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1. Einleitung

Der THz-Frequenzbereich ist einer der zur Zeit wohl am intensivsten untersuchten Be-
reiche in der physikalischen Forschung, die sich mit elektromagnetischer Strahlung be-
schaftigt.

Trotz dessen ist der Technologiestand, beziiglich der Intensitdt von kohdrenten THz-
Quellen und der Sensitivitdt der verschiedenen THz-Detektionsmdoglichkeiten, der Ent-
wicklung der beiden angrenzenden Bereiche der GHz-Elektronik und der Laser-Spektros-
kopie in Hinblick auf die damit erzielte Genauigkeit in spektroskopischen Anwendungen,
noch weit zuriick.

Die Entwicklung neuer intensiverer THz-Quellen, wie es der in dieser Arbeit untersuchte
Plasma-THz-Emitter ist, stellt damit eines der wichtigsten Aufgaben im Bereich der THz-
Physik dar. Intensive THz-Quellen sind dabei nicht nur zur Ermoglichung von fundamen-
talwissenschaftlichen Experimenten von grofer Bedeutung, sondern auch fiir bildgebende
und spektroskopische Anwendungen, die gerade in Zeiten, in denen es einen zunehmen-
den Bedarf an einfachen Sicherheitskontrollen an 6ffentlichen Platzen gibt, sehr stark an
Bedeutung gewinnen.

Dabei stellt die THz-Bildgebung bei der Sicherheitskontrolle an Flughéfen eine neue Mo6g-
lichkeit dar, die Sicherheitskontrolle der Fluggédste, die zur Zeit sehr zeitaufwindig durch
das Abtasten der Fluggiste durchgefiihrt wird, durch eine die Kleidung durchleuchtende
Methode mit THz-Strahlung, wie sie bereits bei der Gepéckkontrolle mit Hilfe von Ront-
genstrahlung durchgefiihrt wird, schneller durchfiihren zu kénnen und damit wirtschaft-
licher zu gestalten. Man geht dabei davon aus, dass die THz-Bestrahlung im Gegensatz
zur Rontgenbestrahlung, aufgrund ihres nicht-ionisierenden Charakters, keine Belastung
eines lebenden Organismus darstellt.

Eine spektroskopische Anwendung auch im Bereich der Sicherheitskontrolle stellen die
zerstorungsfreie Durchleuchtung von Paketen und Identifikation deren Inhalts anhand
ihres Absorptionsspektrums, des sogenannten spektroskopischen Fingerabdrucks, dar.
Im Rahmen dieser Arbeit wird eine Anwendung der THz-Technologie vorgestellt, die
von fundamentalwissenschaftlicher Bedeutung fiir ein weiteres, zur Zeit sehr intensiv un-
tersuchtes Gebiet der Physik, der Attosekunden-Physik, sein kénnte. THz-Physik und
Attosekunden-Physik scheinen auf den ersten Blick nicht viel miteinander gemeinsam zu
haben, da die charakteristischen Zeitskalen fiir beide Gebiete um mehrere Groéfenord-
nungen auseinander liegen (THz-Physik < 10712 sec, Attosekunden-Physik < 10715 sec
bis 10~ ¥ sec)!. Eine Gemeinsamkeit beider Bereiche liegt in der grofen Bedeutung von
Few-Cycle-Pulsen?. Im THz-Frequenzbereich ist es bereits mit der Standard-Technik der

'Im Rahmen dieser Arbeit werden die gebriuchlichen Abkiirzungen der Zeitskalen verwendet.
1072 sec < ps; 10 P sec < fs; 1078 sec < as.

’Im Kontext dieser Arbeit wird der Begriff ,,Few-Cycle® aus dem englischen iibernommen, da es noch
keine passende deutsche Bezeichnung fiir diese Pulse gibt. Few-Cycle-Pulse bezeichnen dabei im allge-
meinen zeitlich kurze Pulse elektromagnetischer Strahlung, bei denen nur noch wenige Oszillationen
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Anrege- und Abfrage-Methode (engl. pump-probe) etabliert, die elektrische Feldvertei-
lung von Few-Cycle-Pulsen im Zeitbereich mit sehr guter Auflosung zu bestimmen, da
es im wesentlichen die Pulsdauer des Abfragepulses ist, die das zeitliche Auflésungsver-
mogen begrenzt und hier Pulsdauern in der Grofsenordnung von 100 fs ausreichend sind,
um eine Feldvariation auf einer Zeitskala von ps aufzuldsen.

Um die Anrege- und Abfrage-Technik bei optischen Frequenzen anwenden zu kénnen,
benotigt man Pulsdauern, die deutlich kiirzer als ein optischer Zyklus (~ 2,5fs) sind,
also in der Grokenordnung von 100 as liegen. Uber eine beeindruckende experimentelle
Demonstration der Anrege-Abfrage-Methode bei optischen Frequenzen wurde vor kurz-
em (2004) von Goulielmakis et.al[1] berichtet.

Im Rahmen der hier vorliegenden Arbeit wird ein neuer Ansatz vorgestellt, eine fiir die
Feldverteilung in einem Few-Cycle-Laserpuls entscheidende Grofe, die tragereinhiillenden-
Phase (CE-Phase, engl. Carrier-Envelope-Phase), durch Konversion von optischen Fre-
quenzen in den THz-Frequenzbereich, zu bestimmen. Im ersten Teil dieser Arbeit soll
zunéchst der Mechanismus der THz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen untersucht
werden, wobei die im Rahmen dieser Arbeit gemachten Untersuchungen auf der Disser-
tation von Torsten Loffler|2] et. al aufbauen. Mit Hilfe der im ersten Teil gewonnenen
Erkenntnisse soll dann im zweiten Teil die im Rahmen dieser Arbeit neu entwickelte
Methode zur THz-Erzeugung in mit Few-Cycle-Laserpulsen generierten Plasmen dis-
kutiert werden. Zudem wird eine Anwendung dieser THz-Erzeugungsmethode zur CE-
Phasenbestimmung von Few-Cycle-Laserpulsen vorgestellt und diskutiert.

der Tragerfrequenz in der Pulseinhiillenden stattfinden.



2. Few-Cycle-Laserpulse: Stand der Technik

Vergleichbar mit der Erfindung und der kontinuierlichen Weiterentwicklung des Lasers
und der damit verbundenen Intensitdtssteigerung von kohérenter optischer Strahlung,
welche die Untersuchung eines neuen Gebiets der Physik, der nicht-linearen Optik, er-
moglichte, eroffnet die Weiterentwicklung von Ultrakurzpulslasern, die immer kiirzere
Lichtpulse erzeugen, Moglichkeiten zur Untersuchung vollig neuer physikalischer Pha-
nomene, die in dem neu entstehenden intensiv untersuchten Gebiet der Attosekunden-
Physik erforscht werden.

Eine der wohl bahnbrechendsten Ereignisse filir dieses Gebiet war die Erfindung des
Titan:Saphir-(Ti:Sa-) Lasers [3| 1982 und in diesem Zusammenhang die Entdeckung der
Kerr-Linsen-Modenkopplung [4, 5] 1991, welche zum ersten Mal erméglichte, ultra-kurze
Pulse direkt aus einem Laser ohne externe Kompression zu erzeugen. Der derzeitige Ent-
wicklungsstand solcher Ti:Sa-Oszillatorlaser ermdoglicht die Erzeugung von Laserpulsen
mit den folgenden Beispielparametern: Pulsenergie ~ 2nJ, Pulsdauer ~5fs und Wie-
derholrate 65 MHz [6]. Mit anschlieRender Nachverstérkung [7], ebenfalls in Titan:Saphir,
konnen sogenannte Riesenimpulse mit extrem hohen Intensitdten erzeugt werden, die
es ermdglichen, nichtlineare Effekte hoher Ordnung zu untersuchen. Diese Nachverstar-
kung geht allerdings auf Kosten der Wiederholrate, die reduziert werden muss, wo-
durch das Verhiltnis der Signalstdrke zum Rauschniveau, dem sogenannten Signal-zu-
Rauschverhéltnis (SNR, engl. Signal-to-Noise-Ratio), fiir die Detektion verschlechtert
wird. Zum anderen wird die Pulsdauer leicht verlangert, wodurch sich unter anderem
das zeitliche Auflosungsvermogen in Anrege-Abfrage-Experimenten verschlechtert. Un-
ter Verwendung von externer spektraler Verbreiterung von verstérkten Laserpulsen, bei-
spielsweise durch Selbst-Phasen-Modulation in gasgefiillten Hohlkapillaren und anschlie-
fsender zeitlicher Kompression bis an das Bandbreitenlimit [8], kénnen optische Pulse
erzeugt werden, deren Pulsdauer der Dauer eines einzelnen optischen Zykluses (~ 2,5fs)
sehr nahe kommt.

Fiir diese sogenannten Few-Cycle-Laserpulse gewinnt ein Parameter an Bedeutung, der
fiir Laserpulse, deren Pulsdauern grofer als 10 fs sind, noch relativ bedeutungslos ist. Die-
ser Parameter ist die CE-Phase, die den Phasenunterschied zwischen der Tragerfrequenz
und der Pulseinhiillenden und damit die explizite Feldverteilung im Laserpuls definiert.
Die CE-Phase definiert die explizite Feldverteilung im Laserpuls fiir den Fall das der
Laserpuls bis an sein Bandbreitenlimit zeitlich komprimiert und die Tragereinhiillenden-
Funktion bekannt ist. Die Trigereinhiillenden-Funktion und der zeitliche Kompressions-
grad eines Pulses konnen durch etablierte Methoden wie beispielsweise FROG (engl. Fre-
quency Resolved Optical Gating) [9] und SPIDER (engl. Spectral-Phase-Interferometry
for Direct Electric-Field Reconstruction) [10] bestimmt werden. Zusétzlich kann mit die-
sen beiden Methoden die Phase der einzelnen Frequenzanteile bestimmt werden. Die
CE-Phase ist mit diesen Methoden jedoch nicht direkt zuginglich.
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Dass die CE-Phase erst fiir Pulse mit einer Pulsdauer von weniger als 10 fs von Bedeutung
wird, liegt an der Tatsache, dass die Pulsdauer in die Gréfsenordnung der optischen Peri-
ode kommt. Dadurch entsteht eine Asymmetrie in der Spitzenfeldstéirke dieser Laserpulse
von positiver zu negativer maximal erreichter Feldstérke. Die Stérke dieser Asymmetrie
ist explizit von der CE-Phase abhéngig.

Die CE-Phase ist in moden-gekoppelten Lasern ohne zusétzlichen Aufwand von Laser-
puls zu Laserpuls verschieden. Deshalb waren moden-gekoppelte Laser fiir Spektroskopie
mit extrem hoher Frequenz- bzw. Zeitauflosung nur von sehr eingeschrankter Verwend-
barkeit, da die Lage des sogenannten Frequenzkamms, den eine Folge von Laserpulsen
darstellt, bis auf genau den Faktor der CE-Phase unbestimmt war. Die Entwicklung ei-
ner Technik zur CE-Phasenstabilisierung von moden-gekoppelten Lasern |11, 12| ermdog-
lichte die Verwendung solcher Laser mit ungeahnter Frequenzgenauigkeit und Zeitauf-
16sung 11, 13|. Dies verdeutlicht sich im Zeitbereich in einer Bestimmung der Feldver-
teilung des optischen Pulses mit einer Prazision auf der Attosekunden-Zeitskala. Die
CE-Phasenstabilisierung ermoglichte damit erstmals die Erzeugung von einzelnen elek-
tromagnetischen Pulsen, deren Pulsdauer selbst im Bereich von etwa 100 as liegt, und
eroffnet damit die Moglichkeit, neue physikalische Phinomene, die auf dieser Zeitskala
liegen, zu untersuchen. Als Beispiele seien hier die Untersuchung atomarer und moleku-
larer Elektronenorbitale 14| und die Erzeugung von intensiven definierten Elektronenpa-
keten [15, 16, 17, 18| genannt.

Fiir zahlreiche Experimente auf diesem Gebiet wiirde die Kenntnis des Absolutwerts
der CE-Phase eine weitere wichtige Information liefern, die zur Uberpriifung der den
Experimenten zugrundeliegenden Theorien dienen kann. Als Beispiele seien hier ATI
(engl. Above Threshold Ionisation) [19, 20|, nicht-sequentielle lichtinduzierte Doppelio-
nisation [21]|, Gouy-Phasenbestimmung [22] und Quanteninterferenz in Photostromen [23]
genannt. Die Standardmethode die zur Messung der CE-Phase im Zusammenhang mit
der Stabilisierung der CE-Phase von modengekoppelten Lasern benutzt wird, ist die so-
genannte Methode der f-zu-2f-Interferometrie [24]!. f-zu-2f-Interferometrie ist eine sehr
genaue Methode, um CE-Phasendnderungen zu bestimmen. Aufgrund von unvermeidli-
chen Dispersionseffekten innerhalb der Messapparatur ist eine Absolutbestimmung der
CE-Phase mit dieser Methode mit einer so grofen Ungenauigkeit verbunden, dass die-
se Methode in der Praxis nicht zur Absolutwertbestimmung der CE-Phase verwendet
wird. Die einzige bislang experimentell demonstrierte und anerkannte Methode, die den
Anspruch hat, den Absolutwert der CE-Phase zu bestimmen, ist die sogenannte Stereo-
ATI-Methode? von Paulus et.al [19, 20].

Die im Rahmen dieser Arbeit neu entwickelte Methode, basierend auf der THz-Emission
aus Few-Cycle laserpulserzeugten Plasmen, stellt eine neue Moglichkeit dar, die CE-Phase
von Few-Cycle-Laserpulsen zu messen. Eine Diskussion der Frage, in wie weit diese neue
Methode dazu verwendet werden kann, Riickschliisse auf den Absolutwert der CE-Phase
zu ziehen, soll in Kapitel 8, unter Beriicksichtigung und im Vergleich zu den beiden ge-
nannten Methoden f-zu-2f-Interferometrie und Stereo-ATI, diskutiert werden.

!Eine kurze Diskussion der Funktionsweise dieser Methode ist in Abschnitt 2.3 zu finden.
?Eine kurze Diskussion der Funktionsweise dieser Methode findet sich in Abschnitt 2.4.

10
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2.1. Die CE-Phase von Few-Cycle-Laserpulsen

Wie bereits erwdhnt, gewinnt fiir Few-Cycle-Laserpulse (7 < 10fs) die CE-Phase an
Bedeutung, die fiir Multi-Cycle-Laserpulse noch relativ bedeutungslos ist. Die CE-Phase
bestimmt, wie sich die elektrische Feldstirke genau in einem Few-Cycle-Puls verteilt?.
Damit hat die CE-Phase einen entscheidenden Einfluss darauf welche Spitzenfeldstirke
in diesem Puls erreicht wird. Mathematisch kann man die elektrische Feldverteilung eines
Few-Cycle-Pulses an einem festen Ort durch folgende Funktion beschreiben:

2
Eon(t) = EyA(t) cos (53t~ e 2.1)

Die Funktion A(t) beschreibt dabei den zeitlichen Verlauf der Pulseinhiillenden und wird
meist {iber eine Gauf-Funktion der Form:

A(t) = exp (—2ln 27t_—22> (2.2)

ausreichend gut beschrieben. 7 ist hierbei die volle Halbwertsbreite der Pulsdauer. Bei
sehr kurzen Pulsen (7 < 3fs) kann eine Gaufische-Einhiillende, in Abhéngigkeit von
der CE-Phase, bei einer Fourieranalyse, Frequenzanteile bei w = 0 enthalten, welche in
der Realitdt nicht propagationsfdhig sind und eine unphysikalische DC-Komponente dar-
stellen [25]. In diesem Fall muss die Gaukfunktion fiir die Einhiillende strenggenommen
durch eine andere Funktion ersetzt werden, die keine solchen DC-Anteile bei einer Fou-
rieranalyse enthélt. Diese kann beispielsweise auf numerischem Wege, aus einer Fourier-
transformation eines realistischen Spektrums, erzeugt werden. Bei Pulsen, welche l&nger
als 3 fs sind, sind die Fehler, die durch die vereinfachende Annahme einer Gaufischen-
Einhiillenden entstehen, jedoch noch vernachléssigbar klein, so dass die Verwendung der
Gleichung 2.2 gerechtfertigt ist. In Gleichung 2.1 ist Egpt die Spitzenfeldstarke, welche im
Puls erreicht wird, fiir den Fall, dass das Maximum der Gaufs-Funktion und ein Maximum
der Cosinus-Funktion zusammenfallen, dargestellt. Ob diese Maxima zusammenfallen, ist
explizit von der CE-Phase ¢ g abhéngig. Dies verdeutlicht die Abhéngigkeit der in einem
Few-Cycle-Laserpuls erreichten Spitzenfeldstirke von der CE-Phase. Viele Experimente
in der nichtlinearen Optik, wie zum Beispiel die Erzeugung héherer harmonischer Fre-
quenzen (HHG, engl. Higher Harmonic Generation) [26, 27| oder die Erzeugung von ein-
zelnen Attosekunden-Pulsen |28, 29], sind stark von der Feldstérke abhéngig und kénnen
damit iiber die CE-Phase gesteuert werden.

