für ω aus, so besitzt das Elektron eine mitt-lere kinetis
he Energie von etwa Wkin = 9 eV. In Referenz [61℄ sind experimentelle Wir-kungsquers
hnitte für die Elektron-Atom-Streuung für vers
hiedene Edelgase angege-ben. Mit steigender Atommasse nimmt erwartungsgemäÿ der Wirkungsquers
hnitt fürdie Elektron-Atom-Streuung zu. Die angegebenen Werte für die Wirkungsquers
hnittevariieren dabei von σNe = 10−20 m2 für Neon bis σXe = 4 · 10−19 m2 für Xenon (alleWerte sind bei einer kinetis
hen Energie der Elektronen von Wkin = 9 eV genommen).Alle hier angegebenen Wirkungsquers
hnitte in Abhängigkeit der mittleren kinetis
henEnergie bzw. der Elektronentemperatur haben ihr Maximum bei etwa 9-13 eV. Der Wir-kungsquers
hnitt von Argon wird dabei dem Wirkungsquers
hnitt des Sti
ksto�moleküls
N2 am ähnli
hsten sein, da die Atom bzw. Molekülmassen von Argon und N2 ähnli
hgroÿ sind. Für Argon ist ein Wert für den Wirkungsquers
hnitt von σAr = 2 · 10−19 m2angegeben. Damit kann die mittlere freie Weglänge eines Elektrons im optis
hen Feldbei Atmosphärendru
k na
h Glei
hung 5.9 auf lMol ≈ 200nm abges
hätzt werden. Un-ter Berü
ksi
htigung der mittleren Elektronenges
hwindigkeit im Laserfeld, die si
h über
ve =

√

2Up/m = 1, 7 · 106 mse
−1 aus der mittleren kinetis
hen Energie ergibt, lässt si
heine mittlere Streuzeit in der Gröÿenordnung von2Im Rahmen dieser Abs
hätzung wird die Näherung Wkin ≃ Te verwendet. Genau genommen müsstenno
h die translatoris
hen Freiheitsgrade der Elektronen berü
ksi
htigt werden (Faktor 3/2).65



66 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMEN
tMol
s (1bar) = lMol · ve ≈ 100 fs (5.11)zwis
hen zwei Elektron-Molekülstössen abs
hätzen. Diese Zeit kann als 
harakteristis
heZeit angesehen werden, in der die Elektronen na
h ihrer Ionisation im Laserfeld kohärentbes
hleunigt werden können. Diese kohärente Bewegung wird dann im Mittel na
h tMol

sdur
h eine inkohärente Streuung an Molekülen beendet.5.3.2. Elektron-Ionen-StreuungBetra
hten wir nun die Elektron-Ionen-Streuung, so kann die mittlere freie Weglänge lIondes Elektrons für diesen Streuprozess au
h wieder über
lIon = (σIonρ)−1 (5.12)bestimmt werden, wobei hier σIon den Wirkungsquers
hnitt für die Elektron-Ionen-Streuung und ρ die Plasmadi
hte bezei
hnen. Der Wirkungsquers
hnitt für die Elektron-Ionen-Streuung σIon ist au
h wieder von der mittleren kinetis
hen Energie der Elektronenabhängig. Im Gegensatz zur Elektron-Molekülstreuung, deren Wirkungsquers
hnitt gera-de ein Maximum bei einer Elektronentemperatur im Berei
h 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 si
h somit ein Wirkungsquers
hnittvon etwa σIon ≈ 2 · 10−18 m2[62℄, der nur um etwa eine Gröÿenordnung gröÿer ist, alsder Wirkungsquers
hnitt für die Elektron-Molekül-Streuung. Verwenden wir nun die Ab-s
hätzung der Plasmadi
hte aus Abs
hnitt 6.2.2, von etwa 10 bis 20 % der Moleküldi
htebei Atmosphärendru
k, so erhalten wir bei Atmosphärendru
k in etwa die glei
he mittlerefreie Weglänge für den Streuprozess Elektron-Ionen-Streuung, wie für den StreuprozessElektron-Molekül-Streuung, von etwa lMol ≈ lIon ≈ 200nm und die entspre
hende 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 Berü
ksi
htigung desIonisationszeitpunktesIm folgenden soll nun untersu
ht werden, wie die einzelnen mikroskopis
hen Dipolmomen-te si
h zu einer makroskopis
hen Polarisation des Plasmas dur
h eine kollektive Betra
h-tung aller Elektronen und ihrer Trajektorien zusammensetzen. Von besonderem Interesseist hierbei die Abhängigkeit des makroskopis
hen Dipolmoments von der CE-Phase. ImAbs
hnitt 5.2 wurde die Bewegung einzelner Elektronen ohne We
hselwirkung mit denIonen und Molekülen betra
htet. In Abs
hnitt 5.3 wurde die mittlere Streuzeit der Elek-tronen im Plasma bei Atmosphärendru
k auf etwa ts ∼ 100 fs abges
hätzt. Die Streuungder Elektronen soll nun in vereinfa
hter Form dur
h die Einführung einer determinis-tis
hen Streuzeit in den Bewegungsglei
hungen berü
ksi
htigt werden. Deterministis
hbedeutet hierbei, dass für alle Elektronen die exakt glei
he Streuzeit ts angenommenwird. Damit kann der zurü
kgelegte 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.Dementspre
hend kann das Dipolmoment dieses Elektron-Ionenpaars, wel
hes zur Zeit

t0 erzeugt wurde, wieder einfa
h dur
h p(t0, ts) = e ·x(t0, ts) abges
hätzt werden. Um dieDipolmomente aller Elektronen zu berü
ksi
htigen muss die Änderung der Plasmadi
hteals Funktion des Ionisationszeitpunktes t0 über folgende Glei
hung
dρ(t0)

dt0
= wion(ρ0

gas − ρ(t0)) (5.16)bere
hnet werden. Die na
h Dur
hlaufen des optis
hen Pulses dur
h 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-Cy
le-Laserpulsen

Abbildung 5.9.: Modellierung der THz-Polarisation in Abhängigkeit der Streuzeit und derrelativen Phase ϕω2ω zwis
hen fundamentaler und zweiter harmonis
herFrequenz.Der Ein�uss der Streuzeit auf die kohärente Polarisation im Plasma, erzeugt mit Multi-Cy
le-Laserpulsen, zusammengesetzt aus einer Fundamentalfrequenz und ihrer zweitenharmonis
hen Frequenz, soll im folgenden theoretis
h untersu
ht werden. In Abbildung 5.9ist die na
h Glei
hung 5.17 modellierte THz-Polarisation P (ϕω2ω , ts) für einen Laserpulsna
h Glei
hung 5.5 als Funktion der Streuzeit ts und der relativen Phase ϕω2ω darge-stellt. Rot entspri
ht dabei einer hohen Polarisation in positive x-Ri
htung und blaueiner hohen Polarisation in negative x-Ri
htung. In den grünen Berei
hen vers
hwindetdie Polarisation. Betra
htet man Polarisationen bei konstanten ϕω2ω ist zu erkennen,wie mit abnehmender Streuzeit au
h 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 errei
ht wird, in Abhängigkeit derStreuzeit dargestellt. Na
h der einfa
hen Bes
hreibung aus Abs
hnitt 5.1.1, in wel
her diePropagation der Elektronen im Laserfeld stark vereinfa
ht angenommen wird, wird dasMaximum für die THz-Emission bei einer relativen Phase ϕω2ω = ±π/2 vorhergesagt.Diese Phase entspri
ht au
h genau der maximalen Asymmetrie in der optis
hen Feld-68
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 [fs]Abbildung 5.10.: THz-Polarisation P in Abhängigkeit der Streuzeit ts für die relativePhase ϕω2ω = −π/5.stärke (also dem Maximum in RE(ϕω2ω)). Unter Berü
ksi
htigung der Propagation derElektronen, in Abhängigkeit des genauen Ionisationszeitpunktes, vers
hiebt si
h das Ma-ximum für die THz-Emission von ϕω2ω = ±π/2 auf den nahezu streuzeitunabhängigenWert von ϕω2ω = −π/5 im Berei
h der hier abges
hätzten Streuzeiten in der Gröÿenord-nung von ts ≈ 100 fs. Experimentell lässt si
h diese Vers
hiebung der relativen Phase, beider die maximale THz-Emission erzielt wird, ni
ht so einfa
h na
hweisen, da der Abso-lutwert der relativen Phase, wie bereits in Abs
hnitt 6.1 diskutiert, experimentell s
hwerzugängli
h ist. Diese Vers
hiebung ist an dieser Stelle für diese THz-Erzeugungsmethodeallerdings au
h ni
ht von besonderer Bedeutung, da eine Bestimmung des Absolutwerts,der relativen Phase zwis
hen der Fundamentalfrequenz ω und seiner künstli
h erzeugtenzweiten Harmonis
hen 2ω, ni
ht von weiterer physikalis
her Bedeutung ist. Bei der THz-Erzeugungsmethode unter Verwendung von Few-Cy
le-Pulsen, wie sie in Abs
hnitt 5.4.2in analoger Weise betra
htet wird, tritt eine ähnli
he Phasenvers
hiebung der maxima-len THz-Emission auf. Im Falle der Few-Cy
le-Pulse ist die THz-Emission von der CE-Phase abhängig, deren Absolutwert für zahlrei
he Experimente [63, 64, 65, 66, 67, 68, 69℄im Berei
h der Attosekunden-Physik von besonderem Interesse ist. Es sei deshalb andieser Stelle nur darauf hingewiesen, dass dieser E�ekt der Phasenvers
hiebung dur
hdie Berü
ksi
htigung der Propagation der Elektronen im Plasma au
h bei der THz-Erzeugungsmethode mit optis
her Vorspannung auftritt.Zusätzli
h zu einem linearen Verhalten zwis
hen der Streuzeit und der THz-Polarisationist eine kleine periodis
he Modulation in Abbildung 5.10 zu erkennen. Diese periodis
heModulation kann auf die in der Modellierung angenommene abrupte Beendigung der ko-härenten Bewegung der Elektronen dur
h die Streuung zurü
kgeführt werden. Die Peri-ode dieser Modulation entspri
ht dabei genau der Periodendauer der optis
hen Strahlung(∼ 2, 5fs), da die Elektronen je na
h Streuzeit ihre kohärente oszillatoris
he Bewegung69



70 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENin einem Maximum, einem Minimum oder in einem Berei
h dazwis
hen beenden. Dur
hErsetzen der hier verwendeten deterministis
hen Streuzeit, dur
h eine statistis
he Ver-teilung der Streuzeiten, vers
hwindet diese kleine Modulation. Da dieser E�ekt jedo
hklein gegenüber der linearen Abhängigkeit ist, die ihren Ursprung in der vom Ionisati-onszeitpunkt abhängigen asymmetris
hen Bes
hleunigung der Elektronen hat, soll dieserE�ekt hier verna
hlässigt und auf eine aufwendigere Modellierung verzi
htet 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-Cy
le-LaserpulsenIn Abbildung 5.11 ist der Feldverlauf eines 6 fs Laserpulses dargestellt. Entspre
hendzu diesem Feldverlauf ist der Weg x(t0, ts = 100 fs) der Elektronen, den sie aufgrundder Bes
hleunigung dieses Feldes na
h 100 fs zurü
kgelegt haben, in Abhängigkeit ihresIonisationszeitpunktes t0, bere
hnet na
h Glei
hung 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 na
h100 fs als Funktion des Ionisationszeitpunktes t0.
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]Abbildung 5.11.: Elektron-Ionen-Entfernung na
h 100 fs dargestellt als Funktion des Io-nisationszeitpunktes.Die in Abbildung 5.11 blau dargestellte Kurve für x(t0, ts) ist also ni
ht als Trajektoriedes Elektrons zu verstehen, sondern stellt nur eine Momentaufnahme der Elektron-Ionen-Entfernung zum Zeitpunkt t = t0 + ts, zugeordnet zu dem Ionisationszeitpunkt t0, dar.Die Streuung der Elektronen kann als Beendigung der kohärenten kollektiven Bewegungaller Elektronen angesehen werden, wel
hes die Verna
hlässigung der Bewegung der Elek-tronen na
h der Streuung re
htfertigt. Die in Abbildung 5.11 gewählte Darstellung hatden Vorteil, dass si
h direkt erkennen lässt, wel
he Feldstärke zum Ionisationszeitpunkt

t0 für ein Elektron geherrs
ht hat, wel
hes dann na
h der Zeitspanne ts am Ort x(t0, ts)gestreut wird. Ein weiterer Vorteil dieser Darstellung ist, dass sofort ersi
htli
h ist, dassfür einen in der Feldstärke maximal asymmetris
hen Puls, wie er in Abbildung 5.11 dar-gestellt ist, entspre
hend der CE-Phase ϕCE = 0, eine symmetris
he Verteilung derElektronen in Bezug auf die Ionen zu erwarten ist. Damit wird an dieser Stelle s
hondeutli
h, dass si
h für die Entwi
klung der Polarisation in Abhängigkeit von der CE-Phase, unter Berü
ksi
htigung der expliziten Bewegung der Elektronen im Laserfeld, einanderes Verhalten, als das zunä
hst vereinfa
hend angenommene aus Abs
hnitt 5.1.2, er-71



72 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENgeben wird. Die Elektron-Ionen Entfernung x(t0, ts) allein ist allerdings no
h kein Maÿfür die Polarisation im Plasma, für dessen Bestimmung die Elektron-Ionen-Entfernungno
h mit der Plasmadi
hte ρ(t0) na
h Glei
hung 5.17 gefaltet werden muss. Die so be-re
hnete 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-Cy
le-Pulse und der Streuzeit der Elektronen.Wie bereits aus den vorangegangenen Betra
htungen zu erwarten war, wird die maximalePolarisation, unter der Annahme einer deterministis
hen Streuung der Elektronen na
h100 fs, ni
ht für einen Laserpuls mit maximaler Feldasymmetrie errei
ht (ϕCE = 0), son-dern für einen Laserpuls der eine nahezu symmetris
he Feldverteilung hat (ϕCE = π/2).Für sehr kleine Streuzeiten ts < 1 fs hingegen ergibt si
h das Maximum der Polarisationbei einer CE-Phase ϕCE ≈ 0. Der unter den in Abs
hnitt 5.1.2 gema
hten vereinfa
hen-den Annahmen entstandene Zusammenhang der THz-Amplitude ETHz ∝ Rρ zu derAsymmetrie in der Plasmadi
hte kann damit als Grenzwert der Polarisation für sehrkleine Streuzeiten (ts < 1 fs) angesehen werden. Die Abs
hätzungen aus Abs
hnitt 5.3legen allerdings nahe, dass die tatsä
hli
hen Streuzeiten deutli
h gröÿer sind. Die kleineModulation der maximalen Polarisation in der CE-Phase, im Streuzeitenberei
h zwis
hen1 und 5 fs, ist wieder eine Konsequenz der Annahme einer deterministis
hen Streuzeit72