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

11
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2.2. Die CE-Phase eines propagierenden Laserpulses

Fiir einen propagierenden Laserpuls ist die CE-Phase in einem dispersiven Medium eine
Funktion der Propagationsldnge. Dies riihrt daher, dass sich der Trager und die Einhiil-
lende mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten, der Phasengeschwindigkeit v, und der
Gruppengeschwindigkeit vg, ausbreiten. Nur im Vakuum sind beide Geschwindigkeiten
gleich. In dispersiven Medien gilt folgender Zusammenhang zwischen der Phasen- und
der Gruppengeschwindigkeit

dv h
= S N <L 2.
vg Uph an ( 3)
oder auch
dnpp
= pr 2.4

wobei ny den Gruppenbrechungsindex und nyp, den Phasenbrechungsindex bezeichnen.
Die Zeitspanne t* die der Trager und der Puls zuriicklegen miissen um genau eine Ent-
fernung von \/2 voneinander zu haben berechnet sich einfach durch

A

t*zli
2 Vpp — Vg

(2.5)

In Luft entspricht die Phasengeschwindigkeit nahezu der Vakuumlichtgeschwindigkeit c.
Damit kann die Weglange d, die ein Laserpuls in einem dispersiven Medium zuriicklegen
muss, um eine CE-Phasenénderung von Apcg = 7 zu erfahren, iiber

dr ~c-t* (2.6)

berechnet werden und damit ergibt sich

1 A
d o =-—4 (2.7)
2 vpp — Vg
Gleichung 2.9 lasst sich weiter mit 2.3 zu 2.8
d7r = §nph ax (28)

12
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vereinfachen. Fiir Luft kann der Brechungsindex ndherungsweise gleich eins gesetzt wer-
den, so dass sich Gleichung2.8 zu

-1
dr =

L ‘d””" (2.9)

21 dA

vereinfacht. Luft hat eine relativ geringe Dispersion von dngp/d\ ~ —~7,4m~1[30] (bei
A = 750nm), woraus sich eine charakteristische Weglinge, d, ~ 6,8cm ergibt. Fiir
Quarzglas (dnyn/dX\ ~ —1,9 - 10*m™! bei A = 750nm) betréigt die charakteristische
Weglinge nur d; ~ 26 pm [31].

13



14 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIK

2.3. CE-Phasenstabilisierung mit f-zu-2f-Interferometrie

In diesem Abschnitt soll kurz die Funktionsweise der f-zu-2f-Methode [24, 33] zur Stabi-
lisierung der CE-Phase auf prinzipieller und mdglichst anschaulicher Basis beschrieben
werden, um anschliefsend die Frage zu klaren, ob diese Methode einen Absolutwert der
CE-Phase liefern kann.

In dispersiven Medien, also auch in Luft, ist der Brechungsindex eine Funktion der Wel-
lenldnge. Dies hat zur Folge, dass die Phasengeschwindigkeiten der einzelnen Frequenz-
komponenten eines ultrakurzen Laserpulses verschieden zur Gruppengeschwindigkeit des
Pulses sind. Aus diesem Grund verschiebt sich das elektrische Feld unter der Einhiillen-
den von Puls zu Puls. Dies ist gleichbedeutend mit einer sich von Puls zu Puls &ndernden
CE-Phase.

Im Frequenzraum stellt eine unendliche Folge von Laserpulsen einen sogenannten Fre-
quenzkamm dar [34]. Der Abstand der Kammlinien ist durch die Wiederholrate des Lasers
bestimmt. Durch den Unterschied der Gruppengeschwindigkeit des Pulses im Resonator
zu den Phasengeschwindigkeiten hat der Frequenzkamm einen Offset. Dieser wird als
Offsetfrequenz fy bezeichnet. fy kann mit Hilfe eines f-zu-2f-Interferometers bestimmt
werden.

[ ——

|] Nichtlineare Glasfaser

_—
Interferometerarm 1
2f
€ oo Photo-
£ | Zweifarben Spiegel diode
©
% ' Spalt
S
o
2 Pol.
5 SHG
£ Kristall Strahl- |r.’|tf.-
= teiler Filter
N\ —Hz—f | 2f
eugungs-
N\ I . Beugung
ol. itter
Ph%]:o- Strahl-
diode teiler

Abbildung 2.1.: Schematische Darstellung eines f-zu-2f-Interferometers

In Abbildung2.1 ist das Schema eines f-zu-2f-Interferometers dargestellt. Abhéngig von
der spektralen Bandbreite der Laserpulse ist es eventuell zunédchst notwendig, dass das
Spektrum der Laserpulse verbreitert wird, so dass es eine Oktave im Frequenzraum iiber-
spannt. Dies kann iiber Weisslichterzeugung (WLG, engl. White Light Generation) in
einer nichtlinearen Glasfaser geschehen. Durch die Weisslichterzeugung erhilt der Puls

14



2.3. CE-PHASENSTABILISIERUNG MIT F-ZU-2F-INTERFEROMETRIE 15

einen zusétzlichen, aber konstanten Phasenterm ¢y . Die Frequenzanteile f und 2f
des spektral verbreiterten Pulses werden dann durch einen Zweifarbenspiegel, in zwei
Interferometerarme, in einer Mach-Zehnder-Anordnung voneinander getrennt. Die Fun-
damentalfrequenz f aus dem roten Ende des verbreiterten Spektrums wird in einem
nichtlinearen Kristall frequenzverdoppelt (SHG, Second Harmonic Genartion). Durch
die Frequenzverdopplung erhilt dieser Puls auch einen zusétzlichen, aber konstanten
Phasenterm ¢gp. Durch einen polarisierenden Strahlteiler werden beide Pulse wieder
iiberlagert. Eine Anordnung bestehend aus einem Interferenzfilter, einem Polarisator, ei-
nem Beugungsgitter, einer Spaltblende und einer Photodiode filtert eine schmalbandige
Frequenz um 2 f heraus. Durch die Frequenzverdopplung besitzt der Puls aus dem zweiten
Interferometerarm auch den doppelten Offset, also 2 fy, wobei der aus dem ersten Interfe-
rometerarm stammende Puls immer noch die urspriingliche Offsetfrequenz fy beinhaltet.
Die Differenzfrequenz der beiden Pulse entspricht damit der gesuchten Offsetfrequenz

fo-

fO - 2(nfrep+f0) - (2nfrep+f0) (210)

Dabei steht n fiir die n’te Mode des Spektrums. An einer zweiten Photodiode wird
die Wiederholrate f,., des Lasers gemessen und iiber die Beziehung2.11 die Puls-zu-
Pulsénderung der CE-Phase Apcg

Apcp = 2 fo (2.11)
fT’ep

bestimmt [24]. Durch elektronische Methoden, wie beispielsweise durch eine schnelle Re-
gelung der Pumplaserleistung des Oszillators [35] oder durch Variation der Resonatorlin-
ge durch einen Spiegel im Resonator [36], der auf einem piezoelektrischen Halter mon-
tiert ist, kann die Differenzfrequenz und damit die Offsetfrequenz fy stabilisiert wer-
den. Durch die Beziehung2.11 ist damit auch der CE-Phasenunterschied von Puls zu
Puls konstant. Fiir die CE-Phasenstabilisierung muss fo auf 0 oder f,¢, geregelt wer-
den. Dies ist nach Gleichung2.11 gleichbedeutend mit einem CE-Phasenunterschied von
Puls zu Puls Apcr = 0 und damit einer konstanten CE-Phase. Die Stabilisierung des
heterodyn-detektierten Signals auf 0 oder f,., ist allerdings problematisch [24]. Mit ei-
nem zusétzlichen akusto-optischen Modulator (AOM, engl. Acousto-Optical-Modulator)
im Interferometerarm 1, kann dieses Problem umgangen werden. Durch Mischen des
Photodiodensignals mit der Modulationsfrequenz des AOM kann die Stabilisierung der
CE-Phase erreicht werden.

Zur Bestimmung von CE-Phasendrifts von verstirkten Laserpulsen wird die Methode
erweitert. Das Hauptproblem bei der Bestimmung von Apcg fiir verstirkte Laserpulse
liegt in der reduzierten Wiederholrate des Verstarkers im Vergleich zum Oszillator (100
MHz — 1 kHz) und der damit verbundenen Reduzierung der Genauigkeit in der Bestim-
mung der Wiederholrate f,c,. Zudem besitzen Verstirkerlaser konzeptionell eine grofsere

15



16 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIK

Schwankung der Intensitdt von Laserpuls zu Laserpuls, so dass sich diese auch in einer
Reduzierung der Genauigkeit von Apcp niederschligt. Die Prézision der Methode kann
aber durch Messung der Differenzfrequenz fo(w) iiber eine grofere Bandbreite verbes-
sert werden.* Dazu werden der Interferenzfilter, die Spaltblende, die Photodiode und das
Gitter in Abbildung 2.1 durch ein Spektrometer ersetzst, welches iiber eine schnelle Kame-
ra die Interferenz des gesamten iiberlappenden Spektrums des Ausgangspulses mit dem
frequenzverdoppelten Puls gleichzeitig aufnimmt. Die grofiere Intensitdt der verstarkten
Laserpulse vereinfacht dabei die spektrale Verbreiterung und ermoglicht eine gute spek-
trale Uberlappung des Ausgangs- und des Frequenzverdoppelten-Spektrums.

Sowohl fiir die hochrepetierlichen Laser, als auch fiir die verstirkten Laser, kann iiber
einen Standard Fourier-Algorithmus|32| auf die CE-Phase zuriickgeschlossen werden.
Dieser Algorithmus beinhaltet allerdings die zusétzlichen Phasenterme ¢gra und ¢wra,
die in der Erzeugung der zweiten harmonischen Frequenz und der Verbreiterung des Spek-
trums ihren Ursprung haben. Diese konnen in den Messungen zwar als konstant ange-
nommen werden und ermdglichen damit eine Stabilisierung der Anderung der CE-Phase,
der Absolutwert der CE-Phase ist aber bis auf einen konstanten Term unbestimmt [37].
Zudem kann einem bestimmten CE-Phasenwert kein definierter Messort in dem f-zu-2f-
Interferometer zugeordnet werden, da eine unbekannte Differenz der optischen Weglange
in beiden Interferometerarmen immer vorhanden ist. Damit ist auch die CE-Phase, ge-
messen durch diese Methode, nur bis auf mehrere konstante Terme bestimmt. Diese
Methode kann also in der Praxis keinen Absolutwert der CE-Phase liefern bzw. nur nach
Kalibration mit einer anderen ,absoluten” Methode.

“Bei hochrepetierlichen Lasersystemen wird diese Methode aus technischen Griinden nicht angewendet,
da die Kamera des Spektrometers so schnell sein muss wie die Wiederholrate des Lasersystems.

16



2.4. CE-PHASENMESSUNG MIT STEREO-ATI 17

2.4. CE-Phasenmessung mit Stereo-ATI

In diesem Abschnitt wird kurz auf die Funktionsweise der sogenannten Stereo-ATI-
Methode (ATI, engl. Above Threshold Ionisation) [19] zur CE-Phasenbestimmung von
Few-Cycle-Pulsen eingegangen, um darauf basierend die Absolutwertbestimmung der
CE-Phase fiir diese Methode zu diskutieren und mit der THz-Methode zu vergleichen.

Photodiode

Atomstrahl

Flugzeitspektrometer Flugzeitsiektrometer

Zwei miteinander
verbundene
Spaltblenden

N

=
-

UHV-Kammer

— Glaskeile
.Laserstrahl

Abbildung 2.2.: Schematische Darstellung eines Stereo-ATI-Spektrometers. Der Stereo-
ATI-Aufbau erfordert eine Ultrahochvakuum-Kammer (UHV).

In Abbildung2.2 ist das Schema eines Stereo-ATI-Spektrometers dargestellt. Die in der
Abbildung dargestellten Komponenten befinden sich im Ultrahochvakuum. Das Kern-
stiick der Apparatur besteht aus zwei sich gegeniiber befindlichen Flugzeitspektrome-
tern, mit zwei verbundenen beweglichen Spaltblenden. Uber die beweglichen Spaltblen-
den kann die Fokusregion lokal aufgelost untersucht werden und Effekte, die durch die
Gouy-Phase [22] entstehen, untersucht werden. Im Fokus der optischen Strahlung wird
mit Hilfe einer Diise ein feiner Atomstrahl senkrecht zur Laserausbreitungsrichtung und
der Achse der Flugzeitspektrometer ins Vakuum eingebracht. Mit Hilfe der Flugzeitspek-
trometer kann die kinetische Energie der durch den Laserpuls in der Nahe des Fokus
erzeugten Elektronen, die die Spaltblenden passieren, bestimmt werden. Es gibt nun ver-
schiedene Moglichkeiten, aus den Stereo-ATI-Messungen Riickschliisse auf die CE-Phase
zu ziehen. Eine kurze Zusammenfassung der Interpretationsmoglichkeiten der Stereo-ATI
Messungen aus Ref. [31] soll im folgenden wiedergegeben gegeben werden.

17



18 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIK

2.4.1. Betrachtung des Links-Rechts-Verhdltnisses aller Elektronen

Eine Moglichkeit, einen CE-phasenabhéngigen Effekt zu beobachten, besteht darin, unter
Verwendung eines CE-phasenstablisierten Lasersystems nur die Anzahl der Elektronen
zu betrachten, die den linken und den rechten Detektor erreichen. Variiert man die CE-
Phase mit Hilfe eines Glaskeilepaars, so ist im Verhéltnis der Anzahl der Elektronen, die
den linken Detektor erreichen (n;), zu der Anzahl der Elektronen, die den rechten Detek-
tor erreichen (n,), also im Verhiltnis n;/n,., eine deutliche Modulation® mit der CE-Phase
zu erkennen [20]. Betrachtet man das Links-Rechts-Verhéltnis n;/n, fiir Elektronen mit
einer bestimmten kinetischen Energie, so nimmt der Kontrast bei der Betrachtung von
hochenergetischen Elektronen deutlich zu, wobei allerdings die Emissionsrate der Elek-
tronen mit zunehmender Energie abnimmt. Um aus dem Links-Rechts-Verhéltnis n;/n,
auf den Absolutwert der CE-Phase zuriickzuschlieffen, miissen auch hier theoretische
Annahmen zugrunde gelegt werden. Die einfachste Modellvorstellung ist die sogenannte
Starkfeldndherung (SFA, engl. Strong-Field-Approximation). Bei dieser Naherung wird
in dquivalenter Weise wie bei der Betrachtung in Abschnitt 5.4 davon ausgegangen, dass
ein Elektron mit der Anfangsbedingung v(¢y) = 0 ionisiert wird und darauf folgend durch
den Laserpuls beschleunigt wird. Der Impuls pe, den ein Elektron, welches zur Zeit tg
ionisiert wurde, fiir £ — oo hat, kann durch das elektrische Vektorpotential fT(to)

Pe(to) = —eA(to) (2.12)
bestimmt werden, wobei das Vektorpotential iiber

Ate) = [ E@ae (2.13)

to

definiert ist. Der so berechnete Impuls des Elektrons ist proportional zu der in Glei-
chung 5.14 berechneten Verschiebung x(tg,ts) fiir den Fall, dass die Streuzeit t, des Elek-
trons ts > 7 grofs gegen die Pulsdauer 7 ist, da nach Durchlaufen des Laserpulses durch
den Fokus das Elektron als kréftefrei behandelt wird und damit einen konstanten Impuls
pe besitzt: Der genaue Zusammenhang zwischen der Verschiebung und dem Impuls des
Elektrons ist {iber

mex(to, ts)

pe(to) = fir ts>> 7 (2.14)

S

gegeben. Wenn man also die Proportionalitiat der Verschiebung z(tg,ts) zum Impuls
pe(to) beriicksichtigt, kann die blau gestrichelte Kurve in Abbildung5.11 auch als Impuls
der Elektronen interpretiert werden. Damit ist sofort einsichtig, dass die Starkfeldné-
herung, verwendet fiir die Interpretation der Stereo-ATI-Daten, auch fiir die CE-Phase

®Die Modulationstiefe nimmt fiir kiirzere Laserpulse zu!

18



2.4. CE-PHASENMESSUNG MIT STEREO-ATI 19

pce = 0, die ja die maximale asymmetrische Feldverteilung darstellt, ein Links-Rechts-
Verhéltnis n;/n, = 1 und damit eine symmetrische Verteilung der Elektronen vorher-
sagtﬁ.