5.4. THZ-POLARISATION IM PLASMA UNTER BERÜCKSICHTIGUNG DESIONISATIONSZEITPUNKTES 73analog zur Betra
htung der Multi-Cy
le-Pulsen in Abs
hnitt 5.4.1. Dieser E�ekt hat au
hhier keinen signi�kanten Ein�uss auf die Ergebnisse im hier relevanten Streuzeitenberei
hvon etwa 100 fs und kann verna
hlässigt werden.
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s
 [fs]Abbildung 5.13.: CE-Phase, bei der die maximale Polarisation im Plasma errei
ht wird,als Funktion der Streuzeit, bere
hnet für einen Few-Cy
le-Laserpuls miteiner Pulsdauer von 6 fs.Da die Abs
hätzung der Streuzeit aus Abs
hnitt 6.2.3 do
h mit einer re
ht groÿen Un-genauigkeit verbunden ist, ist in Hinsi
ht auf eine Bestimmung des Absolutwerts derCE-Phase mit der THz-Methode, der Ein�uss der Streuzeit auf die CE-Phase, für wel
hedie maximale Polarisation im Plasma errei
ht wird, in Abbildung 5.13 dargestellt3. AusAbbildung 5.13 wird deutli
h, dass die CE-Phase, für die eine maximale THz-Amplitudeerwartet wird, über einen weiten Berei
h (10-500 fs), na
h der hier entwi
kelten Theorie,relativ unabhängig von der exakten Streuzeit der Elektronen im Plasma ist. In diesemBerei
h kann die maximale Unbestimmtheit in der CE-Phase, die dur
h eine Unsi
herheitin der Genauigkeit der Elektronenstreuzeit hervorgerufen wird, auf etwa ∆ϕCE ∼ π/20abges
hätzt werden. Im Streuzeitenberei
h ts < 10 fs ist die Unbestimmtheit am gröÿten,da hier im wesentli
hen die dur
h die Propagation der Elektronen bedingte Phasenver-s
hiebung von ϕmax

CE = 0 auf ϕmax
CE ≃ π/2 auftritt. In diesem Berei
h ist die Unbestimmt-heit in der CE-Phase nahezu ∆ϕCE ∼ π/2. Dies bedeutet, dass in Hinsi
ht auf dieAbsolutwertbestimmung der CE-Phase mit der Methode der THz-Erzeugung mit Few-Cy
le-Laserpulsen, basierend auf der hier entwi
kelten Theorie, der mögli
hst exakten3Anmerkung: Die in Abbildung 5.13 dargestellten Werte wurden unter Verwendung einer ni
ht determi-nistis
hen Streuzeit bere
hnet. Deshalb zeigen diese im Streuzeitenberei
h zwis
hen 0 und 5 fs keineperiodis
he Modulation der CE-Phase für wel
he die maximale Polarisation im Plasma errei
ht wird.73



74 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMENBestimmung, der Streuzeit der Elektronen in der partiell ionisierten Luft bei Umge-bungsdru
k, eine groÿe Bedeutung zukommt.
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 [π] Abbildung 5.14.: Polarisation im Plasma als Funktion der CE-Phase für vers
hiedeneLaserpulsdauern.Im folgenden wird der Ein�uss der Laserpulsdauer auf die Stärke der Polarisation imPlasma, die mit Hilfe der hier entwi
kelten Modellierung bestimmt wird, untersu
ht undmit der in Abs
hnitt 5.1.2 bere
hneten Asymmetrie in der Plasmadi
hte Rρ vergli
hen.Die Bere
hnungen wurden mit einer Streuzeit ts = 100 fs dur
hgeführt. Au
h hier wurdewieder die Spitzenfeldstärke so gewählt, dass der maximale Ionisationsgrad des Plasmas
ρtotal/ρ

0
gas = 10 % ist.In Abbildung 5.14 ist die Polarisation als Funktion der CE-Phase der erzeugenden Laser-pulse für vers
hiedene Pulsdauern dargestellt. Der 
osinus-artige funktionelle Zusammen-hang zwis
hen ϕCE und der Polarisation im Plasma, wie er bereits aus der Bere
hnungder Asymmetrie in der Plasmadi
hte Rρ (verglei
he mit Abbildung 5.7) bekannt ist, �ndetsi
h hier wieder. Der wesentli
he Unters
hied besteht hauptsä
hli
h in der bereits disku-tierten Phasenvers
hiebung des Maximums um∼ π/2. Die Zunahme des Kontrastes in derPolarisation mit abnehmender Pulsdauer ist au
h hier ähnli
h wie in der Asymmetrie inder Plasmadi
hte aus Abbildung 5.7. Für die drei gröÿten Laserpulsdauern (τ > 4 fs) liegtdas Maximum der THz-Polarisation erwartungsgemäÿ knapp unterhalb von ϕCE = π/2.Bei τ = 3 fs tritt eine zusätzli
he kleine Phasenvers
hiebung des Maximums, zusammenmit einer Verformung des 
osinus-artigen Zusammenhangs, auf.Als Zusammenfassung der theoretis
hen Betra
htungen dieses Kapitels kann gesagt wer-74



5.4. THZ-POLARISATION IM PLASMA UNTER BERÜCKSICHTIGUNG DESIONISATIONSZEITPUNKTES 75den, dass eine 
osinus-artige Modulation der THz-Amplitude in der THz-Emission vonFew-Cy
le laserpulserzeugten Plasmen mit der CE-Phase zu erwarten ist. In Hinsi
htauf eine Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase sagt die hier entwi
kelte 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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76 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMEN

76



6. Experimentelle Untersu
hung des Plasma-THz-Emittersmit Multi-Cy
le-Laserpulsen6.1. Ein�uss der relativen Phase zwis
hen ω und 2ω auf dieTHz-ErzeugungWie bereits mehrfa
h erwähnt, ist es essentiell für die THz-Erzeugung in lasergenerier-ten Plasmen, dass eine Asymmetrie im Plasma senkre
ht zur Ausbreitungsri
htung desoptis
hen Pulses erzeugt wird, wenn das Maximum der THz-Strahlung in Ausbreitungs-ri
htung des optis
hen Pulses geri
htet sein soll. Bei der THz-Erzeugungsmethode mitoptis
her AC-Vorspannung, bei der eine Frequenz ω mit ihrer zweiten harmonis
henFrequenz 2ω überlagert wird, wird diese Asymmetrie dur
h den asymmetris
hen Feld-stärkenverlauf im plasmaerzeugenden Laserpuls induziert. Die Stärke der Asymmetrie imFeldstärkenverlauf des Laserpulses ist abhängig von der relativen Phase ϕω2ω zwis
hen
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 Plasmadi
hte 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 Harmonis
hen (SHG, engl. se
ond harmoni
 generation) wird ein100µm di
ker BBO(β-Barium-Borat)-Kristall (Typ I Phasenanpassung) zwis
hen 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 vers
hiedenen Ausbreitungsges
hwindigkeiten für ω und 2ω in Luft kommt es na
hder Frequenzverdopplung im BBO-Kristall zu einer Phasenvers
hiebung ϕω2ω zwis
hender fundamentalen und der zweiten harmonis
hen Frequenz. Diese Phasenvers
hiebungist abhängig von der Länge des in Luft dur
hlaufenen Weges d. Hierfür lässt si
h derZusammenhang 6.1 �nden.

ϕω2ω =
ω

(n2ω − nω)d
(6.1)

nω und n2ω sind die Bre
hungsindizes 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-monis
hen Frequenz ω und 2ω senkre
ht zueinander polarisiert. Dur
h Drehen des BBO-Kristalls umdie optis
he A
hse wird eine Feldkomponente von 2ω in Ri
htung von ω erzeugt. Die Konversions-e�zienz für SHG nimmt dabei allerdings ab. Es gibt einen optimalen Winkel, der vers
hieden vomWinkel für optimale SHG ist, bei der Rω2ω = E0
2ω/E0

ω in glei
he Polarisationsri
htung maximal wird.77



78 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNG DES PLASMA-THZ-EMITTERS MITMULTI-CYCLE-LASERPULSEN
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Abbildung 6.1.: Experimenteller Aufbau zur Untersu
hung der Phasenabhängigkeit beider Erzeugung von THz-Strahlung in einem lasergenerierten Plasma mitÜberlagerung einer Frequenz ω mit ihrer zweiten harmonis
hen Frequenz
2ω.
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6.1. EINFLUSS DER RELATIVEN PHASE ZWISCHEN ω UND 2ω AUF DIETHZ-ERZEUGUNG 79die Separation der Signalkomponenten wurde die in Abs
hnitt 3.6 bes
hriebene Methodena
h Glei
hung 3.20 und 3.21 verwendet. In Abbildung 6.2 ist zu erkennen, dass, zusätz-li
h zu der erwarteten periodis
hen Variation von EAC
THz, die Extremwerte für gröÿereAbstände zwis
hen BBO-Kristall und Fokus kleiner werden. Da si
h der BBO-Kristallin einem konvergenten Strahl be�ndet nimmt mit zunehmendem d au
h die Ausleu
h-tungs�ä
he auf dem BBO-Kristall zu. Damit nimmt der Anteil der frequenzverdoppeltenStrahlung E2ω mit steigendem d ab, da die Konversionse�zienz proportional zur Flä
hen-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 lei
ht abnehmenden Werten von EDC

THz kann allerdings au
h ges
hlossenwerden, dass das Plasmavolumen mit steigendem d au
h lei
ht abnimmt, da na
h Ab-s
hnitt 3.3.2 bei konstantem statis
hen Feld eine Änderung in der vom Plasma emittiertenTHz-Amplitude bei konstantem statis
hen Feld alleine auf eine Änderung des Plasma-volumens zurü
kgeführt werden kann. Diese Plasmavolumenänderung kann jedo
h au
hwieder auf die fallenden Intensität I2ω zurü
kgeführt werden. Obwohl natürli
h für dieErzeugung der zweiten harmonis
hen Frequenz die Energieerhaltung gelten muss, nimmtdie Spitzenfeldstärke in der einen Feldri
htung bei der Überlagerung von Eω und E2ωmit zunehmendem E2ω Anteil bei konstanter Laserpulsenergie zu. Dies bedeutet, dass beikonvergierendem Strahl im Verglei
h zu einer geringeren Intensität I2ω die Ionisations-s
hwelle früher errei
ht wird, was glei
hbedeutend mit einem gröÿeren Plasmavolumenist. Die Polarisation im Plasma ist allerdings deutli
h stärker von E2ω abhängig als dasPlasmavolumen, was aus dem steileren Abfall der Extrema von EAC
THz ges
hlossen wer-den kann. Eine formale Bes
hreibung des funktionellen Zusammenhangs zwis
hen EAC

THzund ϕω2ω kann dur
h Vier-Wellen-Glei
hri
htung na
h Abs
hnitt 4 mit Hilfe von Glei-
hung 6.2 bes
hrieben werden.
EAC

THz ∝ Pnl = χ(3)E2
ωE2ω sin(ϕω2ω) (6.2)Die sinus-förmige Anpassung, unter Berü
ksi
htigung des als Anpassungsparameter ver-wendeten Abfalls, in Abbildung 6.2 gibt die experimentellen Werte gut wieder. Damitbestätigt si
h die erwartete Abhängigkeit der THz-Amplitude von ϕω2ω . Es sei an die-ser Stelle darauf hingewiesen, dass die dur
h Glei
hung 6.2 angedeutete Proportionalitätder THz-Amplitude, wie bereits in Abs
hnitt 4 diskutiert, keine Veränderung der Grö-ÿe des ni
htlinearen Mediums berü
ksi
htigt. D.h. eine quantitative Überprüfung desTHz-Signalabfalls mit abnehmendem Blau-Rot-Verhältnis Rω2ω ist mit derart groÿenUnsi
herheiten verbunden, dass an dieser Stelle darauf verzi
htet werden soll.Verglei
h der Absolutgröÿe der modellierten Polarisation mit dem Experi-mentBei der im Abs
hnitt 5.4.1 modellierten Polarisation des Plasmas für die THz-Erzeugungs-methode mit optis
her AC-Vorspannung wurde die Ausdehnung des Plasmas und damitdas Plasmavolumen verna
hlässigt. Die Modellierung liefert jedo
h einen Absolutwert,79



80 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNG DES PLASMA-THZ-EMITTERS MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENder die Dimension einer Polarisation hat. Ein Verglei
h dieses Absolutwerts zu einerexperimentell bestimmten Polarisation kann anhand der THz-Erzeugungsmethode mitstatis
her Vorspannung erfolgen. Bei dieser Methode wird das statis
he elektris
he Feld,in den dur
h den Laserpuls ionisierten Berei
hen, vollständig abges
hirmt. Damit kanndie Polarisation einfa
h über die Stärke des angelegten elektris
hen Feldes
PDC

nl = ε0Est (6.3)abges
hätzt werden. Die in dieser Arbeit verwendeten statis
hen Vorspannungen warenin der Gröÿenordnung von Est = 30 kV/
m. Daraus ergibt si
h 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 optis
her AC-Vorspannung abzus
hätzen. Dazu betra
hten wir die in Abbildung 6.2 dargestellten simul-tan aufgenommenen Werte für beide THz-Erzeugungsmethoden. Aus dem Verglei
h dermaximalen THz-Amplituden für beide Methoden kann eine mittlere Polarisation für dieMethode mit optis
her AC-Vorspannung, die in etwa eine 4 mal so groÿe THz-Amplitudeim Verglei
h zur statis
hen Vorspannungsmethode zeigt, auf etwa PAC

nl = 1, 1·10−4 C/m2abges
hätzt werden. Dieser Wert ist in etwa eineinhalb Gröÿenordnungen kleiner als derin Abs
hnitt 5.4.1 modellierte Wert von P (ϕω2ω = −π/5, ts = 100 fs) = 5 · 10−3 C/m2.Dieser Abs
hätzung liegt zugrunde, dass den simultan aufgenommenen THz-Amplitudenfür beide Methoden das glei
he Plasmavolumen zugrunde liegt. Diese Annahme s
heintzunä
hst dur
h die glei
hzeitige Aufnahme gere
htfertigt. Die statis
he Vorspannungsme-thode ist allerdings na
h Glei
hung 3.10 unabhängig von der Plasmadi
hte. Eine geringerePlasmadi
hte hat für diese Methode ledigli
h eine gröÿere Vers
hiebung der Elektronenim Plasma zur Folge, und zwar exakt soweit, bis das äuÿere Feld vollständig abges
hirmtist. Damit erzeugt das statis
he Feld au
h no
h genauso starke Polarisationen in Plas-maregionen mit sehr niedrigen Plasmadi
hten. Diese Plasmaregionen mit sehr niedrigenPlasmadi
hten tragen allerdings nur sehr gering zum THz-Signal, erzeugt mit der opti-s
hen AC-Vorspannungsmethode, bei, da hier das Signal von der Plasmadi
hte abhängt.Damit trägt für die statis
he Vorspannungsmethode ein wohl e�ektiv sehr viel gröÿe-res Plasmavolumen zum Signal bei. Dies hat für die hier gema
hte Abs
hätzung derPolarisation für die optis
he Vorspannungsmethode zur Folge, dass dur
h das zu groÿePlasmavolumen die mittlere Polarisation des Plasmas für diese Methode zu klein abge-s
hätzt wird.Allerdings könnte die Diskrepanz in der Gröÿenordnung der modellierten und der ex-perimentell abges
hätzten Polarisation au
h ein Indiz dafür sein, dass die Streuzeitender Elektronen im Plasma eventuell do
h deutli
h kürzer sind als die hier abges
hätzten100 fs.
80