In Ref. [38] wird das Stereo-ATI-Experiment anhand von numerischen Losungen der zeit-
abhéngigen Schrodingergleichung (TDSE, engl. Time-Dependent-Schrédinger-Equation)
fiir Wasserstoff diskutiert und dabei festgestellt, dass es, abweichend von der Starkfeld-
ndherung, eine Intensitétsabhingigkeit der CE-Phase, fiir die eine Gleichverteilung der
Elektronen n;/n, = 1 berechnet wird, gibt. Die in dieser Referenz gemachten Berech-
nungen ergeben im Intensitéitsbereich 3 - 1013 < I, < 10" Wem™2 eine Gleichvertei-
lung fiir einen nur gering variierenden CE-Phasenwert von pop = —7/3 £ ~ 7/10.
Dieser Wert bezieht sich auf die Definition der CE-Phase nach Gleichung2.1. Die Ver-
wendung dieses Intensitétsbereichs wird also fiir Stereo-ATI-Messungen vorgeschlagen.
In den beiden Referenzen |19, 38| wird der Unterschied in der Interpretation der ATI-
Spektren in der einfachen Starkfeldndherung im Vergleich zu der quantenmechanischen
TDSE-Beschreibung im wesentlichen auf die Vernachléssigung des lonenpotentials in der
Starkfeldndherung zuriickgefiihrt. Da allerdings auch die numerischen Lésungen der zeit-
abhingigen Schrédingergleichung nur fiir Wasserstoff gefunden werden konnten”, besteht
auch fiir die komplexeren quantenmechanischen Berechnungen eine Unsicherheit in der
Absolutbestimmung der CE-Phase, da sich die Frage stellt, ob der fiir Wasserstoff be-
rechnete Intensitdtsbereich fiir die schweren Edelgase wie bspw. Xenon, das in der Regel
fiir Stereo-ATI Experimente verwendet wird, genauso stabil ist. D.h. die absolute CE-
Phasenbestimmung anhand der Interpretation des Links-Rechts-Verhéltnisses n;/n, ist
also mit einer grofen Unsicherheit behaftet, da die Diskrepanz der bestehenden Theorien
noch nicht zufriedenstellend geklért ist.

2.4.2. Alleinige Betrachtung der hochenergetischer Elektronen

Eine bessere Moglichkeit der Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase scheint die
alleinige Betrachtung der hoherenergetischen Elektronen zu bieten. Aufgrund ihrer ho-
hen kinetischen Energie sind fiir diese die Ionenpotentiale eher vernachléssigbar als fiir
die Mehrheit der niederenergetischen Elektronen, so dass fiir diese die Starkfeldnédherung
besser geeignet erscheint. Dabei wird die Untersuchung der Elektronen unterschieden in
eine Analyse der Elektronen, die eine elastische Streuung erfahren, (Plateauelektronen),
und in eine Analyse der hochenergetischsten Elektronen, die keine elastische Streuung
erfahren. Diese beiden Bereiche konnen im ATI-Spektrum leicht unterschieden werden,
da es eine maximale Energie gibt (2U,),® die die nicht gestreuten Elektronen erreichen
konnen. Die elastisch gestreuten Elektronen sind im wesentlichen oberhalb von 2U, zu
finden. Dies liegt daran, das diese nach der elastischen Streuung einen zusétzlichen Impuls

®Dieses steht im Kontrast zu der noch einfacheren Betrachtungsweise der Ionisationsraten bzw. der
Plasmadichten p und p~, wie sie beispielsweise in Abschnitt 5.1 gemacht wird, welche asymmetrisch
ist fiir pop = 0!

"Die TDSE fiir schwerere Atome bzw. Molekiile als Wasserstoff und Helium kann bislang noch nicht
gel6st werden!

8U,L ist hier das ponderomotive Potential eines Elektrons im Laserpuls (Vergleiche Abschnitt 3.3.1 mit
Fpon = —eVUpon).
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20 FEW-CYCLE-LASERPULSE: STAND DER TECHNIK

durch das Laserfeld ,aufsammeln”. Fiir die Plateau-Elektronen muss die Starkfeldnihe-
rung durch den Streuprozess ergdnzt werden, was zur Folge hat, dass sich hier wieder
ein Extremum des Links-Rechts-Verhéltnisses n;/n, bei pcp = 0 ergibt. Fiir die nicht
gestreuten Elektronen kann weiterhin die einfache Starkfeldnéherung verwendet wer-
den. D.h. ein symmetrisches Links-Rechts-Verhiltnis der Elektronen knapp unterhalb
von 2U, wird als pcr = 0 interpretiert und ein symmetrisches Links-Rechts-Verhéltnis
der Plateau-Elektronen oberhalb von 2U, wird als pcp = m/2 interpretiert, so dass die
Messung der Links-Rechts-Verteilung der nicht gestreuten Elektronen bei pop = /2
die groktmogliche Prézision bietet und bei pop = 0 entsprechend die Betrachtung der
Plateau-Elektronen.

20



3. THz-Erzeugung in laserinduzierten Plasmen mit
Multi-Cycle-Laserpulsen

Im Rahmen dieser Arbeit wird die THz-Emission aus laserpulserzeugten Plasmen un-
tersucht. Dabei wird eine neue THz-Erzeugungsmethode vorgestellt, welche nur unter
Verwendung von Few-Cycle-Laserpulsen (Laserpulsdauer 7 < 10fs) eine signifikante
THz-Emission zur Folge hat. Zunichst sollen jedoch in diesem Kapitel die bereits be-
kannten Methoden zur THz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen vorgestellt werden.
Bei diesen Methoden werden Laserpulse, mit Pulsdauern im Bereich zwischen etwa 25 -
500 fs, verwendet. Diese Laserpulse sollen im folgenden als Multi-Cycle-Pulse bezeichnet
werden, da sich der Begriff Few-Cycle-Pulse fiir sub-10 fs-Pulse in der Literatur bereits
etabliert hat und es nahe liegt, Laserpulse im dariiberliegenden Pulsdauerbereich der
Einfachheit halber als Multi-Cycle-Pulse zu bezeichnen. Im folgenden Kapitel soll eine
kurze 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 Vorwértsrichtung
nur moglich ist, wenn die Inversionssymmetrie des isotropen Mediums durch zusétzliche
Einfliisse gebrochen wird. Diese Symmetriebrechung kann auf verschiedene Weise her-
vorgerufen werden. Zwei Beispiele hierfiir werden in den Abschnitten 3.3.2 und 3.3.3 vor-
gestellt. In Abschnitt 3.3.1 wird zunéchst ein THz-Erzeugungsmechanismus vorgestellt,
bei dem keine Brechung der Symmetrie des isotropen Mediums verwendet wird. Diese
Methode soll hier nur der Vollstdndigkeit halber erwdhnt werden, da die ersten Arbeiten
zu diesem Thema von Hamster et. al. [39, 40| wohl als Pionierarbeiten auf dem Gebiet
der THz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen angesehen werden kénnen.

Das in dieser Arbeit untersuchte isotrope Ausgangsmedium ist Laborluft bei Umgebungs-
druck. Fokussiert man einen Laserstrahl in Luft, so kann dieser bei Erreichen einer be-
stimmten Spitzenintensitit (I, ~ 10*Wem™2) die Laborluft signifikant ionisieren. Heu-
te kommerziell komplett erhéltliche Lasersysteme, die solche intensiven Laserpulse erzeu-
gen konnen, sind Verstiarkerlasersysteme, die auf dem technischen Prinzip der ,,Chirped-
Pulse Amplification” (CPA) basieren. Unter Verwendung dieses Prinzips werden zunichst
kurze Pulse mit relativ niedrigen Pulsenergien (einige nJ und Pulsdauern von 5 bis zu
einigen 100 fs) in einem Oszillatorlaser erzeugt. Bevor diese kurzen Pulse in einem opti-
schen Verstéirkermedium weiter verstirkt werden, werden die einzelnen spektralen Anteile
der Pulse entweder durch eine Prismenanordnung oder eine Gitteranordnung, also durch
Dispersion oder Beugung, zeitlich auseinander gezogen (engl. ,chirp”). Die Pulsdauer wird
dadurch bis auf einige ns verlangert, um die Spitzenintensititen der Laserpulse wahrend
des Verstarkungsprozesses und die Belastung der optischen Komponenten dadurch zu
verringern. Nach mehrmaligen Durchlaufen des Verstirkermediums, wenn eine Sattigung
der optischen Verstarkung erreicht wird, werden die zeitlich auseinander gezogenen spek-
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tralen Komponenten wieder durch eine identische Prismen- bzw. Gitteranordnung, die
aber diesmal einen ,chirp” mit entgegengesetztem Vorzeichen erzeugt, zeitlich zusam-
mengefiihrt. Diese kommerziell erhiltlichen CPA-Systeme konnen Pulse mit Pulsdauern
ab einigen 10 fs erzeugen. Wird ein solcher Laserpuls zur Plasmaerzeugung in Luft fo-
kussiert, so wird das im Fokus erzeugte Plasma, bzw. die Verteilung der im Plasma
erzeugten und sich bewegenden Elektronen, zylindersymmetrisch zur optischen Achse
sein. Aufgrund der Beschleunigung der Elektronen durch ponderomotive Kréfte, die ver-
einfacht ausgedriickt die Elektronen aus Bereichen hoher optischer Feldstérke in Bereiche
mit geringerer Feldstédrke verschieben, kommt es zu einer Emission von THz-Strahlung in
einem radialsymmetrischen Kegel in Bezug auf die Ausbreitungsrichtung des optischen
Pulses. Wie bereits erwahnt, ist in diesem Fall eine THz-Emission in Propagationsrich-
tung des optischen Pulses verboten. Weitere Details zu dieser THz-Erzeugungsmethode
sind in Abschnitt 3.3.1 zu finden. Legt man vor der lonisation an der Luft ein konstantes
elektrisches Feld in dem Bereich, in dem der Laserpuls das Plasma erzeugt, an, werden die
generierten Elektronen eine kollektive Schwerpunktsbewegung in Richtung des statischen
Feldes vollziehen. Diese Kollektivbewegung erzeugt ein Dipolmoment senkrecht zur Aus-
breitungsrichtung des ausgehenden optischen Pulses, was zu einer THz-Dipolabstrahlung
in und entgegengesetzt der Propagationsrichtung des optischen Pulses fiihrt!. Die Funkti-
onsweise dieser THz-Erzeugungsmethode wird in Abschnitt 3.3.2 diskutiert. Die zur Zeit
wohl effektivste Methode zur Erzeugung von THz-Strahlung in von Laserpulsen ionisier-
ter Luft wird im Abschnitt 3.3.3 kurz vorgestellt und ausfiihrlich in Kapitel 5 diskutiert.
Bei dieser Methode wird die elektrische Feldstirke des plasmaerzeugenden Laserpulses
manipuliert, in dem eine Frequenz w mit ihrer zweiten harmonischen Frequenz 2w iiber-
lagert wird. So wird eine Asymmetrie in der elektrischen Feldverteilung erzeugt, die bei
der Ionisation ein Dipolmoment erzeugt. Basierend auf einer vereinfachenden Betrach-
tung kann man sagen, dass bei dieser Methode die Elektronen direkt nach der lonisation
durch das asymmetrische Laserfeld in positive bzw. negative Feldrichtung unterschiedlich
stark beschleunigt werden.? Durch die hohen optischen Feldstiirken sind die so erzeugten
Dipolmomente deutlich grofer, was diese Methode deutlich effektiver im Vergleich zur
Methode mit einem statischen elektrischen Feld macht. In Abschnitt 3.1 wird zunéchst
die THz-Detektionsmethode, die in dieser Arbeit ausschlieflich verwendet wurde, vor-
gestellt. Bevor dann etwas detaillierter auf die genannten THz-Erzeugungsmethoden in
den Abschnitten 3.3.1 bis 3.3.3 eingegangen wird, soll eine Beschreibung der Ionisation
der Luft, die allen Methoden gemeinsam zugrunde liegt, in Abschnitt 3.2 erfolgen.

'Es iiberlagert sich allerdings nur die emittierte Strahlung in Ausbreitungsrichtung konstruktiv.

Dies gilt prinzipiell auch fiir die in Abschnitt5.2 erweiterte Betrachtung unter Beriicksichtigung des
Ionisationszeitpunktes, bei der allerdings die maximale Polarisation bei symmetrischer Feldverteilung
auftritt.
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3.1. Elektro-optische THz-Detektion

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten THz-Messungen wurden ausschlieflich mit-
tels elektro-optischer THz-Detektion [41] durchgefiihrt. Dabei wird die THz-Anrege- und
Abfrage-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 schwachen Abfragepuls (probe), der die zeitliche Wellen-
form des THz-Pulses abtastet, aufgeteilt. Ein typischer Anrege und Abfrage Aufbau mit
elektro-optischer THz-Detektion ist in Abbildung 3.9 dargestellt. Der intensive Anrege-
puls wird dabei in der Regel mit einem mechanischen Lichtzerhacker (engl. chopper) auf
die Hélfte der Wiederholrate des Lasersystems moduliert, um die rauschunterdriickenden
Vorteile eines Lock-In Verstdarkers bei der Detektion verwenden zu konnen. Die THz-
Strahlung wird dann mit Hilfe eines Parabolspiegels kollimiert und mit Hilfe einer THz-
transparenten Polyethylenfolie, die fiir die optische Strahlung undurchlassig ist, von der
Laserstrahlung gefiltert. Uber einen ebenfalls THz-transparenten Pellicle-Strahlteiler, der
aus einer nur wenige pym dicken Membran besteht, werden der schwache Abfragepuls und
der THz-Puls rdumlich {iberlagert. Ein weiterer Parabolspiegel fokussiert den schwachen
optischen und den THz-Puls gemeinsam in den zur elektro-optischen THz-Detektion ver-
wendeten <110> orientierten Zn'Te Kristall. Durch eine mechanische Verzogerungseinheit
kann der schwache Abfragepuls zeitlich relativ zum THz-Puls verschoben werden, so dass
die zeitliche THz-Wellenform abgetastet werden kann.

Die elektrische Feldstirke der THz-Strahlung induziert dabei iiber den sogenannten
Pockels-Effekt eine Doppelbrechung im elektro-optischen Kristall, die zu einer Polari-
sationséinderung des schwachen optischen Abfragepulses fiihrt. Diese wird iiber eine An-
ordnung einer lambda-viertel Verzogerungsplatte und einem polarisierenden Strahlteiler-
wiirfel in eine Intensitdtsdnderung konvertiert, welche dann iiber zwei Photodioden und
einen Zweikanal-Lock-In Verstirker gemessen wird. Uber diese Intensititsinderung kann
mit Hilfe des elektro-optischen Koeffizienten auf die THz-Amplitude zuriickgeschlossen
werden [2].
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3.2. Plasmaerzeugung durch Tunnel-lonisation

Fiir die Ionisation eines Atoms oder Molekiils durch die elektrische Feldstirke eines
Laserpulses gibt es im wesentlichen drei Modellansétze. Die Bindungsenergie des am
schwichsten gebunden Elektrons betriagt bei Stickstoff (N3) 15,6 €V. Die Photonenergie
bei der typischen Ti:Sa Wellenldnge A = 800nm betragt etwa 1,5 eV. Dieser Vergleich
verdeutlicht, dass der Ionisationsprozess nur iiber einen nicht-linearen Vorgang beschrie-
ben werden kann. Im Intensitéitsbereich der Laserstrahlung unterhalb von 10'% Wem =2
kann die Ionisation gut durch, auf einfacher Storungstheorie basierender, Mehr-Photonen-
Ionisation [42] beschrieben werden. In dieser Beschreibung werden mehrere Photonen
gleichzeitig absorbiert, um die Potentialbarriere des lonenrumpfes zu iiberwinden. Ober-
halb von 10" Wem™2 erreicht das elektrische Feld des Laserpulses eine Stirke, die in der
Grofenordnung der intermolekularen Bindungsfeldstérke des am schwichsten gebunde-
nen Elektrons liegt, so dass das Laserfeld nicht mehr als kleine Storung des Bindungs-
potentials aufgefasst werden kann und diese Theorie in dem in dieser Arbeit relevanten
Intensititsbereich von etwa 10'* Wem™2 nicht mehr anwendbar ist. In diesem hier rele-
vanten Intensitdtsbereich kann die lonisation sehr gut auf Basis von statischer Tunnel-
Theorie [43] beschrieben werden. Im Bereich der Tunnel-Ionisation wird die Potential-
barriere des lonenrumpfes zuerst durch das elektrische Feld des Laserpulses verbogen
und anschliefend durch Tunneln durch die reduzierte Potentialbarriere ins Kontinuum
freigesetzt. Bei noch hoheren Intensitdten wird das Bindungspotential so stark verbogen,
dass das am schwéchsten gebundene Elektron direkt durch die Feldstiarke des Laserpul-
ses befreit wird. Dieses Verhalten wird als Uber-Barrieren-Ionisation [44] bezeichnet. Die
Intensitét im Brennpunkt ist jedoch durch Plasmadefokussierung 2| auf Werte unterhalb
der Intensitéit fiir Uber-Barrieren-Ionisation beschriinkt, so dass eine Beschrinkung der
Beschreibung der Ionisation auf Basis von statischer Tunneltheorie hier sinnvoll ist. Die
Tonisationsrate [45] fiir einfache Ionisation von Stickstoffmolekiilen kann demnach iiber

Gleichung 3.1 beschrieben werden
2 (U2 ?
_“ ion 1
e | -3 ( UH) , (3.1

N2 3
Wiun = 4w, mn)
(Ui]gn
wobei w, = me*/h® = 4,13-10 1/s die atomare Frequenzeinheit, E, — m2e®/ht —
5,145-10" V/m die atomare Einheit des elektrischen Feldes und E,pt die optische Feld-
stirke bezeichnen®. U = 13,6 eV und ng = 15,6 eV stehen fiir die ersten lonisations-
potentiale fiir Wasserstoff und molekularen Stickstoff*.

Eq
E opt

E,
Eopt

In Abbildung 3.1 ist die Ionisationsrate im Bereich der Ionisationsschwelle graphisch dar-
gestellt. Der Wert fiir die lonisationsschwelle wurde dabei willkiirlich auf einen Wert von

3m ist die Ruhemasse des Elektrons.

“Hier wird zur Vereinfachung nur das erste Ionisationspotential von Stickstoff (N2) verwendet, da
Stickstoff die Hauptkomponente (=~ 79%) in Luft ist. Der geringere Anteil an Sauerstoff, welcher ein
nur leicht geringeres erstes Ionisationspotential hat (Ugi = 12,1 eV), soll vernachlissigt werden.
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Abbildung 3.1.: Ionisationsrate basierend auf statischer Tunneltheorie.

1,5 - 10 Wem ™2 festgelegt, bei dem ein signifikanter Ionisationsgrad (ca. 1% der Ge-
samtmolekiildichte) innerhalb einer fs erreicht wird. Die Ionisationsrate kann auch als
eine lonisationswahrscheinlichkeit fiir ein Molekiil in einem bestimmten Zeitintervall in-
terpretiert werden. Nimmt man als Zeitintervall beispielsweise eine fs an, so ergibt sich
die Ionisationswahrscheinlichkeit fiir ein Molekiil in diesem Zeitintervall aus der Ionisati-
onsrate mal 1 fs. Das bedeutet, dass ein Molekiil bei Feldstirken oberhalb von 5,5 - 1019
V/m innerhalb einer fs sicher ionisiert wird. Bei dieser Betrachtungsweise kénnten aller-
dings Ionisationswahrscheinlichkeiten grofer als 100 % auftreten, wenn das Zeitintervall
zu grof gewdhlt wird, was physikalisch nicht sinnvoll ist. Deshalb muss beim erreichen
der Ionisationswahrscheinlichkeit von 100 % das Zeitintervall verkleinert werden. Die Io-
nisationswahrscheinlichkeit ist in Abbildung 3.1 auf der rechten Achse dargestellt. Dabei
bezieht sich das untere Zeitintervall auf eine femto-Sekunde (1 fs = 10715 s) und das
obere Zeitintervall auf eine atto-Sekunde (1 as = 107'8 s). Aus Abbildung 3.1 wird deut-
lich, dass die Ionisationswahrscheinlichkeit innerhalb einer geringen Feldstérkenspanne
(3,3 — 5,510 V/m) iiber zwei Grokenordnungen zunimmt. Dies verdeutlicht die ex-
treme Nichtlinearitdt der lonisationsrate als Funktion der elektrischen Feldstarke, welche
fiir die Erzeugung der fiir die THz-Emission notwendigen Asymmetrie von entscheidender
Bedeutung ist.
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3.3. THz-Abstrahlung durch Polarisierung des Plasmas

Das Fernfeld E;(z,t) eines einzelnen mikroskopischen Dipols p; im Plasma, das durch
die rdumliche Trennung des Elektrons von seinem lonenrumpf zustande kommt, kann in
grofer Entfernung (z > Elektron-Ion-Abstand) vereinfachend als die klassische Losung
der Maxwellgleichungen in Dipolndherung [46]

2
i) = — 2 5 (3.2)

- Amepc?z a2 P

betrachtet werden. Die abgestrahlte elektrische Feldstidrke weist dabei die gleiche Polari-
sationsrichtung wie das mikroskopische Dipolmoment ihres Ursprungs auf. Die Gesamt-
feldstérke des Fernfeldes ergibt sich formal aus der Summe iiber alle einzelnen Dipolmo-
mente i, unter Betrachtung kleiner Dipolvolumen’®

2
S Bl t) o o S, (33)

i

Aufgrund der groflen Teilchenzahldichte pgas = 2,7-10%m™3 ist es allerdings nicht
praktikabel alle einzelnen Dipole aufzusummieren. Benutzt man geniigend kleine Plas-
mavolumina dV und betrachtet nur gleiche Polarisationsrichtungen, kann die Summe der
Dipolmomente durch ein Integral iiber das Plasmavolumen und der darin herrschenden
Polarisation P ersetzt werden

82
E(z,t) x pre) /PdV. (3.4)

Ein vom Plasma erzeugtes elektrisches Feld in einer konstanten Entfernung z ist damit
proportional zur zweiten Ableitung der Polarisation nach der Zeit.

°In Gleichung 3.3 wird durch die Annahme der kleinen Ausdehnung im Vergleich zum Betrachtungsort
eine Phasenfehlanpassung der einzelnen emittierenden Dipole vernachlassigt.
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3.3.1. THz-Polarisation aufgrund von ponderomotiven Kraften

Uber diese Methode zur Erzeugung von THz-Strahlung in laserinduzierten Plasmen wur-
de erstmals 1993 von Hamster et al.[39, 40] berichtet. Die Polarisation im Plasma wird
dabei durch die Beschleunigung der Elektronen aufgrund der ponderomotiven Kraft F,,
die in Richtung des Gradienten der Laserpulsintensitét I,, wirkt, erzeugt. Die pondero-
motive Kraft, die ein Laserfeld auf ein im Plasma frei bewegliches Elektron ausiibt wird
dabei durch Gleichung 3.5 quantifiziert.

- e2

&S]

(3.5)

S
por 2¢pcmw?” P

Da die Intensitatsverteilung in einem fokussierten Laserstrahl radialsymmetrisch zur Aus-
breitungsrichtung ist und die Elektronen sich in Richtung des Gradienten der Intensitit
bewegen werden, hat dies radialsymmetrische Trajektorien der Elektronen zur Folge [47].
D.h. die Isotropie der Luft wird durch die Ionisation und anschliefende Beschleunigung
der Elektronen im Plasma in zylindersymmetrische Verteilung der Elektronen um die
optische Achse gebrochen. Diese Symmetrie verbietet jedoch eine Emission von THz-
Strahlung in Ausbreitungsrichtung der optischen Strahlung. Eine THz-Abstrahlung in
einem trichterférmigen Kegel in Bezug auf die optische Achse [2| kann jedoch beobachtet
werden.

3.3.2. THz-Polarisation mit einer DC-Vorspannung

Uber diese Methode zur THz-Erzeugung mit einem zusitzlich am Plasma angelegten
statischen elektrischen Feld wurde erstmals 2000 von Loffler et al. [48, 49] berichtet. Der
Erzeugungsmechanismus lasst sich wie folgt beschreiben. Wird ein statisches elektrisches
Feld in der Brennpunktregion, in der der Laserpuls das Plasma erzeugt, senkrecht zur
Ausbreitung des Pulses angelegt, werden die erzeugten Elektronen zum Zeitpunkt der
Ionisation im Kollektiv aufgrund der Coulombkraft in Richtung des statischen Feldes
verschoben. Gleichung 3.6 ist die Bewegungsgleichung eines einzelnen Elektrons, welches
identisch mit der Bewegung des Elektronenschwerpunktes ist, im statischen Feld FEg;
unter der Beriicksichtigung der riickstellenden Kraft der Ionenriimpfe.

62
m@:e@—%w) (3.6)

p ist hierbei die Plasmadichte. Lost man die Bewegungsgleichung fiir die Schwerpunkts-
bewegung der Elektronen mit den Anfangsbedingungen x(0) = 0 und 4(0) = 0 ergibt
sich die Losung 3.7
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o(t) = E;‘:O (cos(wpt) + 1) (3.7)

wp bezeichnet die Plasmafrequenz. Das Bedeutet der Schwerpunkt der Elektronen ist in
Feldrichtung des statischen Feldes Fs um den Betrag

Eq
Ap = =0 (3.8)
pe

verschoben. Zusidtzlich vollzieht das Elektronenensemble eine oszillatorische Bewegung
um diesen Verschiebungspunkt mit der Plasmafrequenz wy. Die Plasmafrequenz der
Elektronen ist von der Plamadichte abhéngig.

pe?
Wpl = com (3.9)

Die Verschiebungsstrecke Az entspricht dabei genau der Strecke, um die das Elektrone-
nensemble verschoben werden muss, damit die entstehende Polarisation des Plasmas das
angelegte statische Feld abschirmt. Geht man von einer Plasmadichte von etwa 10 % der
Molekiildichte bei Umgebungsdruck (p = 2,7 - 10>* m~3) und von angelegten statischen
Feldern in der Grofenordnung von Es = 10kV/cm aus, so ergibt sich daraus eine Plas-
mafrequenz v, = wy/(27) = 15THz und eine Verschiebungsstrecke Az = 2 - 10~ m.
Daraus folgt eine Polarisation P senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des optischen Pul-
ses

P = Azpe = Ege, (3.10)

unabhingig von der Plasmadichte. Da die erzeugte THz-Strahlung proportional zu dem
im Plasma erzeugten Dipolmoment p ist, welches sich aus der Integration

Eryg, xp= /PdV (3.11)

Erg, < EgegV (3.12)
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iiber das Plasmavolumen V' ergibt, ist also auch die THz-Amplitude unabhéngig von
der Plasmadichte. Damit kann, unter Vernachlassigung von Phasenfehlanpassungsetf-
fekten, die von an verschiedenen 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 statischen Feld Eg, iiber die erzeugte
THz-Amplitude E7p, im Vergleich zur relativen Verdnderung des Plasmavolumens zu
machen. Dieses setzt allerdings voraus, dass sich idealerweise alle THz-Anteile, die an ver-
schiedenen Stellen im Plasma erzeugt werden, ohne jegliche Phasenverschiebung durch
die Propagation vollstindig konstruktiv iiberlagern.

3.3.3. THz-Polarisation durch optische AC-Vorspannung

Uber diese Methode, welche zur Zeit die stirkste THz-Emission aus lasererzeugten Plas-
men hervorruft, wurde zuerst 2000 von Cook et.al. |50, 51| berichtet und darauffolgend
von Loffler et.al. und anderen Gruppen [52, 53, 54, 55, 56| weiterfithrenden Untersuchun-
gen unterzogen.

Bei dieser Methode wird eine Asymmetrie in der elektrischen Feldverteilung der optischen
Strahlung durch Uberlagerung einer Fundamentalfrequenz w mit ihrer zweiten harmo-
nischen Frequenz 2w erzeugt, wie sie in Abbildung 3.2 dargestellt ist. Mit Asymmetrie
ist hier gemeint, dass die Spitzenfeldstiarke in positive Feldrichtung im Vergleich zur
negativen Feldrichtung deutlich erhoht ist.

2+ I I I I I -

E,.(0) [a.u]

— — — Fundamentalfrequenz o
----- zweite harmonische Frequenz 20

oL = Uberlagerung von o und 2w i
I I I I I I I I I " 1
2 4 6 8 10 12
ot [rad]

Abbildung 3.2.: Asymmetrische Feldverteilung in der Uberlagerung einer Fundamental-
frequenz w mit ihrer zweiten harmonischen Frequenz 2w, fiir die relative
Phase @, = 7/2.

Diese Asymmetrie in der Feldverteilung iibertrigt sich durch die starke nichtlineare Ab-
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héngigkeit des Ionisationsprozesses von der optischen Feldstérke auf eine unterschiedliche
Anzahl der Elektronen, die wihrend positiver bzw. negativer Feldstirke erzeugt wer-
den. Dies fiihrt zu einer Brechung der Inversionssymmetrie des Luft-Plasmagemisches,
wodurch eine THz-Emission in Vorwartsrichtung ermoglicht wird. Eine detaillierte Be-
schreibung der Entstehung der Polarisation im Plasma wird in Kapitel 5 vorgestellt.
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3.4. Modellierung der Plasmadichte und des Plasmavolumens

Von zentraler Bedeutung fiir das Verstdndnis der THz-Emission aus lasererzeugten Plas-
men ist die Entwicklung des Plasmavolumens als Funktion der Laserpulsenergie. Anders
als bei der Beschreibung der THz-Erzeugung durch optische Gleichrichtung in einem
nichtlinearen Kristall, bei der meist das Wechselwirkungsvolumen unabhingig von der
Laserpulsenergie angenommen wird, muss fiir das Plasma, zusétzlich zu der von der op-
tischen Intensitit abhéngigen Polarisation, auch noch die verdnderliche Grofse des Plas-
mavolumens als Funktion der Intensitit bzw. der Laserpulsenergie beriicksichtigt wer-
den. Da bei der in Abschnitt 3.3.2 vorgestellten THz-Erzeugungsmethode mit &dufierem
elektrischen Feld die Stérke der Polarisation im Plasma direkt durch das statische Feld
bestimmt ist, kann bei dieser Methode eine Proportionalitit zwischen THz-Amplitude
und Plasmavolumen angenommen werden. Diese Annahme erzeugt eine Moglichkeit, den
Zusammenhang zwischen Laserpulsenergie und Plasmavolumen zu untersuchen, wie es
in Abschnitt 3.6 getan wird.

In diesem Abschnitt soll jedoch zun#chst das Plasmavolumen als Funktion der Laserpul-
senergie modelliert werden, um dieses theoretisch bestimmte Plasmavolumen mit dem
experimentell abgeschitzten Volumen aus Abschnitt 3.5.2 zu vergleichen.

Die Modellentwicklung setzt bei der Fokussierung des Laserpulses auf Basis einer gaufs-
schen Strahlausbreitung an. Die Strahlausbreitung in z-Richtung ist dabei {iber die beiden
Groken Strahlradius® r*(z) und den Kriimmungsradius der Wellenfronten I'(2) eindeutig
bestimmt.

r(z + Az) = r*(z)\/(l + Azl(2)) + % (3.13)
z T(2)? + 2
F(z~|—Az):F( )+ AT+ ey (3.14)

(1 + AZF(Z))2 + ;2%{

T

A ist die Wellenldnge der optischen Strahlung und Az die rdumliche Schrittweite der
iterativen Beschreibung. Mit Hilfe dieser beiden Gleichungen kann die Strahlausbreitung
ohne nichtlineare Propagationseffekte bestimmt werden. Die Intensitdt des Laserpulses
wird dabei iiber eine sowohl zeitliche als auch réumliche Gaufsverteilung

I 41n 2r? 41n 2¢2
Lopt(r, 2,t) = 7rr(’]k2 sin(wt)? exp (— :*J ) exp (— 22 ) (3.15)

®Der Strahlradius r* ist hier als der Radius definiert, bei dem die Intensitéit I(r, z,t) auf die Halfte des
Maximalwertes abgefallen ist.
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modelliert, wobei Iy die maximale optische Intensitdt auf der Strahlachse ist. Die Plas-
madichte p(r, z) kann dann numerisch iiber die Differentialgleichung

p(rvzvt) :wtun(pgas —p(r,z,t)), (316)
unter Verwendung von Gleichung 3.1 in der Intensitétsform 3.17,

1 1

Ul I, \? 2 (UN? I, \?
un — 4 a ton —= ton -_— 3.17
wy w (U-H ) (Iopt> eXp( 3 (sz{) (Iopt> ) (3.17)

wnon
berechnet werden”. Unter Beriicksichtigung der nichtlinearen Brechungsindexeffekte (Kerr-
Selbstfokussierung und Plasma-Defokussierung) dndert sich der Brechungsindex auf der
Strahlachse n(0, z,t) um

ot
[N
N}

p(0, z,t)e?

ATL(O, z, t) =Ny - Iopt(07 2, t) - 2w2€0m ’

(3.18)

wobei ny = 5-107¥cm?W™1! als Literaturwert [58] fiir die Kerr-Selbstfokussierung ver-
wendet wird. Die Anderung des Kriimmungsradius der Wellenfronten nach Gleichung 3.14
wird damit, unter Beriicksichtigung der nichtlinearen Propagationseffekte durch

An(0,z,t)Az

I(z+ Az, t) =T(2,t) + 2 - ,
”

(3.19)

iterativ in die Bestimmung von p(r, z) einbezogen. In Abbildung 3.3 ist die Plasmadichte
p(r, z) fir die Brennweiten f = 40,80,120 und 160 mm und Laserpulse mit den Para-
metern Pulsenergie Jop; = 500 puJ, Pulsdauer 7 = 150fs und einer Wellenldnge von 800
nm dargestellt. Deutlich zu erkennen ist, wie die maximale Plasmadichte mit schwicherer
Fokussierung abnimmt. Die Plasmadichte ist farbig dargestellt, wobei das obere Ende der
Farbskala durch die Molekiildichte pgas = 2,7-1072m™3 begrenzt ist. Auch die Form
des Plasmas ist von der Brennweite abhingig. Mit zunehmender Brennweite schrumpft
das Plasma in seiner radialen Ausdehnung rx. Gleichzeitig nimmt die Ausdehnung in
Ausbreitungsrichtung z des Laserpulses zu.

In Abbildung 3.4 ist das Plasmavolumen fiir die vier genannten Brennweiten dargestellt.
Fiir die Bestimmung der Plasmavolumina wurde die Plasmagrenze auf eine Plasmadichte
festgelegt, die 1 % der Molekiildichte p(g]as entspricht.