6.2. VARIATION DES LUFTDRUCKS 816.2. Variation des Luftdru
ks
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Abbildung 6.3.: Versu
hsanordnung zur Dru
kvariation des Ausgangsmediums.In diesem Experiment wird der Ein�uss der Di
hte des ni
htionisierten AusgangsmediumsLuft, dur
h eine Variation des Luftdru
ks auf die emittierte THz-Amplitude für die THz-Erzeugungsmethode mit optis
her AC-Vorspannung, untersu
ht. Hierbei wurde zunä
hstdavon ausgegangen, dass eine Steigerung der Moleküldi
hte au
h zu einer Zunahme derPlasmadi
hte führen sollte. Bei der THz-Erzeugungsmethode mit angelegtem statis
henFeld ist die THz-Amplitude ni
ht abhängig von der Plasmadi
hte, da die erzeugten Elek-tronen soweit im Plasma vers
hoben werden, bis das äuÿere statis
he Feld komplett abge-s
hirmt ist und si
h das im Plasma erzeugte Dipolmoment als Produkt aus Vers
hiebungs-stre
ke mal Ladungsträgerdi
hte ergibt (siehe au
h Abs
hnitt 3.3.2). Experimente vonLö�er et.al. [49℄, in denen der Ein�uss des Gasdru
ks für die THz-Erzeugungsmethodemit angelegtem statis
hem Feld auf die THz-Amplitude untersu
ht wurde, haben erge-ben, dass oberhalb von 1 bar die THz-Amplitude unabhängig vom Gasdru
k ist unddamit die vorangegangene Annahme bestätigt. Bei der THz-Erzeugungsmethode mitÜberlagerung der zweiten harmonis
hen Frequenz war zunä
hst zu erwarten, dass ei-ne Steigerung der Plasmadi
hte zu einer Steigerung der THz-Amplitude führt, da eineZunahme der freien Ladungsträger ein stärkeres Dipolmoment erzeugen sollte. Deshalbwurde der Gasdru
kberei
h oberhalb von 1 bar untersu
ht. Experimente mit der THz-Erzeugungsmethode basierend auf ponderomotiven Kräften von Hamster et.al. [39℄ habeneine Resonanzerhöhung ergeben, wenn die plasmadi
hteabhängige Plasmafrequenz in derGröÿenordnung der inversen Laserpulsdauer kommt. Eine sol
he Resonanzüberhöhungist au
h für die THz-Erzeugungsmethode mit Überlagerung der zweiten harmonis
henFrequenz zu erwarten. Aus diesem Grund wurde au
h der Gasdru
kberei
h unterhalbvon 1 bar untersu
ht. Abbildung 6.3 zeigt die verwendete Versu
hsanordnung. In dieser81



82 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNG DES PLASMA-THZ-EMITTERS MITMULTI-CYCLE-LASERPULSENVersu
hsreihe wurde der Brennpunkt mit einer Kammer umgeben, in der der Gasdru
kmit Hilfe einer Vakuumpumpe und einer Ho
hdru
k-Gas�as
he variiert werden konnte.Als Eintritts- und Austrittsfenster der Dru
kkammer wurden 10mm di
ke Suprasil 100Fenster benutzt, da dieses Material eine mögli
hst geringe THz-Absorption hat, aberau
h den enormen Kräften der Dru
kunters
hiede standhält. Der BBO-Kristall wurdeinnerhalb der Dru
kkammer platziert, da dur
h die vers
hiedenen Gruppenges
hwindig-keiten der ω und 2ω Laserpulse im Suprasilfenster na
h Dur
hlaufen eines Fensters beidePulse zeitli
h ni
ht mehr übereinander liegen würden, wel
hes zum Vers
hwinden derTHz-Emission führen würden.In Abbildung 6.4 sind zwei Dru
kvariationsmessreihen zwis
hen 3 mbar und 1 bar dar-gestellt. Die Parameter der plasmaerzeugenden Pulse waren für alle in diesem Kapitelgema
hten Versu
he glei
h (Jopt = 180µJ, τ = 150 fs, λ = 775 respektive 387,5 nm). Beider zweiten Messreihe wurde die Phase zwis
hen ω und 2ω dur
h ein dünnes Glasplätt-
hen um einen willkürli
hen Betrag vers
hoben, um die sinus-förmige Abhängigkeit inder THz-Amplitude vom Gasdru
k in beiden Messreihen zu eliminieren.
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Abbildung 6.4.: THz-Amplitude als Funktion des Gasdru
ks.Um diese Phasenabhängigkeit herauszure
hnen 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 Dru
kberei
h von 1 bar bis 20 bar, in einem doppelloga-rithmis
hen Graphen, dargestellt. Bei der Messreihe im Dru
kberei
h zwis
hen 1 bar und20 bar, bei der die relative Phase ϕω2ω au
h etwa um 2π/bar variiert, wurden jeweils nurdie maximalen THz-Amplituden bei optimaler Phase aufgenommen. Die optimale Phasewurde hierbei über Feinregelung des Dru
kes auf maximale THz-Amplitude eingestellt.Die Abhängigkeit der THz-Amplitude vom Dru
k kann im wesentli
hen in drei Dru
k-82



6.2. VARIATION DES LUFTDRUCKS 83berei
he eingeteilt werden, wel
he dur
h die zwei vertikalen Linien bei 100 mbar und 2bar angedeutet abgegrenzt sind.
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Druck [mbar]Abbildung 6.5.: Doppellogarithmis
he Darstellung der THz-Amplitude als Funktion desDru
kes.6.2.1. Dru
kberei
h < 100 mbar: Vollständige Ionisation aller MoleküleIm ersten Dru
kberei
h unterhalb von 100 mbar ist im wesentli
hen eine lineare Zunahmeder THz-Amplitude mit dem Dru
k zu erkennen. Dies deutet daraufhin, dass die imBrennpunkt errei
hte Plasmadi
hte nahezu glei
h der Moleküldi
hte ist, da es zu einervollständigen Ionisation im Brennpunkt kommt. Zusätzli
h zu diesem linearen Verhaltenist die na
h Referenz [39℄ erwartete Resonanz, für die Bedingung ωplτ = 2, zu erkennen.Aus Glei
hung 3.9 und der Bedingung ωplτ = 2 lässt si
h die Plasmadi
hte bei der dieResonanz auftreten sollte, na
h Glei
hung 6.4 zu ρres = 5, 6 · 1016
m−3 mit τ = 150 fs,bestimmen.
ρres =

4ǫ0m

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

ρgas) ist damit na
h Glei
hung 6.4 die Resonanz bei einem Dru
k 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-LASERPULSENAbwei
hung vom theoretis
h 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 Dru
kberei
h führt, konntedamit dur
h die Überde
kung des linearen Abfalls, verursa
ht dur
h die Abnahme derPlasmadi
hte, ni
ht erfüllt werden.6.2.2. Dru
kberei
h 100 mbar bis 2 bar: Limitierung der Plasmadi
hte dur
hPlasmadefokussierungIm angrenzenden Dru
kberei
h zwis
hen 100 mbar und 2 bar ändert si
h die beoba
hteteAbhängigkeit signi�kant. Die THz-Amplitude nimmt in diesem Berei
h nur sehr gering-fügig zu. Dies ist auf das Einsetzen von Plasmadefokussierung zurü
kzuführen. Na
hdem Modell von Drude verringert si
h dur
h die Erzeugung freier Ladungsträger derBre
hungsindex eines teilweise ionisierten Mediums in Abhängigkeit der Ladungsträger-di
hte gemäÿ
∆n = −1

2

ω2
pl

ω2
, (6.5)wobei ωpl die aus Glei
hung 3.9 bekannte plasmadi
hteabhängige Plasmafrequenz ist.Überträgt man diese Modellvorstellung auf die laserinduzierte Plasmaerzeugung in Luft,so ist lei
ht einsi
htig, dass in Berei
hen hoher Intensität, in denen die Plasmadi
hte stär-ker ansteigen wird als in Berei
hen niedriger Intensität, der Bre
hungsindex am stärkstenreduziert wird. Da die Intensität genau auf der Strahla
hse am hö
hsten ist, wird alsogenau dort der Bre
hungsindex der partiell ionisierten Luft den niedrigsten Wert an-nehmen, mit einem abfallenden positiven Bre
hungsindexgradienten in Radialri
htung.Dieser Bre
hungsindexgradient wirkt wie eine Linse mit negativer Brennweite auf dieStrahlausbreitung. Das konvergente Strahlenbündel erfährt also no
h vor errei
hen dereigentli
hen Strahltaille eine divergente Bre
hung. Na
h Referenz [70, 71℄ ergibt si
h alskritis
he Plasmadi
hte, bei der eine signi�kante Abwei
hung von der gauÿs
hen Strahl-ausbreitung dur
h Plasmadefokussierung zu beoba
hten sein sollte, na
h Glei
hung 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 si
h daraus ein Wert für die Plasmadi
hte, bei der der defokussierendeE�ekt signi�kant werden sollte, zu ρPDF = 4, 7 · 1018 
m−3. Unter Berü
ksi
htigung derim vorangegangenen Abs
hnitt 6.2.1 gema
hten Annahme, einer vollständigen Ionisationaller Moleküle unterhalb des Wertes für einsetzende Plasmadefokussierung, entspri
htdiese Plasmadi
hte einem Dru
k von etwa 170 mbar. Dieser theoretis
he Wert liegt lei
ht84



6.2. VARIATION DES LUFTDRUCKS 85höher als der experimentell beoba
htete Wert, der in Abbildung 6.5 auf etwa 100 mbar ab-ges
hätzt werden kann. Sobald der kritis
he Wert für signi�kante Plasmadefokussierungerrei
ht ist, erhöht si
h mit zunehmendem Dru
k im wesentli
hen nur no
h die Di
hteder ni
htionisierten Moleküle und die Plasmadi
hte steigt nur no
h geringfügig an. Damitkann die Plasmadi
hte bei Atmosphärendru
k auf etwa 10 bis 20% der Moleküldi
hteabges
hätzt werden.6.2.3. Dru
kberei
h > 2 bar: Verringerung der freien Weglänge der Elektronendur
h Elektron-MolekülstreuungIm dritten Teilberei
h, des Dru
kverlaufs oberhalb von 2 bar, nimmt die THz-Amplitudesehr s
hnell mit steigendem Dru
k ab. Die erho�te Steigerung über Zunahme der Plas-madi
hte bleibt aus, da die Plasmadefokussierung die Plasmadi
hte nahezu konstant aufeinem Ionisationsgrad von etwa 10 bis 20% der Moleküldi
hte bei Atmosphärendru
khält. Die Zunahme der Di
hte der neutralen Moleküle hat jedo
h zur Folge, dass die freieWeglänge der im Laserfeld bes
hleunigten Elektronen abnimmt. Die freie Weglänge derElektronen und die daraus resultierende Streuzeit der Elektronen kann als Funktion desDru
kes bzw. der Moleküldi
hte unter Verwendung von Glei
hung 5.9 aus Abs
hnitt 5.3abges
hätzt werden. Na
h Glei
hung 5.9 und 5.11 besteht folgender antiproportionalerZusammenhang zwis
hen der Streuzeit für die Elektron-Molekül-Streuung und der Gas-di
hte
tMol
s ∝ ρ−1

gas. (6.7)Im Dru
kberei
h oberhalb von 2 bar ist die Streuzeit im wesentli
hen dur
h Elektron-Molekül-Streuung bestimmt, da die Elektron-Ionen-Streuung unabhängig von der Mole-küldi
hte ist und die Plasmadi
hte hier nahezu konstant ist. Unter der Annahme, dassLuft si
h in diesem Dru
kberei
h no
h annähernd wie ein ideales Gas verhält und denGlei
hungen 5.18 und 6.7, kann für Drü
ke Pgas > 2bar näherungsweise ein Verhaltengemäÿ
PTHz ∝ P−1

gas (6.8)angenommen werden. Diese Beziehung kann das experimentell beoba
htete Verhaltenaus Abbildung 6.5 tendenziell erklären. Im Dru
kberei
h unterhalb von 1 Bar ist dieStreuzeit im wesentli
hen dur
h Elektron-Ionen-Stöÿe bestimmt. Dadur
h ist, wie imvorangegangenen diskutiert, aufgrund von Plasmadefokussierung, die THz-Amplitudenahezu Dru
kunabhängig. Dies erklärt die experimentelle beoba
htete nahezu konstan-te THz-Amplitude im Dru
kberei
h zwis
hen 100 mbar und 2 bar. Im Übergangsberei
hzwis
hen den beiden Streuprozessen, bei etwa 1 bis 3 bar, muss der Ein�uss beider Streu-prozesse gemeinsam betra
htet werden. Dazu wurde die THz-Amplitude als Funktion desGasdru
ks 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 Dru
kabhängigkeit der Streuzeit oberhalb von 2 bar berü
ksi
h-tigen. Die na
h Glei
hung 6.9 gema
hte Anpassung ist in Abbildung 6.5 als dur
hgezogeneKurve dargestellt.Die Modellierung des Streuverhaltens der Elektronen an Molekülen und Ionen gibt denexperimentell beoba
hteten Abfall der THz-Amplitude mit steigendem Dru
k im Berei
hzwis
hen 2 bar und 20 bar re
ht gut wieder. Au
h das Plateau zwis
hen 100 mbar und2 bar kann damit gut bes
hrieben werden. Zusammenfassend lässt si
h aus den Experi-menten und den Modellierungen die S
hlussfolgerung ziehen, dass die Verwendung deszu ionisierenden Mediums Luft bei Atmosphärendru
k, die optimale Kon�guration fürmaximale THz-Erzeugung im Plasma darstellt. Überlegungen, die auf eine Steigerungder THz-Amplitude dur
h no
h di
htere Plasmen, wie sie beispielsweise dur
h Fokus-sieren im Vakuum auf Festkörperober�ä
hen erzielt werden können, abzielen, ers
heinendamit als wenig erfolgsverspre
hend. Au
h die Verwendung einer Gassorte mit einem ge-ringeren Wirkungsquers
hnitt für die Elektron-Molekülstreuung, wie beispielsweise Was-sersto�, wird keine Steigerung der THz-Amplitude ermögli
hen, da im wesentli
hen derWirkungsquers
hnitt der Coulomb-Streuung der Elektronen an den Ionenrümpfen diemaximale freie Weglänge begrenzt. σIon ist aber im wesentli
hen von dem Ionisations-grad des Ions abhängig. Damit ist zu erwarten, dass bei der Verwendung eines Gases,dass im Verglei
h zu N2, ein geringeres 1. und 2. Ionisationspotential besitzt, wel
hes zueiner eventuellen Steigerung der Plasmadi
hte führen könnte, die Reduzierung der freienWeglänge dur
h die gröÿere Plasmadi
hte, eine Steigerung der THz-Amplitude dur
h dieerhöhte Plasmadi
hte kompensieren wird.
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7. Anwendung der THz-Emissionsspektroskopie zurBestimmung der CE-Phase von Few-Cy
le-LaserpulsenIn diesem Kapitel soll nun die im Rahmen dieser Arbeit neu entwi
kelte Methode zurTHz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen, wel
he auf der Verwendung von Few-Cy
le-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-Cy
le-Laserpulsenges
hehen.7.1. Das verwendete Few-Cy
le-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.: S
hematis
he Darstellung des Ultrakurzpulslasersystems mit integrierterRegelung zur Stabilisierung der CE-Phase.Das für die Experimente verwendete Few-Cy
le-Laserpulssystem be�ndet si
h am MaxPlan
k Institut für Kernphysik (MPK) in Heidelberg [72℄ und wurde au
h dort von Mit-arbeitern des MPK entwi
kelt und aufgebaut. Es handelt si
h hierbei um ein Ti:Sa ba-siertes Lasersystem, wel
hes als S
hema in Abbildung 7.1 dargestellt ist. Das Systembasiert auf einem kommerziell erhältli
hen Verstärkerlaser (CPA) [73℄, der dur
h 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-selfreferen
ing). Bei dieser Methode wird ein kleiner Teil der vom Oszillator emittiertenStrahlung in ein f-zu-2f-Interferometer (CEP1) geleitet. In diesem Interferometer (zurFunktionsweise siehe au
h Abs
hnitt 2.3) wird dann das Spektrum des Pulses dur
hSelbst-Phasenmodulation (SPM, engl. self-phase modulation) in einem kurzen Li
ht-wellenleiter verbreitert. Ein kleiner Teil des Pulses wird mit Hilfe eines ni
ht-linearenKristalls frequenzverdoppelt (SHG, engl. se
ond harmoni
 generation) und ans
hlieÿendzur Interferenz mit dem spektralverbreiterten Puls gebra
ht. 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-optis
hen Modulator (AOM) ver-wendet, wel
he die Ausgangsleistung des Ti:Sa Oszillators ni
ht signi�kant beein�ussen,da dieser in Sättigung betrieben wird. In dieser ersten Regels
hleife muss eine s
hnel-le Rü
kkopplung verwendet werden, da hier die CE-Phase im Oszillator ohne Regelungno
h 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 dur
h die Na
hverstärkung hervorgerufen werden,dur
h Integration dieser Regelgröÿe in einer langsamen Rü
kkopplung zu kompensieren.Der Groÿteil des CPA-Laser Ausgangs wird in eine mit ∼ 4, 5bar Neon-Gas gefüllteHohlkapillare, zur Verbreiterung des Spektrums dur
h SPM fokussiert. Die Hohlkapillarehat einen Innendur
hmesser von 200µm und eine Länge von 82 
m. Ans
hlieÿend 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 Verglei
h mit den Daten desTHz-Systems verwendet. Damit kann der Ein�uss von eventuell auftretenden CE-PhasenÄnderungen, die dur
h die Hohlkapillare erzeugt werden, in einer direkten Korrelationzwis
hen der f-zu-2f-Messung von CEP3 und den THz-Daten ausges
hlossen werden.
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7.2. DER VERWENDETE THZ-AUFBAU 897.2. Der verwendete THz-Aufbau
Strahlteiler
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Statisches
Feld (opt.)Abbildung 7.2.: S
hematis
he Darstellung des verwendeten THz-Aufbaus zur CE-Phasenbestimmung.Bei dem für die Messungen der CE-Phase verwendeten THz-Aufbau handelt es si
h um ei-ne typis
he THz-Anrege- und Abfrage-Anordnung (engl. pump-probe) unter Verwendungvon elektro-optis
her Detektion der THz-Strahlung in ZnTe (siehe au
h Abs
hnitt 3.1oder [48, 53, 74℄). Bei dieser Standardmethode zur Bestimmung der zeitli
hen Wellen-form des elektris
hen Feldes der THz-Pulse wird der eingehende Laserstrahl sowohl zurErzeugung, als au
h zur Detektion verwendet. Dazu wird der Laserstrahl zunä
hst ineinen intensiven Anregepuls und in einen s
hwa
hen Abfragepuls dur
h einen dünnenStrahlteiler aufgeteilt. Das Teilungsverhältnis hat hierbei etwa 20:1 betragen. Der Anre-gepuls wird mit Hilfe eines Strahlzerha
kers (engl. 
hopper) auf me
hanis
hem Wege miteiner Frequenz, die der halben Wiederholrate des Lasers (1,4 kHz) entspri
ht, moduliert.Dies ermögli
ht die Verwendung eines Lo
k-In Verstärkers zur raus
hunterdrü
kendenDetektion des THz-Signals. Mit Hilfe eines Parabolspiegels (1 Zoll Dur
hmesser, Silber-bes
hi
htung), der eine e�ektive Brennweite von 76mm hat, wird der Anregepuls in dieLaborluft bei Umgebungsdru
k fokussiert, um im Brennpunkt ein Plasma zu erzeugen.Dur
h das Anlegen eines statis
hen elektris
hen Feldes senkre
ht zur Ausbreitungsri
h-tung in der Brennpunktregion kann zuerst die in Abs
hnitt 3.3.2 bes
hriebene Methodezur THz-Erzeugung und damit zur Optimierung der Justage des THz-Aufbaus verwendetwerden. Das statis
he elektris
he Feld wird dabei in Polarisationsri
htung der optis
henStrahlung angelegt, da in diesem Fall die THz-Strahlung in dieser Ri
htung für die stati-s
he Feldmethode polarisiert ist. Für die ans
hlieÿend dur
hgeführte CE-phasensensitive89