I, = 1/2600E§
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Abbildung 3.3.: Modellierte Plasmadichten (Grokenordnung 1072 m=3) fiir fokussier-
te Laserpulse (mit einer Pulsenergie Jo,; = 500uJ, Pulsdauer 7 =
150fs, Wellenldnge A = 800nm) fiir 4 verschiedene Brennweiten (f =
40,80,120,160 mm).
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Abbildung 3.4.: Modelliertes Plasmavolumen in Abhéngigkeit von der Laserpulsenergie
fiir die Brennweiten f = 40,80,120, 160 mm.
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3.5. Experimentelle Abschitzung des Plasmavolumens mit einer
CCD-Kamera

3.5.1. Das verwendete Multi-Cycle-Laserpulssystem

Das fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente verwendete Multi-Cycle-Laser-
pulssystem ist ein kommerziell erhiltliches CPA-Lasersystem von der Firma Clark [59].
Als Oszillator wird ein moden-gekoppelter Glasfaserdiodenlaser verwendet. Das Verstér-
kermedium ist ein Ti:Sa Kristall, der iiber einen frequenzverdoppelten Neodym:YAG
Laser optisch gepumpt wird. Der Neodym:YAG Kristall wird seinerseits durch eine Gas-
entladungsblitzlampe gepumpt. Das Lasersystem liefert Pulse mit einer Pulsenergie von
bis zu 800 uJ, bei einer Zentralwellenldnge von 775nm (spektrale Bandbreite ~ 7nm).
Das Lasersystem arbeitet mit einer Wiederholrate von 1 kHz. Der Strahldurchmesser des
kollimierten Ausgangsstrahls betrégt 8 mm.

3.5.2. Visuelle Abschdtzung des Plasmavolumens

Eine experimentelle Abschétzung des Plasmavolumens wird im folgenden iiber eine vi-
suelle Betrachtung der fluoreszierenden Plasmaregion mit Hilfe einer CCD-Kamera mit
Mikroskopobjektiv durchgefiithrt. Die verwendete CCD-Kamera hat eine Auflésung von
740 x 580 Pixel. Dies entspricht einer realen Bildgrofe fiir das verwendete Objektiv von
408 x 317 pm.

Zwei Bilderserien, bei denen sukzessive die Pulsenergie fiir die Brennweiten f = 40 mm
und f = 80 mm gesteigert wurde, sind in den Abbildungen 3.5 und 3.6 dargestellt. Die dar-
gestellten Einzelbilder in Abbildung 3.5 setzen sich jeweils aus zwei und in Abbildung 3.6
aus jeweils drei separat aufgenommenen Bildern zusammen. Die Ausbreitungsrichtung
der Laserpulse geht in den Bildern von links nach rechts.

Fiir die kiirzere Brennweite ist ab etwa 30 pJ eine signifikante Fluoreszenz zu erkennen.
Fir f = 80 mm setzt die Fluoreszenz erst bei einer Pulsenergie von etwa 125 uJ ein.
Dies entspricht erwartungsgemaéfs dem fritheren Erreichen der lonisationsschwelle fiir die
kiirzere Brennweite, da hier schon, aufgrund des kleineren Fokusradius, die Intensitéts-
schwelle fiir die Ionisation bei einer niedrigeren Pulsenergie erreicht wird. Aus Abbil-
dung 3.10 kann aber iiber das Einsetzen der THz-Emission abgeschitzt werden, dass eine
signifikante Ionisation fiir f = 100 mm bereits bei 40 pJ vorhanden sein muss. Bei f =
80 mm sollte also eine Plasmabildung bereits unterhalb von 40 pJ einsetzen. Dies bedeu-
tet, dass der fluoreszierende Querschnitt der Fokusregion nicht exakt mit dem Querschnitt
des zur THz-Emission beitragenden Plasmavolumens iibereinstimmt. Durch die visuel-
le Betrachtung kann also nur eine Abschitzung der Mindestgrofe des Plasmavolumens
erfolgen. Zudem konnen qualitative Vergleiche der verschiedenen Plasmaformen, iiber
Lange und Durchmesser der fluoreszierenden Bereiche fiir die verschiedenen Brennweiten
durchgefiihrt werden.

35



THZ-ERZEUGUNG IN LASERINDUZIERTEN PLASMEN MIT
36 MULTI-CYCLE-LASERPULSEN

Propagationsrichtung z

L

530 um

i

200 pJ

.

300 pJ

350 pJ 400 pJ

e e

450 pJ 500 pJ

s

550 pJ 600 pJ

R A

Abbildung 3.5.: Mikroskopaufnahmen der Plasmaregion in Abhingigkeit von der Laser-
pulsenergie fiir eine Brennweite von f = 40 mm.
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Abbildung 3.6.: Mikroskopaufnahmen der Plasmaregion in Abhéngigkeit von der Laser-
pulsenergie fiir eine Brennweite von f = 80 mm.
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Abbildung 3.7.: Abschitzung der Plasmaradien aus den Mikroskopaufnahmen.
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Experimentell abgeschétzte Untergrenze fiir das Plasmavolumen in Ab-
héngigkeit von der Laserpulsenergie fiir die Brennweiten f = 40 mm und
f = 80 mm. Als durchgezogene und gestrichelte Linien sind die Modell-
rechnungen fiir die Plasmavolumina aus Abschnitt 3.4 dargestellt.
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Um eine Abschitzung der Mindestgrofe des Plasmavolumens durchzufiihren, wurde in
den einzelnen Aufnahmen eine Intensitétsschwelle festgelegt, oberhalb welcher die be-
trachtete Region als ionisiert identifiziert wird. Danach wurden die Bilder in vertikale
Querschnitte zerlegt, aus denen die Plasmadurchmesser bzw. Plasmaradien bestimmt
wurden. Die so erhaltenen Werte, in Abhingigkeit von der Position auf der Strahlachse,
sind in Abbildung3.7 fiir beide Brennweiten dargestellt. Unter der Annahme, dass das
Plasma rotationssymmetrisch zur optischen Achse ist, kann aus den Plasmaradien das
Plasmavolumen durch numerische Integration bestimmt werden. Abbildung 3.8 zeigt die
so abgeschétzten Werte fiir die Untergrenze der Plasmavolumina in Abhéngigkeit der
Brennweite und der Laserpulsenergie. Zuséatzlich zu den experimentellen Werten sind die
Berechnungen der Plasmavolumina aus Abschnitt 3.4 fiir die entsprechenden Brennweiten
dargestellt. Der nicht glatte Verlauf der theoretisch berechneten Plasmavolumina scheint
kein Artefakt der numerischen Berechnung zu sein, da eine Verfeinerung der numerischen
Schrittweite den selben Verlauf ergibt. Zudem ist auch in dem experimentellen Verlauf
eine Struktur zu erkennen, die teilweise auch in den theoretischen Werten vorhanden ist.
Ein solcher nicht streng monotoner Verlauf ist sicher auf die stark von der Intensitit
abhéngigen Effekte wie Plasmadefokussierung und Kerr-Selbstfokussierung zuriickzufiih-
ren.

Zudem ist zu erkennen, dass die experimentell erhaltenen Plasmavolumina erwartungs-
gemfs kleiner sind als die theoretisch berechneten Plasmavolumina. Besonders deutlich
wird dies fiir die Brennweite f =80 mm, bei der die experimentellen Werte deutlich hin-
ter den modellierten Werten zuriick bleiben. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass die
Lichtempfindlichkeit der CCD-Kamera nicht gut genug war, die Regionen darzustellen,
in denen einen sehr geringe Plasmadichte von nur 1 %® vorhanden ist. Zusammenfassend
kann man jedoch sagen, dass die Grofenordnung der modellierten und der experimentell
iiber die Betrachtung der fluoreszierenden Fokusregion bestimmten Plasmagréfsen gut
iibereinstimmt.

¥bezogen auf die Gesamtmolekiildichte pgas.
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3.6. Variation der Pulsenergie und Einfluss der Brennweite auf die
THz-Erzeugung

Eine Untersuchung der THz-Emissionsstérke in Abhéngigkeit der Brennweite soll im fol-
genden Abschnitt diskutiert werden. Darauf basierend soll, anhand der THz-Emissions-
methode mit statischem Feld, dessen Signalamplitude nach Abschnitt 3.3.2 als Proportio-
nal zum Plasmavolumen angenommen wird, ein Vergleich zum Verlauf der Abhéngigkeit
der Plasmavolumendaten aus Abschnitt 3.4 und 3.5.2 durchgefiihrt werden. Zudem ist
die Frage interessant, ob die THz-Emissionstérke fiir die THz-Erzeugungsmethode mit
optischer AC-Vorspannung, durch Optimierung der Brennweite, beispielsweise durch Ver-
groferung des Plasmavolumens oder der Plasmadichte, gesteigert werden kann.

=100 mmo
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775 nm, 150 fs, teiler l BBOJ k
190 W, 1 kHz
=200 mm Hochspan-| PE-
/ - nungs Folie
/2 uelle
I Pl
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Polarisierender ZnTe
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Abbildung 3.9.: Schematische Darstellung des verwendeten Aufbaus zur Variation der
Brennweite.

Hierzu wurde ein experimenteller Aufbau gewahlt, wie er in Abbildung 3.9 dargestellt
ist. Als fokussierende Linsen vor dem Plasma wurde einmal eine Linse mit f = 100 mm
Brennweite und fiir die zweite Messreihe eine Linse mit f = 200 mm Brennweite ver-
wendet. Die Entfernung d des BBO-Kristalls zum Plasma wurde fiir beide Messreihen
jeweils so gewéhlt, dass zum einen die relative Phase 9, zwischen w und 2w optimal
fiir die THz-Erzeugung ist (vergleiche Abschnitt 6.1) und zum anderen eine vergleichbare
Flachenintensitiat auf dem BBO-Kristall und damit vergleichbares Blau-Rot-Verhéltnis
Ruaw erhalten wird, welches die Stérke der Polarisation im Plasma beeinflusst (vergleiche
Abbildung5.5). Auch hier wurde wieder zusétzlich am Fokus ein statisches elektrisches
Feld (£30 kV /cm) angelegt, um die Grofse der Plasmavolumina fiir beide Brennweiten in
Abhingigkeit der Laserpulsenergie anhand der relativen THz-Emissionsstirke fiir diese
Methode miteinander vergleichen zu kénnen. Dazu wurde fiir jede Laserpulsenergie, die
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THz-Amplitude einmal mit positiver (E},;,) und einmal mit negativer Polaritit (E,)
des statischen Feldes bestimmt. Damit konnen die THz-Signalkomponente durch die
THz-Methode mit optischer AC-Vorspannung (E4S.) und die THz-Signalkomponente,
die durch das statische Feld erzeugt wird (E?gz), wieder durch einfache Addition bzw.
Subtraktion nach 3.20 und 3.21 separiert werden.

Et,. +E;
E’_Zégz — THz 5 THz (320)
DC EJ—L—HZ — EJ_"HZ
Erg, = B E— (3.21)
10 — , : —
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Abbildung 3.10.: Variation der Laserpulsenergie fiir die Brennweiten f = 100 und f = 200
mm (Doppel-logarithmische Darstellung).

Die Ergebnisse der beiden Messreihen sind in Abbildung3.10 dargestellt. Der Abstand
des BBO-Kristalls zum Fokus betrug bei der Brennweite f = 100 mm d = 6,4 ¢cm und bei
f =200 mm d = 8,2cm. In Abbildung3.10 ist deutlich ein Schwellwertverhalten fiir bei-
de Brennweiten zu erkennen. Die THz-Amplitude erreicht fiir f = 100 mm erst bei einer
Pulsenergie von J,,; ~ 40 11, sowohl fiir die statische Vorspannungsmethode als auch fiir
die optische Vorspannungsmethode, eine messbare Signalstérke. Dieses Schwellwertver-
halten kann darauf zuriickgefiihrt werden, dass erst ab einer bestimmten Pulsenergie die
Intensitdt im Brennpunkt ausreicht, um einen signifikanten Ionisationsgrad zu erreichen.
Es soll im folgenden abgeschétzt werden, bei welcher Energie eine signifikante lonisation
im Brennpunkt zu erwarten ist. Der Zusammenhang zwischen Laserpulsenergie Jo, In-
tensitdt I,y der Strahlung im Brennpunkt, dem geometrischen Fokusradius ro und der
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Laserpulsdauer 7 kann naherungsweise durch

Jopt = optﬂrg'r (322)

beschrieben werden. Der geometrische Fokusradius kann iiber den Formalismus der gaufs-
schen Strahlausbreitung durch die Brennweite f und den Ausgangsstrahlradius a berech-
net werden, so dass sich ein direkter Zusammenhang zwischen der Intensitét im Brenn-
punkt, der Pulsenergie und der fokussierenden Brennweite in der Form

)

Jopt = opt%'f (323)

herstellen lasst. Unter Beriicksichtigung der bereits in Kapitel 3.2 abgeschétzten Intensi-
tat, bei der eine signifikante lonisation zu erwarten ist von I;,, = 1,5- 104 W/cm2, lasst
sich die Pulsenergie fiir die eine signifikante Ionisation zu erwarten ist, in Abhéngigkeit
von der Brennweite, berechnen. Fiir die Brennweite f = 100 mm und a = 0, 004 ergibt sich
daraus ein Wert von J,,; ~ 30 uJ. Diese Abschitzung gibt damit also den beobachteten
Wert recht gut wieder. Fiir f = 200 mm liegt die experimentell beobachtete Schwelle bei
einer Pulsenergie von Jy,; ~ 70 uJ. Damit bestétigt sich zumindest tendenziell die nach
Gleichung 3.23 erwartete Verschiebung der Ionisationsschwelle mit zunehmender Brenn-
weite. Dies ist auch intuitiv leicht einsichtig, da durch die Verwendung einer groferen
Brennweite, durch einen gréfteren minimalen Strahlradius, die Intensitét fiir signifikante
Ionisation erst bei einer hoheren Pulsenergie erreicht wird. Nach Gleichung 3.23 besteht
allerdings eine quadratische Abhéngigkeit der Pulsenergie von der Brennweite, so dass
sich fiir die Brennweite f = 200 mm ein Schwellwert fiir die Pulsenergie J,,; = 120 p1J
ergeben miisste. Gleiches ergibt sich, wenn man die nach Abschnitt 3.4 berechneten la-
serpulsenergieabhingigen Plasmavolumina mit der THz-Signalstérke der statischen Vor-
spannungsmethode vergleicht. Dies ist in Abbildung3.11 dargestellt. Die experimentellen
THz-Daten fiir die Brennweite f=100 mm kénnen durch die berechnete Entwicklung des
Plasmavolumens mit der Laserpulsenergie, vor allem in Bereichen hoher Laserpulsener-
gie, gut wiedergegeben werden. In Bereichen niedriger Laserpulsenergie nimmt die Ab-
weichung zwischen dem experimentell bestimmten Verlauf der THz-Amplitude mit der
statischen Feldmethode und dem modellierten Verlauf des Plasmavolumens zu.

Eine mogliche Erkldrung fiir diese Abweichung konnte eventuell darauf zuriickzufiihren
sein, dass gerade im Bereich niedriger Intensitéten die Beschreibung der lonisation durch
die statische Tunnel-Theorie zunehmend unpréiziser wird und eigentlich durch eine Be-
schreibung im Multiphotonen-Formalismus ersetzt werden muss.

Bei Pulsenergien oberhalb der Ionisationsschwelle steigen die THz-Amplituden bei f =
200 mm schneller an als bei f = 100 mm. Da fiir beide Brennweiten die gleiche statische
Feldstarke angelegt wurde, kann in erster Ndherung davon ausgegangen werden, dass bei
gleicher THz-Amplitude fiir die statische Feld-Methode, die Plasmavolumina gleich grofs
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Abbildung 3.11.: Vergleich der THz-Signale der statischen Vorspannungsmethode mit
den nach Abschnitt 3.4 berechneten Plasmavolumen.

sind. Damit lasst sich also abschétzen, dass unterhalb von etwa 140 uJ das Plasmavo-
lumen fiir die gréfere Brennweite kleiner ist und ab einer Pulsenergie von etwa 140 uJ
die Grofe beider Plasmavolumina in etwa gleich sind, bzw. das Plasmavolumen fiir die
grofere Brennweite leicht grofer wird. Dieses Verhalten wird auch durch die theoretische
Beschreibung des Plasmavolumens wiedergegeben. Betrachtet man in Abbildung3.12 die
THz-Amplituden fiir die optische Vorspannungsmethode, so wird die THz-Amplitude fiir
f = 200 mm bei einer Pulsenergie von 180 pJ grofer als die THz-Amplitude fiir f = 100
mm. Da die Plasmagroéfen fiir beide Brennweiten in etwa gleich grof sind, kann das leicht
grofsere Signal fiir die grofere Brennweite in der optischen Vorspannungsmethode auf ei-
ne stiarkere Polarisation im Plasma zuriickgefiihrt werden. Die Flachenintensitit auf dem
BBO-Kristall war fiir die grofie Brennweite leicht grofer, da der BBO-Kristall in Relation
zur Brennweite geringfiigig ndher am Plasma platziert war, so dass in dieser Messreihe die
Blau-Rot-Verhaltnisse Ry, leicht hoher waren. Wie in Abschnitt 5 diskutiert wird, fithrt
ein hoheres Blau-Rot-Verhiltnis Ry, zu einer stirkeren Polarisation im Plasma (vergl.
Abbildung 5.5). Im Pulsenergiebereich oberhalb von 200 xJ nimmt dann die Kriimmung
der Steigung plotzlich fiir beide Brennweiten ab, wobei dieses fiir die grofere Brennweite
sogar stirker geschieht und als ein Sattigungsverhalten fiir die THz-Amplitude angese-
hen werden kann. Dieses Sdttigungsverhalten kann auf mehrere Ursachen zuriickgefiihrt
werden. Wie in Abbildung5.5 zu sehen ist, kann iiber eine Steigerung des Blau-Rot-
Verhéltnisses R0, die Stérke der Polarisation im Plasma nicht beliebig erh6ht werden.
Auch dabei ist ein Sattigungsverhalten zu beobachten, welches seinen Ursprung darin
hat, dass nur endlich viele zu ionisierende Molekiile zur Verfiigung stehen. Da aber das
Plasmavolumen weiterhin mit der Pulsenergie ansteigt, wie sich aus den Messungen mit
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Abbildung 3.12.: Variation der Laserpulsenergie fiir die Brennweiten f = 100 und f = 200
mm (lineare Darstellung).

statischem Feld schliefsen ldsst, kann dies nicht der einzige Grund fiir das Sattigungsver-
halten sein, dass fiir die grofe Brennweite beobachtet wird.

Denkbar ist auch das die longitudinale Ausbreitung des Plasmas, welche fiir die grofe
Brennweite deutlich grofer ist, eine Grofe erreicht, bei der zum einen die THz-Anteile,
die an verschiedenen z Positionen im Plasma erzeugt werden, aufgrund von Dispersion
miteinander interferieren und zum anderen auch die relative Phase zwischen w und 2w
aufgrund von Dispersion im Plasma eine Phasenverschiebung erfihrt, was auch zu einer
Verringerung der THz-Amplitude fiihrt.

Eine genaue quantitative Beriicksichtigung dieser Effekte und deren Auswirkung auf die
Stirke der THz-Emission ist allerdings sehr komplex.
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4. Phanomenologischer Ansatz zur Beschreibung der
THz-Erzeugung: Vier-Wellen-Gleichrichtung (FWR)

Eine recht kompakte, allerdings auch recht unvollsténdige und wenig anschauliche Be-
schreibung der THz-Emission aus lasererzeugten Plasmen l&sst sich mit Hilfe des Forma-
lismus des Vier Wellen Mischens (FWM, engl. Four Wave Mixing) erhalten. Im folgenden
soll kurz auf das Grundprinzip des Vier Wellen Mischens eingegangen werden, um die
Giiltigkeit dieses phdnomenologischen Ansatzes, fiir die Beschreibung der in dieser Arbeit
erhaltenen experimentellen Ergebnisse, zu untersuchen.

Allgemein l&sst sich die Polarisation eines homogenen Mediums als Potenzreihenentwick-
lung eines elektrischen Feldes in der Form

P=xVE + YV B B+ xPE BB + ... (4.1)

darstellen. In isotropen Medien (Medien mit Inversionssymmetrie, wie das hier in Luft er-
zeugte Plasma), verschwinden alle geradzahligen Terme (x(*" = 0) dieser Reihenentwick-
lung. xV ist dabei die bekannte lineare elektrische Suszeptibilitit des Mediums, die fiir
geringe elektrische Feldstirken dominiert. x® ist damit der kleinste nicht-lineare Term
in dieser Reihenentwicklung fiir isotrope Medien. Dieser Term ist fiir das sogenannte Vier
Wellen Mischen verantwortlich. Dabei ist die Grundvorstellung die, dass drei elektrische
Wechselfelder E7, Fs, F3 mit den Frequenzen wi, wa, ws eine nicht-lineare Polarisation
mit der Frequenz 2 = wi + we — w3 erzeugen, welches eine Abstrahlung eines Photons
mit der Frequenz ) zur Folge hat. In dem hier interessierenden Fall ist das abgestrahlte
Photon ein THz-Photon (die THz-Frequenz ist klein gegeniiber den optischen Frequen-
zen, d.h. Qrp, — 0). Aus diesem Grund wird das Vier Wellen Mischen (FWM) auch als
Vier Wellen Gleichrichtung (FWR, engl. Four Wave Rectification) bezeichnet und in der
Form

Pu(Qrm, = wi +wz — w3) = X E(w1) E(w) E* (w3). (4.2)

geschrieben.
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4.1. THz-Erzeugung mit optischer AC-Vorspannung im FWR Bild

Fiir den im Kapitel 3.3.3 beschriebenen Fall, dass im Plasma eine Fundamentalfrequenz
mit ihrer zweiten harmonischen Frequenz {iberlagert wird, ergibt sich aus Gleichung4.2

Pu(Qrm: =w +w—2w) = XY EW)E(W)E* (2w). (4.3)

Damit besteht im Rahmen dieses phanomenologischen Ansatzes der Vier Wellen Gleich-
richtung eine Proportionalitdt der emittierten THz-Amplitude zu den Erregerfrequenz-
amplituden, unter Beriicksichtigung von Gleichung 3.4.

Erm:(Qrm.) < XY EW)E(w)E* (2w). (4.4)

Diese Proportionalitit gilt allerdings nur fiir ein nichtlineares Medium konstanter Inter-
aktionsgrofse, wie es in der Regel bei der Verwendung von nichtlinearen Kristallen der
Fall ist. Wie sich in Abschnitt 3.5.2 gezeigt hat, ist in dem in dieser Arbeit beschriebenen
Fall das Plasmavolumen abhéngig von der Intensitdt bzw. der Laserpulsenergie der er-
zeugenden Laserstrahlung. Damit besteht also nicht nur eine Intensitétsabhingigkeit der
nichtlinearen Polarisation, wie sie durch Gleichung4.3 gegeben ist, sondern eine Intensi-
tatsabhingigkeit des Plasmavolumens muss in jedem Fall mit beriicksichtigt werden, so
wie es in Gleichung4.5 angedeutet ist.

Ern.(Qrh.) < /PnldV(Iopt) (4.5)

Diese Intensitatsabhéngigkeit des Plasmavolumens muss bei einer Untersuchung der THz-
Emission, in Abhéngigkeit der Laserpulsenergie des plasmaerzeugenden Laserpulses, mit
beriicksichtigt werden. Gleichzeitig ist zu erwarten, dass Phasenfehlanpassungseffekte,
von an verschiedenen Stellen im Plasma emittierten THz-Anteilen, mit zunehmendem
Plasmavolumen stérker ins Gewicht fallen. Zudem werden auch Dispersionseffekte, her-
vorgerufen durch eine verldngerte Propagation der Laserpulse in einem vergroferten Plas-
ma, zu einer Phasenverschiebung der relativen Phase zwischen w und 2w (@2, verglei-
che Abschnitt 6.1) auftreten, welche die THz-Amplitude verringern werden (siehe dazu
auch die in Kapitel 8.3 diskutierten Propagationseffekte). So ist es durchaus moglich,
dass es Parameterbereiche gibt!, in denen ein scheinbar einfacher Zusammenhang zwi-
schen der THz-Feldstiirke und den optischen Intensititen der Form Erp, o /Il
zu beobachten ist, so wie er nach Gleichung4.3 gegeben ist. Dieser proportionale Zu-
sammenhang wurde beispielsweise in Referenz [56] als Indiz dafiir verwendet, dass die

!Der entscheidende Parameter wird hier die Brennweite der fokussierenden Linse sein, da diese die ma-
ximal erreichbare Plasmadichte und damit die Kohérenzléinge der zwei unterschiedlichen im Plasma
propagierenden Frequenzen und die Plasmaform in Abhéngigkeit der Laserpulsenergie bestimmt.

46



4.1. THZ-ERZEUGUNG MIT OPTISCHER AC-VORSPANNUNG IM FWR BILD 47

THz-Erzeugung mit der optischen AC-Vorspannungsmethode durch den Prozess dritter
Ordnung (FWR) dominiert wird. Da hier die verénderliche Grofe des Plasmavolumens
mit den Erregerfrequenzamplituden vernachlissigt wurde, kann diese scheinbar vorhan-
dene Proportionalitit E7p. o v/Ia, 1, keineswegs dazu verwendet werden Riickschliisse
auf die Ordnung der Nichtlinearitit dieses Effektes zu schliefsen. Zudem wurden in den in
der hier vorliegenden Arbeit durchgefiihrten Laserpulsenergievariationen (Abschnitt 3.6)
unterschiedliche Abhéngigkeiten der emittierten THz-Strahlung von den Erregerfrequen-
zenamplituden fiir verschiedene Brennweiten gefunden, welches ein weiteres Indiz fiir den
Einfluss von Nichtlinearitdten héherer Ordnung ist.

Zusammenfassend kann man sagen, dass es, aus Griinden der beschriebenen Phasenfehl-
anpassungs- und Dispersionseffekte und der laserpulsenergieabhéngigen Plasmagrofse, im
Einzelnen sehr schwierig sein wird eine genaue Abhéngigkeit der THz-Amplitude von
der Intensitdt der optischen Strahlung fiir die THz-Erzeugungsmethode mit optischer
AC-Vorspannung vorauszusagen, da eine genaue Quantifizierung der erwdhnten Effekte
im Detail sehr kompliziert ist. Der Beweis, dass es sich also bei der Erzeugung der THz-
Strahlung im Plasma um FWR handelt, so wie es beispielsweise in Referenz [57] als
selbstverstdndlich angenommen wird, ist keineswegs erbracht!
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4.2. THz-Erzeugung mit Few-Cycle-Pulsen betrachtet im FWR Bild

In analoger Weise wie in Abschnitt 4.1 kann zunéchst die THz-Erzeugung in mit Few-
Cycle-Pulsen generierten Plasmen als Vier-Wellen Mischprozess bzw. Vier-Wellen Gleich-
richtung betrachtet werden. Dabei haben Few-Cycle-Laserpulse, aufgrund ihrer extrem
kurzen Pulsdauer, eine grofte spektrale Bandbreite. Damit kdnnen bereits ohne zusétz-
liche Frequenzverdopplung Fundamentalfrequenzen und dazugehdrige zweite harmoni-
sche Frequenzen in Few-Cycle-Laserpulsen enthalten. D.h. die spektrale Bandbreite iiber-
spannt mehr als eine Oktave?. Betrachtet man nochmals die Beziehung4.2 konnen, im
Falle von Few-Cycle-Pulsen, nicht nur diese die Bedingung der Gleichrichtung (Qrp, ~

~ wy + we — ws) erfiillen, sondern prinzipiell eine Vielzahl beliebiger Kombinationen
dreier Frequenzen, die im Spektrum des Few-Cycle-Pulses beinhaltet sind und in der
Summe eine THz-Frequenz ergeben. Dies ist in Abbildung4.1 veranschaulicht.

‘ ®,0 20 \

1 1 'I 1 1
= - = + -

Q.. =oto-20 Q. =0,to,-o,

Abbildung 4.1.: Veranschaulichender Vergleich der Vier-Wellen-Mischbeschreibung, links

fiir die THz-Erzeugungsmethode mit optischer AC-Vorspannung und

rechts fiir die Verwendung eines Few-Cycle-Laserpulses zur Plasmaer-
zeugung.

Ein weiterer wichtiger Unterschied zu Abschnitt 4.1 ist, dass die einzelnen Frequenzen
hier nicht teilweise unterschiedliche Phasenterme, die Aufgrund des Erzeugungsprozesses
der zweiten harmonischen in einem nichtlinearen Kristall auftreten, beinhalten, sondern
dass alle Frequenzen, im Falle der Few-Cycle-Pulse, die gleiche CE-Phase besitzen, da
sie dem selben Laserpuls entstammen. Damit iibertrégt sich die CE-Phaseninformation
direkt auf die erzeugte THz-Amplitude in der Form

Po(Qrm, = w1 +wy —ws) x E(wy)E(we)E* (w3) cos(por). (4.6)

2Fiir Laserpulse mit einer Pulsdauer von 10 fs befinden sich die fundamentalen und zweiten harmoni-
schen Frequenzen in den dufersten Ausldufern des Spektrums des Pulses, was bedeutet, dass diese
nur eine sehr geringe Intensitdt haben.
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Nach der phianomenologischen Beschreibung ist also zu erwarten, dass die THz-Feldstarke
von der CE-Phase entsprechend der Gleichung4.6 abhéngig ist.

Diese Gleichung suggeriert, dass der Absolutwert der CE-Phase in sehr direkter Weise
aus der Messung der THz-Amplitude bestimmt werden kann. Wie in Abschnitt 4.1 be-
reits fiir die THz-Erzeugungsmethode mit optischer AC-Vorspannung erwidhnt wurde,
ist es durchaus mdglich, dass auch bei der THz-Erzeugung mit Few-Cycle-Laserpulsen
nichtlineare Prozesse, hoherer als dritter Ordnung, von Bedeutung sind. Die direkte Uber-
tragung der CE-Phaseninformation von den Erregerfrequenzen auf die THz-Frequenz ist
aber auch fiir nichtlineare Prozesse hoherer Ordnung giiltig.

Wie sich aus den mikroskopischen Betrachtungen in Kapitel 5 ergeben wird, bestitigt
sich die cosinus-artige Abhéngigkeit, allerdings mit einer zusétzlichen konstanten Pha-
senverschiebung, die aus der phinomenologischen Beschreibung nicht ohne weiteres her-
vorgeht. Diese Phasenverschiebung stellt eine weitere Rechtfertigung der Notwendigkeit
einer mikroskopischen Betrachtung dar, da gerade in Hinsicht auf eine Bestimmung des
Absolutwerts der CE-Phase (siehe Kapitel 8) dies von besonderer Bedeutung ist.

49



PHANOMENOLOGISCHER ANSATZ ZUR BESCHREIBUNG DER
50 THZ-ERZEUGUNG: VIER-WELLEN-GLEICHRICHTUNG (FWR)

4.3. Diskussion der Giiltigkeit der FWR Beschreibung fiir die
THz-Erzeugung in Laserplasmen

Vier Wellen Mischen bzw. die Vier Wellen Gleichrichtung ist zunéchst einmal nur ein
formaler Ansatz eine signifikante, nichtlineare Respons dritter Ordnung eines Mediums,
erzeugt durch von aufen auf das Medium einwirkende elektrische Felder, zu quantifizie-
ren. Dabei kann der Ursprung der Nichtlinearitit in einer Polarisation der Atome, Mole-
kiile oder auch Ionen liegen. Auch eine Polarisation des Plasmas, unter Beriicksichtigung
der relativen Lage der Elektronen zu den Ionenriimpfen, wie sie im Rahmen dieser Ar-
beit als dominanter Ursprung der Polarisation und damit der THz-Emission behandelt
wird, steht zundchst nicht grundsitzlich im Widerspruch mit einer Reihenentwicklung
der nichtlinearen Respons eines Mediums. Der Prozess des Vier Wellen Mischens ist aber
dabei einzig und allein auf den Beitrag dritter Ordnung dieser Reihenentwicklung be-
schrinkt und kann damit nur die Wechselwirkung von vier Photonen mit der Materie
erkliren. Da dieser Term dritter Ordnung der erste erlaubte nichtlineare Term in der
Reihenentwicklung fiir isotrope Medien ist, ist es auch zunichst naheliegend anzuneh-
men, dass dieser Term gegeniiber Termen hoherer Ordnung dominant sein wird, da in
der Regel diese mit steigender Ordnung unwahrscheinlicher werden. Dieses wiederum be-
ruht auf der Tatsache, dass bei der Modellierung von Nichtlinearitdten in kristallinen
Festkorpern eine Veréinderung des Gitterpotentials aufgrund der Strahlung auf Basis von
Storungstheorie, d.h. kleiner Stérungen des Gitterpotentials, behandelt werden kann. Die
Ionisation von Atomen- und Molekiilen in dem hier verwendeten Intensitétsbereich hin-
gegen kann nicht mehr als kleine Storung eines Bindungspotentials betrachtet werden,
was sich auch schon in der Tatsache verdeutlicht, dass die Beschreibung der lonisation im
Multi-Photonen-Bild, welches auch auf Stérungstheorie beruht, die beobachteten Ionisa-
tionsraten nicht mehr erklaren kann. Bereits dies deutet darauthin, dass Prozesse hoherer
Ordnung auch fiir die THz-Erzeugung in lasererzeugten Plasmen signifikant, wenn nicht
sogar dominant sein werden.

Grundséatzlich ist fiir die Verwendung des FWR Formalismus keine Beschreibung der
Ionisation notwendig. In dieser Darstellung kann beispielsweise die nichtlineare elektrische
Suszeptibilitit ) eine Eigenschaft eines bereits vorhandenen Plasmas sein, in welches
dann ein Laserpuls eintritt. Dieses stellt einen fundamentalen Unterschied zu der im
Rahmen dieser Arbeit gemachten Modellierung dar, bei der die Polarisation entscheidend
von den Zeitpunkten der lonisation und der anschliefenden Bewegung der Elektronen im
Laserfeld abhéngt.