90 ANWENDUNG DER THZ-EMISSIONSSPEKTROSKOPIE ZUR BESTIMMUNGDER CE-PHASE VON FEW-CYCLE-LASERPULSENTHz-Messung ohne statis
hes Feld wird die Polarisation der THz-Strahlung au
h in dieserRi
htung anhand der mikroskopis
hen Modellvorstellung erwartet. Die im Plasma erzeug-te THz-Strahlung wird dann mit Hilfe eines zweiten kurzbrennweitigen Parabolspiegels(2 Zoll Dur
hmesser, Goldbes
hi
htung, Brennweite 50 mm) kollimiert, um dann mit Hil-fe eines identis
hen dritten Parabolspiegels die THz-Strahlung in den elektro-optis
henKristall (1 mm di
ker <110> orientierter ZnTe) zu fokussieren. Die optis
he Strahlungwird dur
h eine für optis
he Strahlung undur
hlässige und im THz-Frequenzberei
h guttransparente Polyethylenfolie zwis
hen dem zweiten und dritten Parabolspiegel heraus-ge�ltert. Der s
hwa
he Abfragepuls wird über zwei Spiegel, die si
h auf einer me
hani-s
hen Vers
hiebestre
ke be�nden und über wel
he eine zeitli
he Vers
hiebung zwis
henAnrege- und Abfragepuls erzeugt werden kann, geleitet und ans
hlieÿend no
h einmaldur
h einen Polarisator in seiner linearen Polarisation gereinigt. Der Abfragepuls wirddann mit einer dünnen Linse dur
h ein si
h auf der Strahla
hse be�ndli
hes kleines Lo
him dritten Parabolspiegel in den si
h im Brennpunkt der THz-Strahlung be�ndli
henelektro-optis
hen Kristall fokussiert. Dabei wird in Kauf genommen, dass dur
h das Lo
him Parabolspiegel ein geringer Teil der THz-Strahlung verloren geht. Im ZnTe-Kristallführt die THz-Strahlung zu einer dur
h den Po
kels-E�ekt induzierten Doppelbre
hung,die zu einer Polarisationsänderung im Abfragepuls führt, wel
he 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-Lo
k-In Verstärker wird diese Polarisationsänderung detek-tiert. Damit kann dur
h die me
hanis
he Verzögerungseinheit die zeitli
he Wellenformdes THz-Pulses abgetastet werden. Eine exemplaris
he zeitli
he THz-Wellenform für einmit der angelegten statis
hen Feld Methode erhaltenes THz-Signal ist in Abbildung 7.3dargestellt.
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Verzögerung ∆t [ps]Abbildung 7.3.: Zeitli
he Wellenform eines THz-Pulses erhalten mit der statis
hen FeldMethode (einzelner S
an). Das statis
he Feld betrug Est = 30 kV/
m.
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7.3. DURCHFÜHRUNG UND AUSWERTUNG 917.3. Dur
hführung und AuswertungDer im vorangegangenen Abs
hnitt bes
hriebene THz-Aufbau wurde zuerst in unse-rem Laserlabor in Frankfurt mit Hilfe des in Abs
hnitt 3.5.1 bes
hriebenen Multi-Cy
le-Laserpulssystems (Pulsenergie ∼ 800µJ, Pulsdauer 150 fs, Wellenlänge 775 nm) auf ei-ner transportablen Metallplatte vorjustiert. Da in diesem Pulsdauerregime keine THz-Emission in Propagationsri
htung der optis
hen Strahlung im Plasma statt�ndet, wurdehier in der Brennpunktregion no
h ein zusätzli
hes statis
hes elektris
hes Feld mit Hilfevon zwei Elektroden angelegt, um ein THz-Signal in Propagationsri
htung zu erhalten.Dies ermögli
hte die Optimierung der optis
hen Justage, wie z.B. die Anpassung derStrahlpfadlängen des Anrege- und des Abfrage-Strahlenganges und die räumli
he Über-lagerung des THz-Pulses mit dem Abfragepuls im ZnTe-Kristall, der si
h im Fokus bei-der Strahlpfade be�nden soll. Das CE-phasenabhängige Experiment wurde dann an demim Abs
hnitt 7.1 bes
hriebenen Few-Cy
le-Laserpulssystem am Max Plan
k Institut fürKernphysik in Heidelberg dur
hgeführt. Zur Überprüfung und Optimierung der Justagedes THz-Aufbaus unter Verwendung des Few-Cy
le-Laserpulssystems wurde au
h wiederzuerst ein statis
hes elektris
hes Feld am Brennpunkt angelegt. Die mit dieser Metho-de erhaltene THz-Signalform im Zeitberei
h ist in Abbildung 7.3 dargestellt. Bei dieserMessung war die Phasenstabilisierung des Lasersystems zunä
hst ni
ht aktiviert. EineMittelung über 50 S
ans der zeitli
hen Wellenform ohne zusätzli
hes elektris
hes Feldmit aktivierter CE-Phasenstabilisierung ist in Abbildung 7.4 dargestellt.
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Verzögerung ∆t [ps]Abbildung 7.4.: Zeitberei
h THz-Signal mit aktivierter CE-Phasenstabilisierung, stabili-siert auf eine CE-Phase, für wel
he die THz-Amplitude maximal ist. Derdargestellte Verlauf ist eine Mittelung über 50 S
ans ohne ein zusätzli
ham Plasma angelegtes statis
hes 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 statis
hes Feld war etwa um einenFaktor 20 kleiner als die THz-Amplitude mit äuÿerem elektris
hen Feld (Abbildung 7.3).Für einen einzelnen S
an lag die Signalstärke damit in der Gröÿenordnung des Raus
hens.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 abges
hätzt werden (siehe au
h Abs
hnitt 10.2). Die Korrelationsmessungen derTHz-Amplitude und den f-zu-2f-Daten wurden aufgrund des s
hwa
hen Signals deshalbnur an der Stelle der maximal erwarteten THz-Amplitude dur
hgeführt (Nullverzöge-rungspunkt in Abbildung 7.4). Es sei an dieser Stelle daraufhingewiesen, dass die Null-verzögerungszeitpunkte für die THz-Erzeugungsmethode mit statis
hem Feld und für dieMethode ohne statis
hes Feld mit konstanter CE-Phase um etwa 2 ps zueinander ver-s
hoben sind. Der Nullverzögerungszeitpunkt ist de�niert als der Verzögerungszeitpunktzwis
hen Anrege- und Abfrage Puls, bei dem das maximale THz-Signal gemessen wird.Das bedeutet das Maximum des THz-Signals, erzeugt mit der statis
hen Feldmethode,fällt zeitli
h ni
ht exakt mit dem Maximum des THz-Signals, erzeugt mit den phasen-stabilen Few-Cy
le-Laserpulsen, zusammen. Verglei
ht man die Abbildungen 7.3 und 7.4,so liegt, unter Berü
ksi
htigung der 2 ps Zeitvers
hiebung, das Maximum der statis
henFeldmethode zeitli
h etwa in dem ersten Extremum des THz-Signals erzeugt mit kon-stanter CE-Phase.
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hen der THz-Amplitude und der gemessenen CE-Phase vonCEP3 zu überprüfen, wurde in einer ersten Messreihe eine langsame kontinuierli
heVariation der CE-Phase über den Sollwert des CE-Phasen-Regelkreises mit einer Rate92



7.3. DURCHFÜHRUNG UND AUSWERTUNG 93von 2π pro Minute dur
hgeführt. Die dadur
h erzeugten minimalen Änderungen in derPump	laserleistung haben dabei keinen signi�kanten Ein�uss auf die Ausgangsleistung desOszillators bzw. Verstärkers. Bei dem dur
hgeführten 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 Lo
k-In Integration betrug bei den Messungen 100ms. Für die in Abbildung 7.5dargestellten Werte wurde na
hträgli
h die Zeitkonstante bei der Auswertung der Datennumeris
h auf 5 se
 erhöht, um eine bessere Raus
hunterdrü
kung für die THz-Daten zuerhalten. Eine Überprüfung der Korrelation der f-zu-2f- und der THz-Daten auf der Zeits-kala der Lo
k-In Integration von 100ms (ni
ht dargestellt) ergab keinen Zusammenhangder Kurzzeit�uktuationen der gemessenen Signale, so dass diese Kurzzeit�uktuationenals tatsä
hli
hes Raus
hen interpretiert werden können, wel
hes die numeris
he Erhöhungder Zeitkonstanten auf 5 fs re
htfertigt. Die dargestellten Messungen sind ein Auszug von8Minuten aus einer insgesamt 74Minuten dauernden Messung. Die Messungen wurdenna
h 74Minuten abgebro
hen, da gegen Ende der Messzeit eine Zunahme des Raus
hensauf allen Messungen zu beoba
hten war, was eventuell auf die ni
ht für die kontinuier-li
he Variation optimierte CE-Phasenregelung zurü
kzuführen ist. Bereits hier in dem8Minuten Auszug in Abbildung 7.5 lässt si
h deutli
h erkennen, dass der na
h den imKapitel 5 gema
hten theoretis
hen Betra
htung erwartete 
osinus-artige Zusammenhangzwis
hen der THz-Amplitude und den CEP3 Daten vorhanden ist.
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Zeit t [sec]Abbildung 7.6.: Variation der CE-Phase über Vers
hiebung eines Glaskeilepaars imStrahlpfad.
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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 Vers
hiebung eines Glas-keilepaars (siehe Abbildung 7.1), und damit über zusätzli
he Dispersion im Strahlpfad,variiert. Das Glaskeilepaar wurde dabei mit Hilfe einer piezoelektris
hen Vers
hiebeein-heit linear zwis
hen zwei Punkten vers
hoben, die einer Variation der CE-Phase um 2πentspri
ht. Dieser Vorgang wurde periodis
h au
h 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 au
h wieder bei der Auswertung nu-meris
h auf 5 Sekunden erhöht. Der �a
he Verlauf der CEP2 Daten zeigt die in dieserMessreihe konstant gehaltene CE-Phase des CE-Phasenregelkreises. Au
h hier ist der er-wartete 
osinus-artige Zusammenhang zwis
hen der THz-Amplitude und den Daten desdritten f-zu-2f-Interferometers CEP3 deutli
h 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 dur
h CEP3.Um eine quantitative Analyse des funktionellen Zusammenhangs der Messwerte zu er-mögli
hen 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 aufgezei
hnet wurde, berü
ksi
htigt. Die als o�ene Kreise dargestellten Ein-zelwerte ergeben si
h aus der Bildung eines gleitenden Mittelwerts aller THz-Messwerte,die innerhalb eines Berei
hs von ±0,5 rad von CEP3 liegen. Dur
h diese Mittelwertbil-94