Dies ist die Motivation fiir das im Rahmen dieser Arbeit entwickelte mikroskopische
Modell, welches in den folgenden Kapitel vorgestellt wird.
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5. Mikroskopisches Modell zur THz-Erzeugung in
Laserplasmen

5.1. Asymmetrische lonisation der Luft

Wie bereits erwéhnt ist fiir die THz-Erzeugung in Vorwértsrichtung eine Brechung der
Inversionssymmetrie des isotropen emittierenden Mediums notwendig. Diese Brechung
der Symmetrie wird bei den THz-Erzeugungsmethoden mit optischer AC-Vorspannung
und bei der im Rahmen dieser Arbeit neu vorgestellten Methode, unter Verwendung
von Few-Cycle-Laserpulsen, durch die Laserstrahlung selbst verursacht. Dies ldsst sich
zundchst in einer vereinfachten Betrachtungsweise anschaulich dadurch verstehen, wenn
man die Plasmadichten, die wahrend positiver und negativer elektrischer Feldstirke des
ionisierenden Pulses enstehen, betrachtet, da diese unterschiedliche Beitrédge zur Pola-
risation im Plasma liefern. Hierzu konnen die Plasmadichte p™, die wihrend positiver
Feldstérken erzeugt wird, und die Plasmadichte p~, die widhrend negativer Feldstirken
erzeugt wird, iiber die folgenden gekoppelten Differentialgleichungen

d wtun(Eopt(t)) : (P(g]as - p+(t) —p (t)),

a,o+(t) = fiir Eopt(t) > 0 (5.1)
0, flir Eopt(t) <0,

d wtun(Eopt(t)) : (Pgas - p+(t) - p_ (t))a

St = fiir Eop(t) < 0 (5.2)

berechnet werden. Eine Asymmetrie, im Verhéltnis der Plasmadichten p™ zu p~, resul-
tiert in einem makroskopischen Dipolmoment senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des
optischen Pulses, unter der Annahme, dass alle Elektronen im Mittel eine Verschiebung
in Feldrichtung, aufgrund der Beschleunigung im Laserfeld, erfahren. Unter diesen Vor-
aussetzungen ist eine direkte Proportionalitdt nach

ETHz X Rp (53)

der THz-Amplitude zur Asymmetrie in der Plasmadichte zu erwarten, wobei R, iiber

pt—p”

= 5.4
(4 ,0+ + o= ( )
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52 MIKROSKOPISCHES MODELL ZUR THZ-ERZEUGUNG IN LASERPLASMEN

definiert ist.

5.1.1. Asymmetrische lonisation mit der AC-Vorspannungsmethode

Der Ursprung der nichtlinearen Polarisation im Plasma, welches mit einem Laserpuls
erzeugt wird, der aus einer Uberlagerung einer Fundamentalfrequenz mit seiner zweiten
harmonischen Frequenz besteht, soll im folgenden auf mikroskopischer Ebene beschrie-
ben werden. Fiir die Uberlagerung eines Laserpulses einer Fundamentalfrequenz w mit
seiner zweiten harmonischen Frequenz 2w kann ein Ansatz nach Gleichung 5.5 gemacht
werden

. . t?
Eopt(t) = (E2 sin(wt) + B3, sin(2wt — @ua,)) exp (—2 In 2§> . (5.5)

Da die Uberlagerung von w und 2w meist direkt hinter einem Kristall zur Frequenzver-
dopplung experimentell [50, 51, 52, 53, 54, 55| verwirklicht wird, ist es sinnvoll, unter
Beriicksichtigung der Konversionseffizienz fiir die Frequenzverdopplung, nur Werte fiir
das Blau-Rot-Verhaltnis R s, = ng / Eg deutlich kleiner als 1 zu verwenden. Im oberen
Abschnitt von Abbildungb.1 ist Gleichungb.5 fiir ein realistisches Blau-Rot-Verhéltnis
R = 0,15 und eine Pulsdauer 7 = 150fs fiir die beiden Phasen ¢,9, = 7/2 und
Ywow = 0 dargestellt. In Abbildung5.1 ist deutlich zu erkennen, dass die Spitzenfeld-
starke fiir @9, = 7/2 in positive Feldrichtung, im Vergleich zur Spitzenfeldstarke in
negative Feldrichtung, deutlich erhdht ist. Die symmetrische Einhiillendenfunktion ist je-
weils als gestrichelte Linie angedeutet. Setzt man diese Laserpulse in Gleichung 3.1 ein, so
erhdlt man den im mittleren Abschnitt von Abbildung 5.1 dargestellten zeitlichen Verlauf
der lonisationsrate. Mit den gekoppelten Differentialgleichungen fiir die Ionisation kon-
nen damit die Plasmadichten p™ und p~ berechnet werden. Die Losung der gekoppelten
Differentialgleichungen 5.1 und 5.2, fiir die beiden Laserpulse, ist im unteren Abschnitt
von Abbildungb.1 dargestellt.

Deutlich zu sehen ist wie sich die Verformung der elektrischen Feldstirke des Laserpul-
ses fiir ¢, o, = 7/2 in eine hohere Plasmadichte p™ iibertrigt. Fiir ¢u2, = 0 hingegen
sind die beiden Plasmadichten p™ und p~ gleich grof. Vereinfachend soll nun zunichst
angenommen werden, dass im Mittel alle Elektronen, die wihrend positiver Feldstarke
ionisiert werden, eine Verschiebung in Feldrichtung des Laserpulses erfahren!. Damit hat
die Asymmetrie in den Plasmadichten p* und p~ fiir o, = m/2 eine Polarisation im
Plasma zur Folge, die senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des Laserpulses orientiert ist.
Nach Gleichung3.11 fiihrt diese Polarisation zu einem makroskopischen Dipolmoment
und einer THz-Emission, die in ihrer Intensitit von der relativen Phase ¢,9, zwischen

'Eine genauere Analyse, die die Bewegung der Elektronen im Laserfeld und eine Streuung der Elektro-
nen an Molekiilen beriicksichtigt, wird in Abschnitt 5.4 eingefiihrt.
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Abbildung 5.1.: Uberlagerung eines Pulses einer Fundamentalfrequenz w mit seiner zwei-
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ten harmonischen Frequenz 2w fiir das Blau-Rot-Verhéltnis R o, =

ES /E® = 0,15 und die beiden Phasen ¢,2, = 7/2 und ¢, = 0

(obere beiden Graphen). Zeitlicher Verlauf der Ionisationsrate fiir die

beiden Pulse (mittlere Graphen) und darausfolgende Plasmadichten p*
und p~

(untere Graphen).
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der fundamentalen und der zweiten harmonischen Frequenz, dem Blau-Rot-Verhéltnis
R.2, = Fs,/E, und dem Plasmavolumen abhéngt. Das Plasmavolumen selbst ist wie-
derum hauptséchlich von den fokussierenden Parametern und der Laserpulsenergie ab-
héngig. Die Stérke der Polarisation im Plasma ist nach Definition 5.4 proportional zur
Asymmetrie R, und damit, unter Beriicksichtigung der vereinfachenden Annahmen aus
Abschnit 5.1, proportional zur emittierten THz-Amplitude. In Abbildung5.2 ist R, als
Funktion der Phase (.9, fiir verschiedene Blau-Rot-Verhéltnisse R, dargestellt. Fiir
niedrige Anteile an zweiter Harmonischer (R,2, < 0,05) gilt fiir die Phasenabhéngigkeit
in sehr guter Ndherung R, o sin(yua,). Fiir grofere Anteile an zweiter harmonischer
verformt sich die scheinbare sinus-Abhéngigkeit. Diese Verformung ist eine Folge der ex-
trem nichtlinearen Ionisationsgleichung3.1. Bei kleinen Blau-Rot-Verhiltnissen R, ist
der Unterschied zwischen positiven Spitzenfeldstarken und negativen Spitzenfeldstirken
kleiner als bei grofen R,s,. Variiert man die relative Phase 2, bei kleinen R, bleibt
die Gesamtplasmadichte psotq; = p™ + p~ nahezu konstant. Die sinus-Abhéngigkeit von
R, von der relativen Phase stammt bei kleinen R, hauptséchlich von der Differenz der
Plasmadichten (p*t — p~). Fiir grofe Blau-Rot-Verhéltnisse R, variiert zusitzlich die
Gesamtplasmadichte psotq;. Dies ist in Abbildung 5.3 dargestellt. Dass die Gesamtplasma-
dichte so stark von der relativen Phase bei groffen Blau-Rot-Verhéltnissen R, abhingt,
ist begriindet in der vereinfachten eindimensionalen Modellierung. In der an dieser Stelle
vorgestellten Modellierung sind keine Propagationseffekte des Laserpulses beriicksichtigt.
Ein Effekt, welcher sich nur unter Beriicksichtigung der Laserpulspropagation bemerkbar
macht ist der Effekt der Plasmadefokussierung. Als Folge der Ionisation durch den fokus-
sierten Laserpuls, wirken die im Plasma erzeugten freien Ladungstriger defokussierend
auf die Strahlausbreitung, so dass sowohl die maximale optische Feldstirke E7§, als
auch die maximale Plasmadichte pi% auf der Strahlachse oberhalb einer bestimmten
Laserpulsenergie J,,; unabhéngig von Jop; sind [2, 60].

Eine vermeintliche Verringerung der Spitzenfeldstirke durch eine Anderung der relativen
Phase (9, wird also die Gesamtplasmadichte pioq; nur in einem sehr kleinen Bereich
des Plasmas dndern, da aufgrund der Fokussierung des Laserpulses die Feldstarke weiter
zunimmt, bis EFE* und die maximal Plasmadichte pjpi, die zur Defokussierung fiihrt,
wieder erreicht wird. Das bedeutet, dass eine realistischere Abhingigkeit der Polarisation
im Plasma von der relativen Phase y,2, durch die Beziehung R} = (p*™ — p7)/ p2a8
wiedergegeben wird. Diese ist in Abbildung5.4 dargestellt. Die Abhingigkeit der THz-
Polarisation von der relativen Phase ¢,9, ist also im wesentlichen eine Konsequenz aus
der asymmetrischen Ionisation, die durch die Differenz p™ — p~ ausgedriickt werden
kann.

In Abbildung5.5 ist R, als Funktion des Blau-Rot-Verhéltnisses R, o, fiir die optimale
Phase zur THz-Erzeugung (w2, = 7/2) dargestellt. Hier ist ein Sattigungsverhalten zu
erkennen. Mit zunehmendem R,2,, (bei optimaler relativer Phase) steigt die Asymmetrie
in der Laserpulsfeldstérke

_ ‘MAX(EOPt(t))’ _ ‘MIN(Eopt(t))‘
IMAX(Eopt(t))] + [MIN (Eop(t))|

Rp (5.6)
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Abbildung 5.2.: Abhéngigkeit der Asymmetrie in der Plasmadichte R, als Funktion der
relativen Phase zwischen fundamentaler und zweiter harmonischer Fre-
quenz fiir verschiedene Blau-Rot-Verhéltnisse R, .
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Abbildung 5.3.: Modellrechnungen fiir die Abhéngigkeit der Gesamtplasmadichte psota;
von der relativen Phase ¢, fiir die Blau-Rot-Verhéltnisse R, = 0,2
und R0, = 0,02.
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Abbildung 5.4.: Asymmetrie in der Plasmadichte R} normiert auf 10 % der Molekiildich-
te, im Gegensatz zur Asymmetrie in der Plasmadichte R,, welche auf die
Gesamtplasmadichte normiert ist.
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Abbildung 5.5.: Variation des Blau-Rot-Verhéltnisses R, bei @ o, = 7/2.
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Dies fiihrt auch zu einer Zunahme von R, bis nahezu alle Elektronen wahrend der gleichen
Feldrichtung erzeugt werden. Dies entspricht einer maximalen Polarisation des Plasmas,
die durch weitere Zunahme von Rg nicht weiter gesteigert werden kann.
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5.1.2. Asymmetrische lonisation mit Few-Cycle-Laserpulsen

Im folgenden Abschnitt soll der Ursprung der fiir die THz-Emission notwendigen Sym-
metriebrechung im Plasma fiir den Fall, dass das Plasma mit Few-Cycle-Laserpulsen
erzeugt wird, untersucht werden. Fokussiert man einen intensiven Few-Cycle-Laserpuls
in Laborluft, so wird dieser genauso die Luft bei Erreichen einer bestimmten optischen
Intensitét ionisieren, wie es bereits fiir die Multi-Cycle-Pulse der Fall war. Zur theoreti-
schen Beschreibung des Ionisationsprozesses kann wieder die aus Gleichung 3.1 bekannte
Ionisationsrate der statischen Tunneltheorie herangezogen werden. Zur Vereinfachung
soll der Brennpunkt hier zundchst als punktférmig ohne Ausdehnung betrachtet werden.
Damit werden Propagationseffekte wie Kerr-Selbstfokussierung, Plasmadefokussierung
und Verdnderung der Dispersion durch die Plasmaerzeugung vernachldssigt. Eine Be-
handlung dieser Effekte wird in Abschnitt 8.3 fiir die Few-Cycle-Laserpulsmethode zur
THz-Erzeugung diskutiert. An dieser Stelle ist es auch wieder sinnvoll, gem#f den Uber-
legungen aus Abschnitt 5.1, die Plasmadichten, die wihrend positiver (p*) und negativer
Feldstéarke (p~) erzeugt werden, zu unterscheiden. Geht man wieder von einer Molekiil-
dichte bei Atmosphédrendruck von pgas = 2,7-10" cm™3 aus, so lisst sich der zeitliche
Verlauf der beiden Plasmadichten p*(¢) und p~(¢) durch Losen der gekoppelten Dif-
ferentialgleichungen 5.1 und 5.2 bestimmen. Im oberen Teil von Abbildung5.6 ist der
zeitliche elektrische Feldverlauf eines 6 fs Pulses nach Gleichung?2.1 fiir die CE-Phasen
0 und 7/2 dargestellt. Im mittleren Teil der Abbildung ist der entsprechende zeitliche
Verlauf der Ionisationsrate fiir die beiden Laserpulse dargestellt und der untere Teil von
Abbildung 5.6 zeigt schlieRlich den zeitlichen Verlauf der Plasmadichte p™(¢) und p~ (),
welcher sich als Losung der Differentialgleichungen 5.1 und 5.2 ergibt.

Die maximale elektrische Feldstirke fiir beide Phasen wurde dabei auf einen Wert be-
grenzt, der knapp oberhalb des Schwellwertes fiir signifikante Ionisation liegt. Da es auch
hier eigentlich keinen scharfen Grenzwert fiir eine signifikante lonisation gibt, wurde
die Schwelle (dargestellt als horizontale Linie in den beiden oberen Graphen von Abbil-
dung 5.6) willkiirlich als die Feldstérke definiert, bei der die Ionisationswahrscheinlichkeit
pro fs genau 1% betrégt. Es ist sinnvoll die maximale Feldstarke zu begrenzen, da der
Effekt der Plasmadefokussierung, wie bereits in Abschnitt 3.4 beschrieben, auch hier wie-
der im Falle der Few-Cycle-Pulse zu einem selbst regulierenden Mechanismus fiihrt, der
zum einen die maximale Plasmadichte und zum anderen die maximal erreichte optische
Feldstéarke limitiert.

Hierbei ist die maximale Plasmadichte in erster Linie von den fokussierenden Parametern,
der Brennweite f und dem Eingangsstrahlradius a, abhéngig. Damit kann davon ausge-
gangen werden, dass Few-Cycle-Pulse bei gleichen fokussierenden Parametern dhnliche
maximale Plasmadichten erzeugen, wie Multi-Cycle-Pulse, wenn man zunéchst vereinfa-
chend annimmt, dass die Energie, die dem Laserpuls durch die Ionisation entzogen wird,
klein gegeniiber der Laserpulsenergie ist. Wie sich in Abschnitt 6.2 herausstellen wird,
kann fiir Multi-Cycle-Pulse die maximal erreichte Plasmadichte experimentell auf etwa
10 % bis 20 % der Ausgangsmolekiildichte (pgas =2,7-10" cm™3) abgeschiitzt werden.
Unter vergleichbaren fokussierenden Parametern (f ~ 0,076m und a ~ 0,004m) ist
auch bei der Verwendung von Few-Cycle-Laserpulsen zur Plasmaerzeugung von Plasma-
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Abbildung 5.6.: Zeitlicher Verlauf der Laserfeldstéirke und die daraus resultierenden zeit-
lichen Verldufe der Ionisationsraten und Plasmadichten.
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dichten in dieser Grofenordnung auszugehen. Deshalb wurde auch hier wieder fiir die in
Abbildung 5.6 dargestellten Berechnungen die maximale Feldstirke Egpt auf einen Wert
begrenzt, bei dem die Gesamtplasmadichte (pyorar = pt(t) + p~(t)) nach Durchlaufen
des Laserpulses durch den Fokus etwa 10 % der Ausgangsmolekiildichte betrdgt. Durch
die Limitierung der Spitzenfeldstérke fithren nur die drei bzw. vier intensivsten optischen
Halbzyklen der Few-Cycle-Pulse zu einer signifikanten Ionisation (siehe Mittelteil Ab-
bildung 5.6). Wie im unteren Teil von Abbildung5.6 zu erkennen ist, ist fiir pcp = 0
nach durchlaufen des Pulses p* deutlich grofer als p~. Hingegen gilt fiir pop = 7/2,
dass pT ungefihr gleich p~ ist. Der kleine Unterschied zwischen p* und p~ ist darauf
zuriickzufiihren, dass trotz symmetrischer Feldverteilung fiir den gleichgrofen positiven
Halbzyklus weniger nicht-ionisierte Molekiile zur Verfiigung stehen als fiir den voran-
gegangenen negativen Halbzyklus der gleichen Spitzenfeldstdrke. Wieder unter der ver-
einfachenden Annahme das alle Elektronen im Mittel eine Verschiebung in Feldrichtung
zum lonisationszeitpunkt erfahren, Analog zu Abschnitt 5.1.1, resultiert die in Abbil-
dung 5.6 dargestellte Asymmetrie in einem makroskopischen Dipolmoment senkrecht zur
Ausbreitungsrichtung des optischen Pulses, welche als proportional zur erzeugten THz-
Amplitude angenommen werden kann. Die nach Gleichung?5.4 definierte Asymmetrie in
der Plasmadichte kann damit als Funktion der CE-Phasen fiir verschiedene Laserpuls-
dauern berechnet werden. Dies ist in Abbildung 5.7 dargestellt.