7.3. DURCHFÜHRUNG UND AUSWERTUNG 95dung werden die CEP3 Messwerte implizit als ideal angenommen, d.h. jede Variationauf diesem Signal, au
h eventuelles Raus
hen, wird so als reale CE-Phasen Variationinterpretiert. Damit s
hlägt si
h ein eventuelles Raus
hen auf den CEP3 Daten in einerVergröÿerung der Standardabwei
hung für die THz-Daten nieder. Der exemplaris
h an-gegebene Fehlerbalken zeigt dabei die Standardabwei
hung des Mittelwerts, der si
h ausder Bere
hnung des gleitenden Mittelwerts ergibt. Die dur
hgezogene Kurve in Abbil-dung 7.7 stellt den theoretis
hen Verlauf dar, der si
h aufgrund der Betra
htungen ausAbs
hnitt 5.4.2 für einen entspre
henden Laserpuls mit der Laserpulsdauer von 8 fs ergibt.Diese theoretis
he Darstellung enthält dabei einen frei gewählten Anpassungsterm, dereine Vers
hiebung des theoretis
hen Verlaufs um einen konstanten Wert ermögli
ht. Die-ses Vorgehen ist aufgrund von zweierlei Argumenten gere
htfertigt. Zum einen be�ndensi
h die THz-Apparatur und das dritte f-zu-2f-Interferometer CEP3 an unters
hiedli
henPositionen im Strahlpfad. Da die CE-Phase eines propagierenden Laserpulses in Luftni
ht konstant ist (siehe Abs
hnitt 2.2), ergibt si
h s
hon aufgrund der vers
hiedenenStrahlpfadlängen eine unbestimmte aber konstante Phasenvers
hiebung der Messwerte.Zudem wirken si
h unters
hiedli
he optis
he Komponenten no
h viel stärker in einer CE-Phaseveränderung aus, weshalb die f-zu-2f-Methode au
h als ni
ht �absolute� Methodezur CE-Phasenbestimmung angesehen wird (verglei
he Abs
hnitt 2.3). Die Skalierung derMagnitude der theoretis
hen Werte zu den experimentellen Daten konnte au
h frei ge-wählt werden, da die im Rahmen dieser Arbeit entwi
kelte Theorie keine vollständigquantitative Bere
hnung der THz-Amplitude ermögli
ht.Damit lässt si
h eine sehr gute Übereinstimmung zwis
hen den experimentellen Wertenund dem theoretis
h bere
hneten Zusammenhang zwis
hen der THz-Amplitude und derCE-Phase erhalten.
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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 Verglei
hs zu der etabliertesten Methode zur CE-Phasenmessung,der Stereo-ATI-Spektroskopie, ges
hehen. Im Zusammenhang mit der Bestimmung desAbsolutwerts der CE-Phase wird in der Literatur oft der Begri� �absolute� Phase fürdie CE-Phase verwendet. Diese Bezei
hnung ist viellei
ht etwas provokativ, da eigent-li
h alle physikalis
hen Gröÿen, zumindest in ihrer theoretis
hen De�nition per se, eineabsolute Gröÿe besitzen und somit als absolut bezei
hnet werden könnten. Deshalb sollzunä
hst 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 Abs
hnitt 2.2 gezeigt wurde, ist die CE-Phase eines Laserpulses in einem dis-persiven Medium keineswegs eine räumli
h 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 verdeutli
ht,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 ni
ht nur die statistis
heGenauigkeit des Messwertes einer Methode ein, sondern zusätzli
h au
h die Genauigkeitder Zuordnung dieses Wertes an einen de�nierten Ort. Für die praktis
he Anwendungeiner CE-Phasenmessung ist es au
h wi
htig, 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 dur
h-geführt wird, zu bestimmen. Die Genauigkeit dieser Rü
kverfolgbarkeit der CE-Phasehängt dabei ents
heidend davon ab, wie nahe das parallel dur
hgeführte Experiment anden Messort der CE-Phase herangeführt werden kann. Dabei wird die Rü
kverfolgungder CE-Phase s
hwieriger und damit ungenauer je gröÿer die optis
he Weglänge zwis
henCE-Phasenmessung und dem Experiment ist, dessen CE-Phasenabhängigkeit untersu
htwerden soll. Eine CE-Phasenmessmethode, bei der na
h der Bestimmung der CE-Phaseein Experiment exakt am Ort der vorherigen Phasenbestimmung dur
hgeführt werdenkann, bietet somit die Aussi
ht, natürli
h unter Berü
ksi
htigung der statistis
hen Mess-genauigkeit, die bestmögli
he Präzision in der CE-Phase für das eigentli
he Experimentzu liefern.
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98 DIE �ABSOLUTE� PHASE8.2. Verglei
h Stereo-ATI und THz-EmissionsspektroskopieSowohl die Stereo-ATI-Energiespektren, der dur
h einen Few-Cy
le laserpulserzeugtenElektronen, als au
h die Emission elektromagnetis
her Strahlung im THz-Frequenzberei
h,die dur
h diese Elektronen hervorgerufen wird, können qualitativ sehr gut über die glei-
he einfa
he aber sehr ans
hauli
he Theorie der Starkfeldnäherung (SFA) bes
hriebenwerden. Ein wesentli
her Unters
hied in der Anwendung beider Methoden liegt in derDi
hte des Mediums, wel
hes 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 Umgebungsdru
k. Die Verwendung von Luft bei Umgebungsdru
k hat zwar beider Anwendung praktis
he Vorteile, die theoretis
he Betra
htung wird jedo
h dur
h diehöhere Di
hte der Moleküle und Elektronen und der damit verbundenen zusätzli
henWe
hselwirkungen ers
hwert und ma
ht zusätzli
he Annahmen notwendig. Die wesentli-
he Erweiterung in der Bes
hreibung der Elektronentrajektorien wird im Rahmen dieserArbeit über die Einführung der inkohärenten Streuung der Elektronen an Molekülenund Ionen bes
hrieben. Die elastis
he Streuung der Elektronen, bei der Elektronen miteiner höheren kinetis
hen Energie erzeugt werden, wird dabei bislang verna
hlässigt.Aus Stereo-ATI Spektren [31℄ lässt si
h abs
hätzen, dass die Anzahl der elastis
h ge-streuten Elektronen in etwa um zwei Gröÿenordnungen kleiner ist, als die Anzahl derni
ht gestreuten Elektronen. Damit ist in erster Näherung die Verna
hlässigung der elas-tis
hen Streuung zunä
hst gere
htfertigt. Eine genauere theoretis
he Untersu
hung desEin�usses der elastis
hen Streuung auf die Absolutbestimmung der CE-Phase mit derTHz-Methode wäre in Zukunft aber si
her wüns
henswert. Die Anzahl der inelastis
hgestreuten Elektronen ist no
h einmal um etwa zwei Gröÿenordnungen geringer als dieAnzahl der elastis
h gestreuten Elektronen, so dass der Ein�uss der inelastis
h gestreu-ten Elektronen si
herli
h au
h für die THz-Erzeugung zukünftig verna
hlässigt werdenkann.Ein wohl essenziellerer Vorteil der Stereo-ATI Methode im Verglei
h zur THz-Methodeliegt in der Betra
htung der Elektronen eines stark einges
hränkten Berei
hs der Brenn-punktregion, wel
her dur
h die Spaltblenden bedingt ist. Dies re
htfertigt die Verna
hläs-sigung der räumli
hen Dimension, die der Laserpulsausbreitungsri
htung entspri
ht, fürdie Stereo-ATI Methode. Die THz-Emission in Ausbreitungsri
htung ist hingegen eineKonsequenz der Elektronenbewegung in einer ausgedehnten Plasmaregion1. Im folgen-den Abs
hnitt soll abges
hätzt werden, wie si
h eine Berü
ksi
htigung dieser räumli
henDimension auf die THz-Emission und auf die Absolutwertbestimmung der CE-Phaseauswirkt.Ein ni
ht unwesentli
her Vorteil der THz-Methode ist der relativ einfa
he experimentelleAufbau, der beispielsweise kein Vakuum benötigt und damit damit dem Anwender einenerhebli
hen zeitli
hen und �nanziellen Aufwand erspart.1Eine Abs
hätzung der Plasmadimensionen in Abhängigkeit der Laserpulsenergie und der Brennweiteist in Abs
hnitt 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-EmissionsspektroskopieDur
h die vereinfa
hende Annahme eines punktförmigen Plasmas, in der in Kapitel 5gema
hten Modellierung der THz-Emission aus mit Few-Cy
le-Laserpulsen erzeugtenPlasmen, wurden bislang alle mögli
hen Propagationse�ekte wie z.B. die Absorptionder optis
hen Strahlung mit vorans
hreitender Propagation des Laserpulses im Plasma,Absorption der THz-Strahlung im Plasma, Beein�ussung der CE-Phase dur
h Disper-sion im Plasma oder au
h eine mögli
he Interferenz der an vers
hiedenen Stellen imPlasma erzeugten THz-Strahlung verna
hlässigt. Für eine qualitative Untersu
hung derCE-Phasenabhängigkeit der THz-Amplitude, wie sie in Abs
hnitt 5.4.2 gema
ht wurde,ist dies hinrei
hend. Für eine exakte quantitative Untersu
hung, die eine Voraussage derAbsolutgröÿe der THz-Amplitude beinhaltet bzw. au
h die Absolutbestimmung der CE-Phase basierend auf der Messung der THz-Amplitude ermögli
ht, müssen diese E�ekteberü
ksi
htigt werden. Aufgrund der hohen Teil
henzahldi
hte ist eine Berü
ksi
htigungaller genannter E�ekte in einer Modellierung sehr aufwendig und geht über den Rahmendieser Arbeit hinaus. In den folgenden Abs
hnitten soll jedo
h der Ein�uss der einzelnenPropagationse�ekte zumindest getrennt voneinander untersu
ht werden.8.3.1. Dispersion der CE-Phase im PlasmaIn diesem Abs
hnitt soll abges
hätzt werden, ob während der Propagation des Laserpulsesdur
h das dur
h den Laserpuls selbst erzeugte Plasma eine signi�kante Änderung der CE-Phase zu erwarten ist. Eine einfa
he Abs
hätzung kann hierfür anhand des Drude Modellsfür ein freies Elektronengas dur
hgeführt werden. Demna
h ist der Bre
hungsindex einesfreien Elektronengases dur
h
npl =

√

1 −
ω2

pl

ω2

=
√

1 − kλ2mit k =
ρe2

4π2ǫ0mec2
(8.1)gegeben. ωpl ist hierbei die Plasmafrequenz, ω die optis
he Kreisfrequenz und ρ die Plas-madi
hte. Mit Hilfe der einfa
hen Ableitungdnpldλ ≃ −kλ. (8.2)und der aus dem im Abs
hnitt 2.2 hergeleiteten Glei
hung 2.8 kann die Weglänge dπ,99



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

2

∣

∣

∣

∣

1kλ ∣∣∣∣ (8.3)bestimmt werden. Gehen wir nun wieder von einer Plasmadi
hte in der Gröÿenordnungvon etwa 10% der Gesamtteil
henzahldi
hte (d.h. ρ = 2, 7 · 1024 m−3) aus, so ergibt si
hdaraus für k= 1, 21 · 109 m−2 ein dπ ≃ 276µm (bei λ = 800nm). Aus den theoreti-s
hen Betra
htung der Plasmadimensionen aus Abs
hnitt 3.4 und den in Abs
hnitt 3.5.2gezeigten Mikroskopaufnahmen kann die typis
he Länge eines mit 150 fs langen Pulsenerzeugten Plasmas auf einige hundert µm abges
hätzt werden. In erster Näherung istdavon auszugehen, dass unter Verwendung von Few-Cy
le-Pulsen zur PlasmaerzeugungPlasmalängen in der glei
hen Gröÿenordnung erzeugt werden. Damit ist dur
haus einesigni�kante Beein�ussung der CE-Phase dur
h die Plasmaerzeugung zu erwarten. Da derLaserpuls selbst erst das Plasma erzeugt, erfährt allerdings ni
ht der ganze Laserpuls dieglei
he Dispersion. Der führende Teil des Laserpulses we
hselwirkt mit einer geringerenPlasmadi
hte als der darau�olgende Teil des Laserpulses. Damit wird es also genau ge-nommen während der Propagation und glei
hzeitigen Plasmaerzeugung ni
ht nur zu einerCE-Phasenvers
hiebung dur
h das Plasma, sondern au
h zu einer zeitli
hen Pulsverbrei-terung und au
h einer zeitli
hen Vers
hiebung der einzelnen spektralen Komponentendes Pulses relativ zueinander kommen (�
hirp�). Ohne eine weitere genauere quantitativeUntersu
hung ist na
h den in diesem Abs
hnitt gema
hten Abs
hätzungen zu erwarten,dass es dur
h die zusätzli
he Dispersion, wel
he dur
h das Plasma erzeugt wird, zu einersigni�kanten Beein�ussung der CE-Phase des Few-Cy
le-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-Cy
le-PulsenBei der Fokussierung gauÿs
her Strahlen tritt beim Dur
hlaufen dur
h den Brennpunkteine Phasenänderung um ϕG = π auf. Dieser von den geometris
hen Fokussierungspa-rametern abhängige Term wird als Gouy-Phase [22℄ bezei
hnet. Legt man den Ort desBrennpunkts in Bezug auf die Ausbreitungsri
htung des Strahls auf z = 0, so lässt si
h dieGouy-Phase als Funktion von z und den Fokussierungsparametern bes
hreiben dur
h
ϕG = − arctan

(

z

zR

)

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

zR =
πr2

min

λ
(8.5)bere
hnet werden. Unter Berü
ksi
htigung 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 deutli
h gröÿer als der na
h der gauÿs
hen Strahlausbreitung zu erwartende mi-nimale Strahlradius r0. Für eine Brennweite von 80 mm und eine Laserpulsenergie von66µJ ergibt si
h 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)bere
hnet werden. Damit ist die CE-Phasenänderung, die allein aufgrund der Fokussie-rung entsteht, im Verglei
h zu dem dispersiven E�ekt aus Abs
hnitt 8.3.1 für die THz-Erzeugung eher verna
hlässigbar.
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102 DIE �ABSOLUTE� PHASE8.3.3. Abs
hätzung der optis
hen Absorption dur
h die PlasmaerzeugungIn diesem Abs
hnitt soll abges
hätzt werden, wieviel Energie dem Laserpuls aufgrundder Plasmaerzeugung und der Bes
hleunigung der Elektronen im Laserfeld entzogenwird. Eine Verringerung der Laserpulsenergie dur
h die Plasmaerzeugung wirkt si
h da-bei hauptsä
hli
h auf die Gröÿe des dur
h den Laserpuls erzeugten Plasmas aus, dadur
h den selbst-regulierenden Me
hanismus der Plasmadefokussierung (verglei
he Ab-s
hnitt 6.2.2) die Feldstärke über den Strahlradius in der Fokusregion solange auf einenbestimmten Wert limitiert ist, wie die Intensität der Laserstrahlung ausrei
ht, um diefür die Plasmadefokussierung notwendige Plasmadi
hte zu erzeugen. D.h. dadur
h, dassdur
h die Plasmadefokussierung der minimale Strahlradius vergröÿert ist, wirkt si
h eineReduzierung der Laserpulsenergie dur
h die Plasmaerzeugung nur in einer Abnahme desminimalen Strahlradiuses aus, wel
hes e�ektiv das Plasma verkleinert.Um den Energieverlust des Laserpulses dur
h die Ionisation zu quanti�zieren, betra
htenwir zunä
hst die Energie, die für die Ionisation eines einzelnen Elektrons aufgebra
htwerden muss. Diese lässt si
h einfa
h aus dem ersten Ionisationspotential von Sti
ksto�mit UN2
= 15, 6 eV = 2, 5 · 10−18 µJ abs
hätzen. Aus Kapitel 3.5.2 kann die Untergren-ze für das Plasmavolumen Vpl ≈ 10−12 m3 abges
hätzt werden und aus Abs
hnitt 6.2s
hätzen wir die mittlere Plasmadi
hte auf etwa 10% bis 20% der Moleküldi
hte 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-spri
ht. Betra
hten wir nun die Energie, die dem Puls aufgrund der Bes
hleunigung derElektronen entzogen wird, so kann diese über die ponderomotive Energie eines Elektronsim Laserfeld wie in Abs
hnitt 5.3 abges
hätzt werden. Dana
h beträgt die mittlere ki-netis
he Energie eines Elektrons im Laserfeld in der Stärke der Ionisationss
hwelle 
a.9 eV. Dies entspri
ht einem Energieaufwand für die Bes
hleunigung aller Elektronen imPlasma von weiteren ∼ 4µJ, die dem Laserpuls entzogen werden. Die Untergrenze fürden Gesamtenergieverlust des Laserpulses dur
h die Ionisation beträgt damit 
a. 11µJ,wel
hes bereits 16% der in Kapitel 7 experimentell zur Verfügung stehenden Laserpuls-energie entspri
ht. Da es si
h bei der Abs
hätzung des Plasmavolumens in Abs
hnitt 3.5.2nur um eine Untergrenze des Plasmavolumens handelt und die Abs
hätzung der Plasma-di
hte auf 10% au
h nur als eine untere Grenze angesehen werden kann, ist also damitzu re
hnen, dass dem Laserpuls sogar no
h deutli
h mehr Energie entzogen wird. DieseAbs
hätzung soll verdeutli
hen, dass trotz der prinzipiell mögli
hen hohen Spitzeninten-sitäten in einem Few-Cy
le-Laserpuls, die Pulsenergie gerade im Berei
h Jopt < 100µJents
heidenden Ein�uss auf die Gröÿe des Plasmavolumens haben wird, da dem Laserpulsein signi�kanter Anteil der Pulsenergie entzogen wird. Das verringerte Plasmavolumen indiesem niedrigen Energieberei
h wirkt si
h damit direkt auf die THz-Emission aus, wel-
hes wohl ein weiterer Grund für die geringe experimentell beoba
htete THz-Signalstärkein Kapitel 7 ist. Eine zusätzli
he Berü
ksi
htigung der Absorption im Plasma in der Mo-dellierung könnte si
h zudem auf den Absolutwert der bestimmten CE-Phase auswirken,da die Elektronen dann im Einzelnen dur
h einen Laserpuls mit verringerter Energie undsomit reduzierter Feldstärke bes
hleunigt werden. Dieses jedo
h in die im Rahmen dieserArbeit entwi
kelten klassis
hen Modellierung zu implementieren ist problematis
h, da ei-ne genaue zeitli
h 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 Berü
k-si
htigung der Absorption im Plasma muss also eher anhand einer quantenme
hanis
henModellierung ges
hehen.
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9. ZusammenfassungIm Rahmen dieser Arbeit wurde die THz-Erzeugung in laserinduzierten Plasmen, sowohlexperimentell als au
h theoretis
h, untersu
ht. Dabei wurde der S
hwerpunkt der Unter-su
hungen auf die THz-Erzeugungsmethode mit optis
her AC-Vorspannung und auf dieim Rahmen dieser Arbeit neu vorgestellte THz-Erzeugungsmethode unter Verwendungvon Few-Cy
le-Laserpulsen gelegt. Die beiden genannten THz-Erzeugungsmethoden kön-nen dabei dur
h die glei
he theoretis
he Betra
htungsweise erklärt werden, wobei si
hdie Bes
hreibung nur in der zeitli
hen Form der verwendeten Laserpulse unters
heidet.Die im Rahmen dieser Arbeit entwi
kelte Modellvorstellung liefert auf mikroskopis
herEbene einen ans
hauli
hen Ansatz für den Ursprung der im Plasma erzeugten ni
ht-linearen Polarisation, die zur Emission von Strahlung im THz-Frequenzberei
h führt.Diese Betra
htungsweise steht dabei ni
ht grundsätzli
h im Widerspru
h mit dem phae-nomenologis
hen Erklärungsansatz des Vier Wellen Mis
hens aus Kapitel 4, wel
he dieTHz-Erzeugung auf Basis einer formellen Behandlung mit Hilfe der Werkzeuge der ni
ht-linearen Optik bes
hreibt. Ein wesentli
her Kritikpunkt an der formellen Bes
hreibungist jedo
h, dass diese Betra
htungsweise auf eine Ni
htlinearität des Plasmas dritter Ord-nung bes
hränkt ist. Dies ist bei der hier entwi
kelten mikroskopis
hen Betra
htungsweiseni
ht der Fall. Zudem setzt die hier entwi
kelte Modellierung den Ursprung der ni
htli-nearen Polarisation in einen sehr engen Zusammenhang mit dem Ionisationsprozess. Inder phaenomenologis
hen Betra
htungsweise könnte die ni
htlineare Suszeptibilität au
heine Eigens
haft 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 entwi
kelten mikroskopis
hen Modellierung hätte dieserFall jedo
h keine THz-Emission zur Folge. Dies stellt eine Diskrepanz der beiden Modell-vorstellungen, zumindest unter der Annahme, dass die ni
htlineare Suszeptibilität eineEigens
haft eines jeden Plasmas und der dominante Ursprung für die THz-Emission ist,dar.Im Zusammenhang mit der THz-Erzeugungsmethode unter Verwendung von Few-Cy
le-Laserpulsen, sowohl zur Plasma-, als au
h zur THz-Erzeugung, wurde eine Anwendungdieser THz-Erzeugungsmethode zur Bestimmung der Trägereinhüllenden (CE)-Phase vonden plasmaerzeugenden Few-Cy
le-Laserpulsen vorgestellt. Über die Messung der THz-Amplitude kann dabei sehr einfa
h auf die CE-Phase zurü
kges
hlossen werden. Die indiesem Zusammenhang aufkommende Frage, ob die neue CE-Phasenmessmethode einenAbsolutwert der CE-Phase liefern kann, wurde diskutiert, jedo
h mit dem Fazit, dasseine Aussi
ht auf eine eindeutige Klärung dieser Frage wohl nur dur
h weitere, sehr auf-wendige Modellierungen besteht.
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10. Ausbli
kIm Zusammenhang mit der Anwendung der im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten neuenTHz-Erzeugungsmethode zur Bestimmung der CE-Phase von Few-Cy
le-Laserpulsen, istnatürli
h die Frage, wie die Genauigkeit der Messmethode gesteigert werden kann, vonbesonderem Interesse1. Verbesserungsvors
hläge hierzu werden in Abs
hnitt 10.1 disku-tiert.Ein weiterer wi
htiger Punkt betri�t die zu erwartende maximale THz-Feldstärke. DieFrage, ob na
h weiterer Optimierung im Verglei
h zu den bereits bekannten THz-Emitterndiese neue Methode eventuell in neue THz-Feldstärkenberei
he vordringen kann, wel
hesneue Anwendungen und fundamental physikalis
he Untersu
hungen ermögli
hen würde,soll diskutiert werden.Eine Abs
hätzung der zu erwartenden maximalen THz-Feldstärke und der notwendigenMaÿnahmen zur Optimierung wird in Abs
hnitt 10.2 diskutiert.10.1. Verbesserung der CE-PhasenmessgenauigkeitAllgemein gilt, dass die Genauigkeit einer Messmethode mit dem Signal-zu-Raus
h Ver-hältnis (SNR, engl. Signal-to-Noise-Ratio), wel
hes den jeweiligen Messung zugrundeliegt, skaliert. Damit kommt der Optimierung des SNR eine besondere Bedeutung zu.Das SNR kann trivialer Weise dur
h Erhöhung der Signalstärke oder dur
h Verringerungdes Raus
hniveaus verbessert werden.Vors
hläge zur Steigerung der SignalstärkeBasierend auf der im Rahmen dieser Arbeit entwi
kelten Theorie gibt es zwei vers
hie-dene Ansätze die vom Plasma emittierte THz-Signalstärke zu steigern. Zum einen kannversu
ht 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 einfa
hste Ansatz die Polarisation im Plasma zu steigern ergibt si
h über die Ver-wendung kürzerer Laserpulse zur Plasmaerzeugung. Na
h Abbildung 5.14 erhöht si
h diePolarisation im Plasma etwa um einen Faktor 20 bei der Verwendung von Laserpulsenmit Pulsdauern von 3 fs im Verglei
h zu 8 fs. Dieser Faktor sollte si
h direkt auf das SNRauswirken.1Au
h im Falle einer ni
ht absoluten CE-Phasenbestimmung ist die Steigerung der Messgenauigkeitrelevant. 107



108 AUSBLICKDer Ansatz die Polarisation über eine Steigerung der freien Ladungsträgerdi
hte im Plas-ma zu erhöhen, bspw. dur
h Fokussierung im Vakuum auf einen Festkörper, ers
heintna
h den Betra
htungen aus Abs
hnitt 5.3 als eher wenig erfolgsverspre
hend. Es istdavon auszugehen, dass die Abs
hätzung der Streuzeiten übertragbar auf den Fall derFew-Cy
le-Laserpulse ist und eine Steigerung der Plasmadi
hte nur die Streuzeit für dieElektron-Ionen-Streuung verringern würde. Dieses würde dann zumindest zum Teil diegewüns
hte Steigerung der Polarisation dur
h die Erhöhung der freien Ladungsträgerkompensieren.Eine Vergröÿerung des Plasmavolumens ist dur
h eine Erhöhung der Laserpulsenergie zuerwarten (verglei
he Abs
hnitt 3.6). Eine genauere Abs
hätzung des Verbesserungsfaktorsim SNR ist allerdings s
hwierig, da das Plasmavolumen ni
ht nur eine Funktion derPulsenergie sondern au
h der Pulsdauer ist.Eine Mögli
hkeit das Plasmavolumen bei konstanter Laserpulsenergie zu steigern könn-te die Verwendung eines Gases mit einem niedrigeren Ionisationspotential als Sti
ksto�(UN2

ion =15,6 eV) sein. Die Verwendung eines sol
hen Gases wäre besonders sinnvoll fürden Fall nur geringer zur Verfügung stehender Laserpulsenergie, da die Energie, die zurIonisation aufgebra
ht 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 zusätzli
h mit eventuellen Signalverlusten dur
h Kammerfens-ter verbunden. Sinnvoll könnte hierbei eventuell die Verwendung eines Gasstrahls imBrennpunkt bei Umgebungsdru
k sein.Vors
hläge zur Steigerung der THz-Detektionsemp�ndli
hkeitDie im Rahmen dieser Arbeit dur
hgeführten Messungen wurden mit Hilfe eines mit derHälfte der Laserwiederholrate modulierten THz-Signals unter Verwendung von Lo
k-InIntegration dur
hgeführt. Ein Lo
k-In Verstärker ist dabei ein wirkungsvolles Instrumentfür die Unterdrü
kung von Raus
hkomponenten, die ni
ht der Modulationsfrequenz desSignals entspre
hen. Besonders e�ektiv ist die Lo
k-In Methode je höher die Modula-tionsfrequenz ist, da Laser oft ein Raus
hverhalten ∝ f−1
rep zeigen. Die relativ geringenModulationsfrequenzen, die dur
h die Verwendung von Verstärkerlasern mit einer Wie-derholrate im kHz Berei
h begrenzt sind, s
hränken dabei die E�ektivität der Lo
k-InMethode zur Raus
hunterdrü
kung ein.Die Verwendung eines Box
ar-Integrators zur Auswertung der Photodiodensignale ist ei-ne viel verspre
hende Alternative in der elektris
hen Signalverarbeitung für Lasersystememit einer niedrigen Wiederholrate. Unter Verwendung von Box
ar-Integration kann aufeine Modulation des THz-Signals ganz verzi
htet werden, was zudem den Vorteil hat,dass dadur
h prinzipiell die Einzels
hussdetektion ermögli
ht wird. Der Hauptvorteil derBox
ar-Integration liegt aber in der Mögli
hkeit zeitli
h sehr kurze elektris
he Signale(∼ ns) zu detektieren, ohne das elektris
he Raus
hen an den Photodioden in den langenZeitabständen zwis
hen zwei Laserpulsen (∼ms) aufzuintegrieren.108



10.1. VERBESSERUNG DER CE-PHASENMESSGENAUIGKEIT 109Eine etwas aufwendigere Mögli
hkeit die Emp�ndli
hkeit der THz-Detektion zu verbes-sern könnte die Verwendung eines Bolometers bieten. Dabei geht allerdings ohne zusätz-li
he Maÿnahmen die Phaseninformation des THz-Signals verloren. Dieses Problem kanndur
h 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. Abs
hätzung der maximal mögli
hen THz-FeldstärkeWie bereits am Anfang dieses Kapitels erwähnt, soll in diesem Abs
hnitt die zu erwarten-de THz-Emissionsstärke des neuen THz- Emitters basierend auf Few-Cy
le-Laserpulsenna
h Optimierung auf maximale THz-Emission abges
hätzt werden. Dazu soll zunä
hstdie THz-Feldstärke, die das Plasma erzeugt, mit 8 fs, 67 µJ Pulsen emittiert abges
hätztwerden. Dies kann anhand eines Verglei
hs der THz-Signalstärke der statis
hen Feld-methode an beiden Lasersystemen erfolgen. Das THz-Signal mit der statis
hen Feld-methode unter Verwendung des 150 fs Lasersystems war etwa doppelt so groÿ wie dasentspre
hende Signal mit dem Few-Cy
le-Laserpulssystem. Mit diesem Verhältnis kannunter Berü
ksi
htigung der experimentellen Daten aus Abbildung 3.10 das THz-Signalmit der statis
hen Feldmethode unter Verwendung der Few-Cy
le-Pulse auf etwa EDC
THz =

250V
m−1 abges
hätzt werden. Das THz-Signal mit statis
hem Feld wiederum war andiesem Lasersystem um einen Faktor 20 stärker als das gesu
hte THz-Signal mit sta-bilisierter CE-Phase ohne statis
hes Feld. Damit kann die THz-Amplitude erzeugt mitCE-phasenstabilisierten 8 fs, 67 µJ Laserpulsen auf etwa ECE
THz ∼ 10V
m−1 abges
hätztwerden. Diese Abs
hätzung ist au
h in guter Übereinstimmung mit dem beoba
htetenSignal-zu-Raus
h Verhältnis, bzw. der Tatsa
he, dass das Signal in der Gröÿenordnungdes Raus
hniveaus liegt. Na
h den in Abbildung 5.14 dargestellten Bere
hnungen 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 si
h direkt auf die THz-Amplitude auswirken. Glei
hzeitig sollte das Plasmavolumenbei konstanter Laserpulsenergie lei
ht zunehmen, da dur
h Verwendung der kürzeren3 fs Pulse die Ionisationss
hwelle früher errei
ht wird. Eine genauere Quanti�zierungder Plasmavergröÿerung dur
h die kürzeren Pulse ist allerdings s
hwierig. Eine weitereSteigerung der THz-Signalstärke kann dur
h Erhöhen der Pulsenergie und der damit ver-bundenen weiteren Vergröÿerung des Plasmavolumens ges
hehen. Dabei wird es von derverwendeten Brennweite zur Fokussierung abhängen, ab wel
her Energie eine Plasmagrö-ÿe errei
ht wird, bei der die THz-Amplitude aufgrund von Phasenfehlanpassungse�ektenni
ht weiter gesteigert werden kann. Au
h hier ist eine exakte Abs
hätzung der dur
hdie Steigerung der Pulsenergie erzeugten Steigerung in der THz-Amplitude sehr s
hwie-rig. Betra
htet man jedo
h den groÿen Unters
hied in der als Untergrenze abges
hätztenTHz-Feldstärke für 3 fs Pulse von etwa ECE

THz ∼ 100V
m−1 zu den maximalen Feldstär-ken errei
ht mit Überlagerung der zweiten Harmonis
hen von etwa EAC
THz ∼ 7, 5 kV
m−1(verglei
he Abbildung 3.12), so kla�t dort s
hon eine deutli
he Lü
ke von fast 2 Gröÿen-ordnungen. Ob diese Lü
ke dur
h Steigerung des Plasmavolumens dur
h die Erhöhungder Pulsenergie ges
hlossen werden kann, muss Gegenstand weiterer experimenteller Un-tersu
hungen sein.
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A. AnhangA.1. Verzei
hnis der Natur- und Materialkonstanten
c = 2, 99792 · 108 m

s
Li
htges
hwindigkeit im Vakuum

ǫ0 = 8, 8541 · 10−12 As
V m

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

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

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

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

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

gas = 2,7·1025 m−3 Moleküldi
hte bei Umgebungsdru
k
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112 ANHANGA.2. Verzei
hnis der verwendeten VariablenFormelzei
hen Bedeutung Einheit
a Strahlradius vor der Fokussierung m
d BBO zu Fokusabstand 
m
dπ Charakteristis
he Weglänge bei der eineCE-Phasenänderung von π auftritt 
m
~Ei Fernfeld eines mikroskopis
hen Dipols V/m
Est Statis
hes elektris
hes Feld kV/m
Eopt Amplitude der elektris
hen Feldstärkeder optis
hen Strahlung V/m
E0

ω Amplitude der elektris
hen Feldstärkeder optis
hen Strahlungmit der Fundamentalfrequenz ω V/m
E0

2ω Amplitude der elektris
hen Feldstärkeder optis
hen Strahlungmit der zweiten harmonis
hen Frequenz 2ω V/m
ETHz Amplitude der elektris
hen Feldstärkeder THz-Strahlung V/m
EAC

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

THz THz-Amplitude mit der Methodemit angelegtem statis
hen 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 zwis
hen 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 Flä
henintensität der optis
hen Strahlung W
m−2

Iω Spektrale Intensität mit der Frequenz Omega -
Jopt Laserpulsenergie der optis
hen Strahlung µJ
lMol Mittlere freie Weglänge der Elektronenfür Elektron-Molekülstreuung nm
lMol Mittlere freie Weglänge der Elektronenfür Elektron-Ionenstreuung nm
λ optis
he Wellenlänge nm
n Bre
hungsindex der Luft -
ng Gruppenbre
hungsindex -
nph Phasenbre
hungsindex -
npl Bre
hungsindex eines Plasmas na
h Drude -112



A.2. VERZEICHNIS DER VERWENDETEN VARIABLEN 113Formelzei
hen Bedeutung Einheit
ω Kreisfrequenz der optis
hen Strahlung rad/se

ωpl Kreisfrequenz der Plasmas
hwingung der Elektronen rad/se

ΩTHz Kreisfrequenz der THz-Strahlung rad/se

~pi mikroskopis
hes Dipolmoment Cm
P (t0, ts) Polarisation Cm−2

Pnl ni
ht-lineare Polarisation Cm−2

Pgas Gas bzw. Luftdru
k barRω2ω Blau-Rot Verhältnis -
RE Asymmetrie in der elektris
hen Feldverteilung -
Rρ Asymmetrie in der Plasmadi
hte -
ρ Plasmadi
hte m−3

ρgas Gasdi
hte m−3

ρ+ Plasmadi
hte erzeugt während positiver Feldstärke m−3

ρ− Plasmadi
hte erzeugt während negativer Feldstärke m−3

ρtotal Gesamtplasmadi
hte m−3

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

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

r∗ Volle Halbwertsbreite des Strahlradius µm
r0 Geometris
her Fokusradius na
hgauÿs
her Strahlausbreitung µm
rmin Minimaler Strahlradius unter Berü
ksi
htigungvon Plasmadefokussierung µm
χ(i) elektris
he Suszeptibilität i-ter Ordnung (m V−1)(i−1)

σMol Wirkungsquers
hnitt für Elektron-Molekülstreuung m2

σIon Wirkungsquers
hnitt 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 Ges
hwindigkeit der Elektronen imLaserpuls m se
−2

vg Gruppenges
hwindigkeit der Laserpulsausbreitung m/se

vph Phasenges
hwindigkeit des Li
hts m/se

wtun Ionisationsrate basierend aufstatis
her Tunneltheorie 1/se
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114 ANHANGFormelzei
hen 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 bes
hleunigt nm
zR Rayleigh-Länge der Gauÿs
hen Strahlausbreitung µm

114



Abbildungsverzei
hnis2.1. S
hematis
he Darstellung eines f-zu-2f-Interferometers . . . . . . . . . . . 142.2. S
hematis
he Darstellung eines Stereo-ATI-Spektrometers. Der Stereo-ATI-Aufbau erfordert eine Ultraho
hvakuum-Kammer (UHV). . . . . . . . . . 173.1. Ionisationsrate basierend auf statis
her Tunneltheorie. . . . . . . . . . . . 253.2. Asymmetris
he Feldverteilung in der Überlagerung einer Fundamental-frequenz ω mit ihrer zweiten harmonis
hen Frequenz 2ω, für die relativePhase ϕω2ω = π/2. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 293.3. Modellierte Plasmadi
hten (Gröÿenordnung 10−25 m−3) für fokussierte La-serpulse (mit einer Pulsenergie Jopt = 500µJ, Pulsdauer τ = 150 fs, Wellen-länge λ = 800nm) für 4 vers
hiedene Brennweiten (f = 40 , 80 , 120 , 160mm).333.4. Modelliertes Plasmavolumen in Abhängigkeit von der Laserpulsenergie fürdie Brennweiten f = 40 , 80 , 120 , 160mm. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 343.5. Mikroskopaufnahmen der Plasmaregion in Abhängigkeit von der Laserpul-senergie für eine Brennweite von f = 40 mm. . . . . . . . . . . . . . . . . . 363.6. Mikroskopaufnahmen der Plasmaregion in Abhängigkeit von der Laserpul-senergie für eine Brennweite von f = 80 mm. . . . . . . . . . . . . . . . . . 373.7. Abs
hätzung der Plasmaradien aus den Mikroskopaufnahmen. . . . . . . . 383.8. Experimentell abges
hätzte Untergrenze für das Plasmavolumen in Ab-hängigkeit von der Laserpulsenergie für die Brennweiten f = 40 mm und f= 80 mm. Als dur
hgezogene und gestri
helte Linien sind die Modellre
h-nungen für die Plasmavolumina aus Abs
hnitt 3.4 dargestellt. . . . . . . . 383.9. S
hematis
he Darstellung des verwendeten Aufbaus zur Variation der Brenn-weite. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 403.10. Variation der Laserpulsenergie für die Brennweiten f = 100 und f = 200mm (Doppel-logarithmis
he Darstellung). . . . . . . . . . . . . . . . . . . 413.11. Verglei
h der THz-Signale der statis
hen Vorspannungsmethode mit denna
h Abs
hnitt 3.4 bere
hneten Plasmavolumen. . . . . . . . . . . . . . . . 433.12. Variation der Laserpulsenergie für die Brennweiten f = 100 und f = 200mm (lineare Darstellung). . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 444.1. Verans
hauli
hender Verglei
h der Vier-Wellen-Mis
hbes
hreibung, linksfür die THz-Erzeugungsmethode mit optis
her AC-Vorspannung und re
htsfür die Verwendung eines Few-Cy
le-Laserpulses zur Plasmaerzeugung. . . 48
115



116 Abbildungsverzei
hnis5.1. Überlagerung eines Pulses einer Fundamentalfrequenz ω mit seiner zweitenharmonis
hen 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 Gra-phen). Zeitli
her Verlauf der Ionisationsrate für die beiden Pulse (mittlereGraphen) und darausfolgende Plasmadi
hten ρ+ und ρ− (untere Graphen). 535.2. Abhängigkeit der Asymmetrie in der Plasmadi
hte Rρ als Funktion der re-lativen Phase zwis
hen fundamentaler und zweiter harmonis
her Frequenzfür vers
hiedene Blau-Rot-Verhältnisse Rω2ω. . . . . . . . . . . . . . . . . 555.3. Modellre
hnungen für die Abhängigkeit der Gesamtplasmadi
hte ρtotal vonder relativen Phase ϕω2ω für die Blau-Rot-Verhältnisse Rω2ω = 0, 2 und
Rω2ω = 0, 02. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 555.4. Asymmetrie in der Plasmadi
hte R∗

ρ normiert auf 10% der Moleküldi
hte,im Gegensatz zur Asymmetrie in der Plasmadi
hte Rρ, wel
he auf dieGesamtplasmadi
hte normiert ist. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 565.5. Variation des Blau-Rot-Verhältnisses Rω2ω bei ϕω2ω = π/2. . . . . . . . . 565.6. Zeitli
her Verlauf der Laserfeldstärke und die daraus resultierenden zeitli-
hen Verläufe der Ionisationsraten und Plasmadi
hten. . . . . . . . . . . . 595.7. Asymmetrie in der Plasmadi
hte Rρ als Funktion der CE-Phase für ver-s
hiedene Laserpulsdauern. Kleine Darstellung: Abnahme des Kontrastesin Rρ mit zunehmender Laserpulsdauer. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 605.8. Bewegung des Elektrons im Laserfeld eines Few-Cy
le-Pulses in Abhän-gigkeit des Ionisationszeitpunktes. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 635.9. Modellierung der THz-Polarisation in Abhängigkeit der Streuzeit und derrelativen Phase ϕω2ω zwis
hen fundamentaler und zweiter harmonis
herFrequenz. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 685.10. THz-Polarisation P in Abhängigkeit der Streuzeit ts für die relative Phase
ϕω2ω = −π/5. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 695.11. Elektron-Ionen-Entfernung na
h 100 fs dargestellt als Funktion des Ioni-sationszeitpunktes. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 715.12. Darstellung der Polarisation P (ϕCE , ts) als Funktion der CE-Phase derFew-Cy
le-Pulse und der Streuzeit der Elektronen. . . . . . . . . . . . . . 725.13. CE-Phase, bei der die maximale Polarisation im Plasma errei
ht wird, alsFunktion der Streuzeit, bere
hnet für einen Few-Cy
le-Laserpuls mit einerPulsdauer von 6 fs. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 735.14. Polarisation im Plasma als Funktion der CE-Phase für vers
hiedene La-serpulsdauern. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 746.1. Experimenteller Aufbau zur Untersu
hung der Phasenabhängigkeit bei derErzeugung von THz-Strahlung in einem lasergenerierten Plasma mit Über-lagerung einer Frequenz ω mit ihrer zweiten harmonis
hen Frequenz 2ω. . 786.2. THz-Amplitude in Abhängigkeit des Abstandes von BBO-Kristall zum Fo-kus. Dargestellt sind die glei
hzeitig gemessenen Signalkomponenten EAC

THzund EDC
THz, die in der optis
h erzeugten Asymmetrie und der dur
h das sta-tis
he Feld erzeugten Asymmetrie in der Plasmaerzeugung ihren Ursprunghaben. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 786.3. Versu
hsanordnung zur Dru
kvariation des Ausgangsmediums. . . . . . . . 81116



Abbildungsverzei
hnis 1176.4. THz-Amplitude als Funktion des Gasdru
ks. . . . . . . . . . . . . . . . . . 826.5. Doppellogarithmis
he Darstellung der THz-Amplitude als Funktion desDru
kes. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 837.1. S
hematis
he Darstellung des Ultrakurzpulslasersystems mit integrierterRegelung zur Stabilisierung der CE-Phase. . . . . . . . . . . . . . . . . . . 877.2. S
hematis
he Darstellung des verwendeten THz-Aufbaus zur CE-Phasen-bestimmung. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 897.3. Zeitli
he Wellenform eines THz-Pulses erhalten mit der statis
hen FeldMethode (einzelner S
an). Das statis
he Feld betrug Est = 30 kV/
m. . . . 907.4. Zeitberei
h THz-Signal mit aktivierter CE-Phasenstabilisierung, stabili-siert auf eine CE-Phase, für wel
he die THz-Amplitude maximal ist. Derdargestellte Verlauf ist eine Mittelung über 50 S
ans ohne ein zusätzli
ham Plasma angelegtes statis
hes Feld. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 917.5. Variation der CE-Phase über Sollwertänderung des CE-Phasenregelkreises.Dargestellt sind die gemessenen THz-Amplituden, sowie die simultan ge-messenen Werte von CEP2 und CEP3. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 927.6. Variation der CE-Phase über Vers
hiebung eines Glaskeilepaars im Strahl-pfad. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 937.7. Korrelationsdarstellung der THz-Amplitude gegen die CE-Phase bestimmtdur
h CEP3. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 94

117



118 Abbildungsverzei
hnis

118



Literaturverzei
hnis[1℄ Goulielmakis, E., Uibera
ker, M., Kienberger, R., Baltu²ka, A., Yakovlev, V., S
rin-zi, A., Westerwalbesloh, Th., Kleineberg, U., Heinzmann, U., Dres
her, M., Krausz,F. Dire
t measurement of light waves, S
ien
e 305, 1267-1269 (2004).[2℄ Lö�er, T. Dissertation, Universität Frankfurt, 2003,http://deposit.ddb.de/
gi-bin/dokserv?idn=96998541x.[3℄ Moulton, P. Ti-doped sapphire: tunable solid-state laser, Opt. News 8, 6-9 (1982).[4℄ Spen
e, E., Kean, P. N., Sibbett, W. 60-fs pulse generation from a self-mode-lo
kedTi:sapphire laser, Opt. Lett. 16, 42-44 (1991).[5℄ Brabe
, T., Spielmann, Ch., Curley, P. F., und Krausz, F. Kerr lens mode lo
king,Opt. Lett. 17, 1292-1294 (1992).[6℄ Ell, R., Morgner, U., Kärtner, F. X., Fujimoto, J. G., Ippen, E. P., S
heuer, V.,Angelow, G., Ts
hudi, T., Lederer, M. J., Boiko, A., Luther-Davies, B. Generationof 5-fs pulses and o
tave spanning spe
tra dire
tly from a Ti:sapphire laser, Opt.Lett. 26, 373-375 (2001).[7℄ Stri
kland, D., und Mourou, G. Compression of ampli�ed 
hirped opti
al pulses,Opt. Commun. 56, 219-221 (1985).[8℄ Nisoli, M., Silvestri, S. De, und Svelto, O. Generation of high energy 10 fs pulsesby a new pulse 
ompression te
hnique, Appl. Phys. Lett. 68, 2793-2795 (1996).[9℄ Taft, G., Rundquist, A., Murnane, M.M., Kapteyn, K.W. Ultrashort opti
al wave-form measurement using frequen
y-resolved opti
al gating, Opt. Lett., 20, 743-746(1995).[10℄ Dorrer, C. Implementation of spe
tral phase interferometry for dire
t ele
tri
-�eldre
onstru
tion using a simultaniously re
orded referen
e interferogram, Opt. Lett.,24, 153-156 (1999).[11℄ Jones, D., Diddams, S., Ranka, J., Stentz, A., Windeler, R., Hall, J., Cundi�, S.Carrier-Envelope Phase Control of Femtose
ond Mode-Lo
ked Lasers and Dire
tOpti
al Frequen
y Synthesis, S
ien
e 288, 635-639 (2000).
119



120 Literaturverzei
hnis[12℄ Poppe, A.,Holzwarth, R., Apolonski, A., Tampea, G., Spielmann, Ch., Häns
h,T.W., Krausz, F. Few-
y
le opti
al waveform synthesis, Appl. Phys. B 72, 373-376(2001).[13℄ Rei
hert, J., Niering, M., Holzwarth, R., Weitz, M., Udem, T., Häns
h, T. Pha-se Coherent Va
uum-Ultraviolett to Radio Frequen
y Comparison with a Mode-Lo
ked Laser, Phys, Rev. Lett. 84, 3232-3235 (2000).[14℄ Itatani, J., Levesque, J., Zeidler, D., Niikura, H., Pepin, H., Kie�er, J. C., Corkum,P. B. and Villeneuve, D. M. Tomographi
 imaging of mole
ular orbitals, Nature432, 867-871 (2004).[15℄ Pukhov, A., and Meyer-ter-Vehn, J. Laser Wake Field A

eleration: The High Non-Linear Broken-Wave Regime, Appl.Phys. B 74, 355-361 (2002).[16℄ Mangles , S. P. D., et al. Monoenergeti
 beams of relativisti
 ele
trons from intenselaser-plasma intera
tions, Nature 431, 535-538 (2004).[17℄ Geddes, C. G. R., et al. High-quality ele
tron beams from a laser wake�eld a

ele-rator using plasma-
hannel guiding, Nature 431, 538-541 (2004).[18℄ Faure, J., et al. A laser-plasma a

elerator produ
ing monoenergeti
 ele
tron be-ams, Nature 431, 541 (2004).[19℄ Paulus, G. G. et al. Absolute-phase phenomena in photoionization with few-
y
lelaser pulses. Nature 414, 182-184 (2001).[20℄ Paulus, G. G. A Meter of the �Absolute� Phase of Few-Cy
le Pulses, Laser Physi
s15, 843-854 (2005).[21℄ Liu, X. et al. Nonsequential double ionization at the single-opti
al-
y
le limit, Phys.Rev. Lett. 93, 263001 (2004).[22℄ Lindner, F., Paulus, G. G., Walther, H., Baltu²ka, A.,Goulielmakes, E., Lezius, M.,and Krausz, F. Gouy-Phase Shift for Few-Cy
le Laser Pulses, Phys. Rev. Lett. 92,113001 (2004).[23℄ Roos, P.A., Li, X., Smith, R. P., Pipis, J. A., Fortier, T. M., and Cundi�, S. T.Solid-state 
arrier-envelope phase stabilization via quantum interferen
e 
ontrol ofinje
ted photo
urrents. Opti
s Letters 30, 735-737, (2005).[24℄ Cundi�, S.T. J. Phys. D., 35, R43-R59, (2002).[25℄ Shvartsburg, A. B. textitTime-domain Opti
s of Ultrashort Waveforms, (OxfordSeries in Opti
al S
ien
es No.10),(Oxford Univ. Press, Oxford, 1996).
120



Literaturverzei
hnis 121[26℄ Baltu²ka, A. et al. Attose
ond 
ontrol of ele
troni
 pro
esses by intense light �elds.Nature 421, 611-615 (2003).[27℄ de Bohan, A., Antoine, P., Milos²evi
, D. und Piraux, B. Phase-Dependent Harmo-ni
 Emission with Ultrashort Laser Pulses, Phys. Rev. Lett., 81, 1837-1840 (1998).[28℄ Dres
her, M., Hents
hel, M., Kienberger, R., Tempea, G., Spielmann, C., Reider,G., Corkum, C., Krausz, F. X-ray Pulses Approa
hing the Attose
ond Frontier,S
ien
e, 291, 1923-1927 (2001).[29℄ Hents
hel, M., Kienberger, R., Spielmann, C., Reider, G. A., Milosevi
, N., Bra-be
, T., Corkum, P., Heinzmann, U., Dres
her, M., und Krausz, F. Attose
ondmetrology, Nature, 414, 509-513 (2001).[30℄ National Institute for Standards and Te
hnology Weblink:http://emtoolbox.nist.gov/Wavelength/Ciddor.asp.[31℄ Paulus, G. G., Lindner, F., Walther, H. Baltu²ka, und Krausz, F. Measurement ofthe phase of few-
y
le laser pulses, J. of mod. Opti
s, 52, 221-232 (2005).[32℄ Takeda, M., Ina, A., und Kobayashi, S. Fourier-transform method of fringe-patternanalysis for 
omputer-based tomography and interferometry, JOSA,72, 156 (1982).[33℄ Baltu²ka, A. et al. Phase-Controled Ampli�
ation of Few-Cy
le Laser Pulses, IEEEJ. of sele
ted Topi
s in Quant. Ele
. 9, 972-989 (2003).[34℄ Xu, L., Spielmann, C., Poppe, A., Brabe
, T., Krausz, F., Häns
h, T.W. Route tophase 
ontrol of ultrashort light pulses, Opt. Lett., 21, 2008-2010 (1996).[35℄ Apolonski, A., Poppe, A., Tempea, G., Spielmann, C., Udem, T., Häns
h, T.W.,Krausz, F. Phys. Rev. Lett., 85, 740-743 (2000).[36℄ Rei
hert, J., Holzwarth, R., Udem, T., Häns
h, T.W. Opt. Commun., 172, 59-68(1999).[37℄ Trebino, R., DeLong, K., Fittingho�, D., Sweetser, J., Krumbugel, M., Ri
hman,B., und Kane, D. Measuring ultrashort laser pulses in the time-frequen
y domianusing frequen
y-resolved opti
al gating, Rev. S
i. Instrum., 68, 3277-3295 (1997).[38℄ Chelkowski, S., Bandrauk, A., Apolonski, A. Phase-dependent asymmetries instrong-�eld photoionization by few-
y
le laser pulses, Phys. Rev. A, A, 013815(2004).[39℄ Hamster, H., Sullivan, A., Gordon, S., White, W., and Fal
one, R. W. Subpi
ose-
ond ele
tromagneti
 pulses from intense laser-plasma intera
tion. Phys. Rev. Lett.71, 2725-2728 (1993). 121



122 Literaturverzei
hnis[40℄ Hamster, H., Sullivan, A., Gordon, S., Fal
one, R. W. Short-pulse terahertz radia-tion from high-intensity-laser-produ
ed plasmas. Phys. Rev. E 49, 671-677 (1994).[41℄ Wu, Q., und Zhang, X.-C. Ultrafast ele
tro-opti
 �eld sensors, Appl. Phys. Lett.68, 1604-1606 (1996).[42℄ Perry, M.D., Landen, O.L., Szöke, A., and Campbell, E.M. Multiphoton Ionizationof Noble Gases by an intense 1014 W
m−2 dye laser. Phys.Rev.E, 37, 747-760 (1988).[43℄ Corkum, P. B., Burnett, N. H. and Brunel, F. Above-threshold ionization in thelong-wavelength limit, Phys. Rev. Lett. 62, 1259-1262 (1989).[44℄ Augst, S., Stri
kland, D., Meyerhofer, D.D., Chin, S.L., and Eberly, J.H. TunnelingIonization of Noble Gases in a High-Intensity Laser Field. Phys.Rev.Lett, 63, 2212-2215 (1989).[45℄ Guo, C., Li, M., Nibarger, J. P. and Gibson, G. N. Single and double ionization ofdiatomi
 mole
ules in strong laser �elds, Phys. Rev. A 58, 4271-4274 (1998).[46℄ Ja
kson, J.D. Classi
al Ele
trodynami
s, John Wiley Verlag 3rd Ed. (1999).[47℄ Geissler, M. and Brabe
, T. Half-Cy
le Relativisti
 THz Sour
e, EPS Conferen
eon Controlled Fusion and Plasma Physi
s, (2001).[48℄ Lö�er, T., Ja
ob, F., and Roskos, H. G. Generation of terahertz pulses by pho-toionization of ele
tri
ally biased air. Appl. Phys. Lett. 77, 453-455 (2000).[49℄ Lö�er, T. and Roskos, H. G. Gas-pressure dependen
e of terahertz-pulse generationin a laser-generated nitrogen plasma. J. Appl. Phys. 91, 2611-2614 (2002).[50℄ Cook, D. J., Chen, J.-X., and Ho
hstrasser, R. M. An intense broadband terahertzsour
e based an a novel four wave re
ti�
ation pro
ess. Ultrafast Phenomena XII,Springer Series,197-199 (2000).[51℄ Cook, D. J., and Ho
hstrasser, R. M. Intense terahertz pulses by four-wave re
ti�-
ation in air. Opt. Lett. 25, 1210-1212 (2000).[52℄ Lö�er, T., Eden , S., Thomson , M., and H. G. Roskos THz generation bythird-order non-linearities in air and air plasmas, Ultrafast Phenomena XIII, 274(Springer-Verlag, Berlin (2002)).[53℄ Kreÿ, M., Lö�er, T., Eden, S., Thomson, M. and Roskos, H. G. Terahertz-pulse ge-neration by photoionization of air with laser pulses 
omposed of both fundamentaland se
ond-harmoni
 wave. Opt. Lett. 29, 1120-1122 (2004).
122



Literaturverzei
hnis 123[54℄ Lö�er, T., Kreÿ, M., Thomson, M., and Roskos H. G. E�
ient Terahertz PulseGeneration in Laser-Indu
ed Gas Plasmas, A
t. Phys. Pol. A, 107, 99-108 (2005).[55℄ Bartel, T., Gaal, P., Reimann, K., Woerner, M., and Elsaesser, T. Generation ofsingle-
y
le THz transients with high ele
tri
-�eld amplitudes, Opt. Lett. 30, 2805-2807 (2005).[56℄ Xie, X., Dai, J., and Zhang, X.-C. Coherent Control of THz Wave Generation inAmbiant Air, Phys. Rev. Lett. 96, 075005 (2006).[57℄ Steinmeyer, G. Terahertz meets attos
ien
e, Nature Physi
s, 2, 305-306 (2006).[58℄ Nibbering, E. T. J., Grillon, G., Fran
o, M. A., Prade, B. S., and Mysyrowi
z, A.Determination of the inertial 
ontribution to the nonlinear refra
tive index of air,N2 and O2 by use of unfo
used high-intensity femtose
ond laser pulses, JOSA B14, 650-660 (1997).[59℄ CPA Lasersystem von Clark Mxr, Modell: CPA 2001.[60℄ Mlejnek, M., Wright, E. M., and Moloney, J. V. Femtose
ond pulse propagation inargon: A pressure dependen
e study, Phys. Rev. E 58, 4903-4910 (1999).[61℄ Raizer, Yu. P. Gas Dis
harge Physi
s, Springer Verlag 2nd Edition, S.10� (1991).[62℄ Goldston, R. J., Rutherford, P. H. Introdu
tion to Plasma Physi
s, Institute ofPhysi
s Publishing Ltd., S.163�. (1995).[63℄ Yakovlev, V. S. et al. Phase-stabilized 4-fs pulses at the full os
illator repetitionrate for a photoemission experiment. Appl. Phys. B 76, 329-332 (2003).[64℄ Apolonski, A. et al. Observation of light-phase-sensitive photoemission from a me-tal. Phys. Rev. Lett. 92, 073902 (2004).[65℄ Itatani, J., Zeidler, D. , Levesque, J., Spanner, M., Villeneuve, D. M., and Corkum,P. B. Controlling High Harmoni
 Generation with Mole
ular Wave Pa
kets, Phys.Rev. Lett. 94, 123902 (2005).[66℄ Ma
klin, J. J., Kmete
, J. D., and Gordon III, C. L. High-Order Harmoni
 Gene-ration Using Intense Femtose
ond Pulses. Phys, Rev. Lett. 70, 766-769 (1993).[67℄ Gordienko, S., Pukhov, A. , Shorokhov, O., and Beava, T. Relativisti
 DopplerE�e
t: Universal Spe
tra and Zeptose
ond Pulses, Phys. Rev. Lett. 93, 115002(2004).[68℄ Bandrauk, A. D., Chelkowski, S., Nguyen, H. S. Attose
ond lo
alization in mole-
ules, Int. J. of Quant. Chem. 100, 834-844 (2004).123



124 Literaturverzei
hnis[69℄ Paulus, G. G., Lindner, F., Walther, H., Baltu²ka A., Goulielmakis, E., Lezius, M.,and Krausz, F. Measurement of the Phase of Few-Cy
le Laser Pulses, Phys. Rev.Lett. 91, 253004 (2003).[70℄ Leemans, W.P., Clayton, C.E., Mori, W.B., Marsh, K.A., Kaw, P.K., Dyson, A.,Walla
e, J.M., and Joshi, C. Experiments and Simulations of Tunnel-Ionized Plas-mas, Phys. Rev A, 46, 1091-1105 (1992).[71℄ Rankin, R., Capja
k, C.E., Burnett, N.H., and Corkum, P.B. Refra
tion E�e
ts as-so
iated with Multiphoton Ionization and Ultrashort-Pulse Propagation in PlasmaWaveguides, Opt. Lett., 16, 835-837 (1991).[72℄ Max Plan
k Institut für Kernphysik, Saupfer
he
kweg 1, D-69117 Heidelberg.[73℄ CPA Lasersystem von Femtolasers, Model: Femtopower Compa
t Pro.[74℄ Kreÿ, M., Lö�er, T., Thomson, M. D., Dörner, R., Gimpel, H., Zrost, K., Ergler,T., Moshammer, R., Morgner, U., Ullri
h, J., und Roskos, H. G. Determination ofthe 
arrier-envelope phase of few-
y
le laser pulses with terahertz-emission spe
-tros
opy Nature Physi
s, 2, 327-331 (2006).

124



DanksagungBedanken mö
hte i
h mi
h bei ...... Professor Hartmut G. Roskos für die Betreuung und die Beguta
htung dieser Arbeit.... Professor Reinhard Dörner für die Übernahme des Zweitguta
htens.... Dr. Torsten Lö�er für seine Vorarbeiten und die unzähligen Diskussionen, die wir zudiesem Thema geführt haben.... Gabriel Loata, der es über vier Jahre hinweg mit mir in einem Büro ausgehalten hatund dabei no
h keine si
htbaren S
häden davongetragen hat.... Dr. Mark Thomson, der eine unermüdli
he Bereits
haft zur Diskussion über alle mög-li
hen Gebiete der Physik zeigte und dabei ni
ht immer auf mein Verständnis traf.... den restli
hen derzeitigen und ehemaligen Mitgliedern der Arbeitsgruppe Roskos fürdie gute und kollegiale Zusammenarbeit.... Hartmut Gimpel, Karl Zrost und Torsten Ergler ohne deren Zusammenarbeit dasTHz-Experiment mit Few-Cy
le-Laserpulsen ni
ht mögli
h gewesen wäre.... den verantwortli
hen Mitgliedern des Max Plan
k Instituts für Kernphysik in Heidel-berg, die an dieses Experiment geglaubt haben und es dadur
h ermögli
hten.... den Mitgliedern des PHELIX-Laser-Teams der GSI, au
h wenn leider bei den Expe-rimenten dort ni
hts verwertbares für diese Arbeit heraussprang. Die Komplexität derAufgabe allein war s
huld daran!... der Me
hanik- und der Elektronikwerkstatt, die so einiges Unmögli
he mögli
h gema
hthaben.... meiner Familie und meinen Freunden für das Verständnis während des Zusammen-s
hreibens dieser Arbeit. Sie mussten unter meiner geistigen Abwesenheit in den letztenMonaten wohl am meisten leiden. Sorry, kommt bestimmt ni
ht wieder vor! :)





Curriculum vitae 

 

Name: Markus Kreß 

Geboren: 24.06.1974  

Staatsangehörigkeit: deutsch 

Familienstand: ledig 

Anschrift: Schäfflestr. 5 

 60386 Frankfurt am Main 

 Tel.: 069/42602998 
 markus.kress@gmx.net 

Schulbildung: 1980 – 1984  Grundschule in Frankfurt 

 1984 – 1993 gymnasialer Zweig der Gesamtschule am Ried 

  in Frankfurt 

Schulabschluß: 1993 Abitur (Notendurchschnitt: 1,7) 

Zivildienst: 1993 – 1994  Essen auf Rädern 

Studium: 1994 – 1999 Johann Wolfgang Goethe Universität  

Studiengang:  Diplom Physik 

Spezialgebiet:  Festkörperphysik 

Nebenfach:  Geophysik 

Vordiplom: 1996  ( Note: 1 ) 

Diplom: 1999 ( Note: 1 ) 

Berufserfahrung: 2000 – 2002 Prozeßinbetriebnahme-Ingenieur bei Applied Films 

  Entwicklung und Inbetriebnahme neuer Prozesse 

  für Glasgroßflächenbeschichtungsanlagen, 

  Schulung von Kundenpersonal  

 2006 – heute R&D bei Applied Materials 

  Entwicklung von Dünnschichtsolarzellen 

Promotion: 2002 – 2006 Terahertz Erzeugung aus laserinduzierten Plasmen 

Tätigkeiten neben 1998 – 1999 Tutor im physikalischen Anfängerpraktikum 

dem Studium:  an der Universität 

 1999 – 2000 Aushilfstätigkeit bei der Deutschen Bahn 

  Immobiliengesellschaft GmbH im Personalbereich 

 2002 – 2006 Vorlesungsbegleitende Betreuung von Tutorien 

Thema der „Analyse und Einstellung des Sauerstoffgehalts an dem 

Diplomarbeit: Hochtemperatursupraleiter YBa2Cu3O6+x“ 

Thema der „THz-Erzeugung in laserinduzierten Plasmen mit 

Dissertation: Few-Cycle-Laserpulsen“ 

Besondere Laserspektroskopie, sputtern, optische Spektrometrie, Ellipsometrie  

Kenntnisse: Dünnschichtanalyse, gute Englischkenntnisse in Wort und Schrift,  

 Kenntnisse in Matlab und Labview, Grundkenntnisse in den  

 Programmiersprachen C/C++, Turbo Pascal, Basic, sehr gute EDV   

 Kenntnisse  

 

Frankfurt, den 4. Oktober 2006 

Dipl. Phys. Markus Kreß 