1,0

0,5

Pulsdauer [fs]

-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0
CE-Phase [r]

Abbildung 5.7.: Asymmetrie in der Plasmadichte R, als Funktion der CE-Phase fiir ver-
schiedene Laserpulsdauern. Kleine Darstellung: Abnahme des Kontrastes
in R, mit zunehmender Laserpulsdauer.

Hier spiegelt sich der bereits durch die phinomenologische FWR Beschreibung in Ab-
schnitt 4.2 vorhergesagte funktionelle cosinus-artige Zusammenhang, zwischen der THz-
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Amplitude und der CE-Phase, wieder. Auch die in diesem Abschnitt stark vereinfachte
mikroskopische Beschreibung sagt damit die maximale THz-Amplitude fiir die CE-Phase
wcg = 0 voraus.
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5.2. Bewegung der Elektronen im Plasma in Abhangigkeit ihres
lonisationszeitpunktes

In den folgenden Abschnitten soll nun die im vorangegangenen Abschnitt gemachte ver-
einfachende Annahme, dass alle Elektronen nach ihrer Ionisation im Mittel eine Verschie-
bung in Feldrichtung aufgrund der Beschleunigung der Elektronen im Laserfeld erfahren
etwas genauer untersucht werden. Dabei werden in diesem Abschnitt zunéchst einmal die
Trajektorien einzelner Elektronen in Abhéngigkeit ihres lonisationszeitpunktes fiir Few-
Cycle-Laserpulse untersucht, da im Falle der Few-Cycle-Laserpulse die Elektronenbewe-
gung in anschaulicher Weise in Bezug zur elektrischen Feldstarke des Laserpulses darge-
stellt werden kann. Analog gilt diese Betrachtungsweise auch fiir Multi-Cycle-Laserpulse.
Auf dieser Betrachtung aufbauend wird dann, der kollektive Effekt aller Elektronenbe-
wegungen auf die makroskopische Polarisation, unter Beriicksichtigung der Streuung der
Elektronen an Ionen und Molekiilen, betrachtet.

Aufgrund der starken Nichtlinearitdt der Ionisationsrate und des selbstregulierenden Me-
chanismus der Plasmadefokussierung, werden Elektronen iiberwiegend in Bereichen ma-
ximaler Feldstarke erzeugt. Je kiirzer der Puls ist, desto weniger seiner Zyklen liegen ober-
halb der Schwelle, bei der eine signifikante lonisation auftritt. Um die Entstehung eines
Dipolmoments auf mikroskopischer Ebene zu verstehen, betrachten wir nun im folgenden
den Bewegungsverlauf eines Elektrons im optischen Feld eines Few-Cycle-Laserpulses, in
Abhéngigkeit des genauen lonisationszeitpunktes des Elektrons. Zur Vereinfachung sei
zuerst eine Streuung der Elektronen an Molekiilen oder Ionen vernachléssigt.

Die Bewegung des Elektrons im Laserfeld fiir den vorliegenden Fall kann klassisch behan-
delt werden, da die Anzahl der Photonen grofs ist, die zur Beschleunigung des Elektrons
beitragen, gleichbedeutend mit der Tatsache, dass der Photonenimpuls klein gegeniiber
dem Impuls des Elektrons ist. Die Bewegung des Elektrons kann damit vereinfacht iiber
folgende Differentialgleichung bestimmt werden:

= %Eopt(t). (5.7)

In Abbildung 5.8 ist der elektrische Feldverlauf eines 8 fs Pulses dargestellt. Wir betrach-
ten nun exemplarisch drei verschiedene Ionisationszeitpunkte. Auch hier soll der Fokus
vereinfacht als punktférmig ohne Ausdehnung angenommen und die Elektronenbewegung
soll nur in Polarisationsrichtung des optischen Pulses betrachtet werden.

Zuerst untersuchen wir den Fall, dass das Elektron genau im Maximum des elektrischen
Feldes bei t = 0 mit den Anfangsbedingungen zo = 0 und vy = 0 erzeugt wird. In
diesem Fall vollzieht das Elektron eine oszillatorische Bewegung (blaue Trajektorie in
Abbildung 5.8) um einen Punkt, der in Erzeugungsfeldrichtung vom Entstehungsort ver-
schoben ist. Fiir £ — oo nimmt die Verschiebung einen konstanten Wert z, = const an,
da vo, = 0ist, und damit wird ein Dipolmoment po, in positive Feldrichtung erzeugt, dass
sich aus dem Produkt der rdumlichen Verschiebung mit der Elementarladung e ergibt.
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Abbildung 5.8.: Bewegung des Elektrons im Laserfeld eines Few-Cycle-Pulses in Abhén-
gigkeit des lonisationszeitpunktes.

Poo = a0y - € (5.8)

Wird das Elektron nur 10 as vor Erreichen der maximalen Feldstirke des Laserpulses
mit den gleichen Anfangsbedingungen erzeugt, also bei tg = —10as, vollzieht das Elek-
tron auch wieder eine oszillatorische Bewegung (griine Trajektorie in Abbildung5.8),
diesmal allerdings nicht um einen festen Punkt. Zur oszillatorischen Bewegung bekommt
das Elektron noch eine zusétzliche Geschwindigkeitskomponente, die es aufgrund der Be-
schleunigung zwischen ¢ = —10as und 0 erfihrt. Hier wird auch wieder ein positives
Dipolmoment erzeugt, welches aber, aufgrund dieser zusétzlichen Geschwindigkeitskom-
ponente nach Durchlaufen des Laserpulses durch den Brennpunkt, linear mit der Zeit
ansteigt. Fiir den Fall, dass das Elektron erst 10 as nach dem Erreichen der maxima-
len Feldstérke des Laserpulses erzeugt wird (¢t = +10as), driftet das Elektron in negative
Feldrichtung davon (griine Trajektorie in Abbildung 5.8). In diesem Fall wird im Vergleich
zu den beiden vorangegangenen Fillen ein zeitabhingiges Dipolmoment mit entgegenge-
setztem Vorzeichen erzeugt. Damit erzeugen zwar nicht alle Elektronen, die wihrend der
gleichen Polaritédt der Feldstédrke erzeugt werden, ein Dipolmoment mit gleichem Vorzei-
chen. Es geht jedoch aus der Betrachtung der drei exemplarischen Ionisationszeitpunkte
deutlich hervor, dass der Elektronenschwerpunkt der Elektronen die wihrend gleicher
Polaritdt erzeugt werden, eine Verschiebung in Feldrichtung erfdhrt und damit eine Po-
larisation in diese Richtung erzeugt. Die exakte Grofe der Polarisation wird allerdings
davon abhéngen, wie weit sich die Elektronen in ihrer koh&renten Bewegung mit dem
Laserfeld im Luft-Plasmagemisch von den angestammten Ionen entfernen kénnen, bis ih-
re kohdrente Bewegung durch Streuung an Molekiilen und Ionen beendet wird. Deshalb
soll im folgenden die mittlere freie Weglédnge und damit die Streuzeit der Elektronen
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abgeschétzt werden.
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5.3. Abschatzung der mittleren freien Wegliange und der Streuzeit der
Elektronen

5.3.1. Elektron-Molekiil-Streuung

Betrachten wir die Elektron-Molekiil-Streuung, so kann die mittlere freie Wegléange 7.
des Elektrons im Laserfeld bei Atmosphérendruck tiber

lMol = (UMolpgas)_l (59)

berechnet werden, wobei o,,; der Wirkungsquerschnitt fiir die Elektron-Molekiil-Streuung
ist und pgqs die Molekiildichte. Die Molekiildichte bei Atmosphérendruck betrigt pgas =

2,7 -10% m~3. Der Wirkungsquerschnitts fiir die Elektron-Molekiil-Streuung ist abhén-

gig von der Elektronentemperatur 7, im Plasma und somit von der mittleren kinetischen

Energie? Wy, der Elektronen [61]. Da das Elektron im wesentlichen seine Energie aus

der Beschleunigung im optischen Feld bezieht, kann die mittlere kinetische Energie des

Elektrons iiber dessen ponderomotives Potential U, abgeschitzt werden.

e’ E?

Wiin = Uy = o2

(5.10)

Geht man von einer Feldstirke in der Grofenordnung der Ionisationsschwelle von Ey =
3,36 - 10'° Vin~! und optischen Frequenzen fiir w aus, so besitzt das Elektron eine mitt-
lere kinetische Energie von etwa Wy, = 9eV. In Referenz [61] sind experimentelle Wir-
kungsquerschnitte fiir die Elektron-Atom-Streuung fiir verschiedene Edelgase angege-
ben. Mit steigender Atommasse nimmt erwartungsgeméf der Wirkungsquerschnitt fiir
die Elektron-Atom-Streuung zu. Die angegebenen Werte fiir die Wirkungsquerschnitte
variieren dabei von oy, = 10729m? fiir Neon bis ox. = 4 - 107 m? fiir Xenon (alle
Werte sind bei einer kinetischen Energie der Elektronen von Wy;, = 9€eV genommen).
Alle hier angegebenen Wirkungsquerschnitte in Abhéngigkeit der mittleren kinetischen
Energie bzw. der Elektronentemperatur haben ihr Maximum bei etwa 9-13 eV. Der Wir-
kungsquerschnitt von Argon wird dabei dem Wirkungsquerschnitt des Stickstoffmolekiils
Ny am dhnlichsten sein, da die Atom bzw. Molekiilmassen von Argon und Ny dhnlich
grok sind. Fiir Argon ist ein Wert fiir den Wirkungsquerschnitt von o4, = 2 - 107 m?
angegeben. Damit kann die mittlere freie Weglénge eines Elektrons im optischen Feld
bei Atmosphérendruck nach Gleichung5.9 auf l3;,; =~ 200nm abgeschitzt werden. Un-
ter Beriicksichtigung der mittleren Elektronengeschwindigkeit im Laserfeld, die sich {iber
Te = 1/2U,/m = 1,7-10msec™! aus der mittleren kinetischen Energie ergibt, lisst sich
eine mittlere Streuzeit in der Grofenordnung von

’Im Rahmen dieser Abschitzung wird die Naherung Wy, ~ T. verwendet. Genau genommen miissten
noch die translatorischen Freiheitsgrade der Elektronen beriicksichtigt werden (Faktor 3/2).
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t41% (1 bar) = lazor - Te ~ 100 fs (5.11)

zwischen zwei Elektron-Molekiilstossen abschatzen. Diese Zeit kann als charakteristische
Zeit angesehen werden, in der die Elektronen nach ihrer Ionisation im Laserfeld kohérent
beschleunigt werden kénnen. Diese kohirente Bewegung wird dann im Mittel nach ¢M¢
durch eine inkohérente Streuung an Molekiilen beendet.

5.3.2. Elektron-lonen-Streuung

Betrachten wir nun die Elektron-Ionen-Streuung, so kann die mittlere freie Weglange I,
des Elektrons fiir diesen Streuprozess auch wieder iiber

lion = (Jlonp)_l (512)

bestimmt werden, wobei hier oj,, den Wirkungsquerschnitt fiir die Elektron-lonen-
Streuung und p die Plasmadichte bezeichnen. Der Wirkungsquerschnitt fiir die Elektron-
lonen-Streuung o,y ist auch wieder von der mittleren kinetischen Energie der Elektronen
abhéngig. Im Gegensatz zur Elektron-Molekiilstreuung, deren Wirkungsquerschnitt gera-
de ein Maximum bei einer Elektronentemperatur im Bereich von T, =~ 9V hat, besteht
fiir die Elektron-Ionen-Streuung eine oy,, & T, 2 Abhingigkeit [62].

Oron = 10716 . 772 (5.13)

Aufgrund der hohen Elektronentemperatur ergibt sich somit ein Wirkungsquerschnitt
von etwa oron, ~ 2 - 10718 m?[62], der nur um etwa eine GroRenordnung groker ist, als
der Wirkungsquerschnitt fiir die Elektron-Molekiil-Streuung. Verwenden wir nun die Ab-
schitzung der Plasmadichte aus Abschnitt 6.2.2, von etwa 10 bis 20 % der Molekiildichte
bei Atmosphéarendruck, so erhalten wir bei Atmosphérendruck in etwa die gleiche mittlere
freie Wegldnge fiir den Streuprozess Elektron-lonen-Streuung, wie fiir den Streuprozess
Elektron-Molekiil-Streuung, von etwa, lp;0; = l1on, = 200nm und die entsprechende Streu-
zeit t1o" ~ 100 fs.
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5.4. THz-Polarisation im Plasma unter Beriicksichtigung des
lonisationszeitpunktes

Im folgenden soll nun untersucht werden, wie die einzelnen mikroskopischen Dipolmomen-
te sich zu einer makroskopischen Polarisation des Plasmas durch eine kollektive Betrach-
tung aller Elektronen und ihrer Trajektorien zusammensetzen. Von besonderem Interesse
ist hierbei die Abhéngigkeit des makroskopischen Dipolmoments von der CE-Phase. Im
Abschnitt 5.2 wurde die Bewegung einzelner Elektronen ohne Wechselwirkung mit den
Tonen und Molekiilen betrachtet. In Abschnitt 5.3 wurde die mittlere Streuzeit der Elek-
tronen im Plasma bei Atmosphédrendruck auf etwa t; ~ 100 fs abgeschitzt. Die Streuung
der Elektronen soll nun in vereinfachter Form durch die Einfithrung einer determinis-
tischen Streuzeit in den Bewegungsgleichungen beriicksichtigt werden. Deterministisch
bedeutet hierbei, dass fiir alle Elektronen die exakt gleiche Streuzeit {5 angenommen
wird. Damit kann der zuriickgelegte Weg jedes Elektrons iiber die folgenden Integratio-

nern,
t0+ts
(to, 1) = / o(t)dt (5.14)
to
mit .
o(t) = & / Eopu () (5.15)
m Ji

und den Anfangsbedingungen x(0) = 0 und v(0) = 0 bestimmt werden. x(¢g, ts) kann als
Entfernung des Elektrons zu dem zugehorigen lon zur Zeit t = tg+ts angesehen werden.
Dementsprechend kann das Dipolmoment dieses Elektron-Ionenpaars, welches zur Zeit
to erzeugt wurde, wieder einfach durch p(to,ts) = e-x(to,ts) abgeschétzt werden. Um die
Dipolmomente aller Elektronen zu beriicksichtigen muss die Anderung der Plasmadichte
als Funktion des lonisationszeitpunktes ¢g iiber folgende Gleichung

dp(to)
dtg

= wion(pgas - p(to)) (516)

berechnet werden. Die nach Durchlaufen des optischen Pulses durch den Brennpunkt
verbleibende Gesamtpolarisation kann damit iiber die Integration

Plty) =e /_J:O 2(to, ts)dfzii(])dto (5.17)

bestimmt werden.
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5.4.1. THz-Polarisation mit Multi-Cycle-Laserpulsen
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Abbildung 5.9.: Modellierung der THz-Polarisation in Abhéngigkeit der Streuzeit und der
relativen Phase ¢,9, zwischen fundamentaler und zweiter harmonischer
Frequenz.

Der Einfluss der Streuzeit auf die kohérente Polarisation im Plasma, erzeugt mit Multi-
Cycle-Laserpulsen, zusammengesetzt aus einer Fundamentalfrequenz und ihrer zweiten
harmonischen Frequenz, soll im folgenden theoretisch untersucht werden. In Abbildung 5.9
ist die nach Gleichung5.17 modellierte THz-Polarisation P(@.24,ts) fiir einen Laserpuls
nach Gleichung5.5 als Funktion der Streuzeit ts und der relativen Phase @9, darge-
stellt. Rot entspricht dabei einer hohen Polarisation in positive z-Richtung und blau
einer hohen Polarisation in negative x-Richtung. In den griinen Bereichen verschwindet
die Polarisation. Betrachtet man Polarisationen bei konstanten o9, ist zu erkennen,
wie mit abnehmender Streuzeit auch die Stdrke der Polarisation im Plasma abnimmt.
In Abbildung5.10 ist die THz-Polarisation fiir die relative Phase ¢y 9, = —7/5, bei der
die maximale THz-Polarisation bei grofen Streuzeiten erreicht wird, in Abhingigkeit der
Streuzeit dargestellt. Nach der einfachen Beschreibung aus Abschnitt 5.1.1, in welcher die
Propagation der Elektronen im Laserfeld stark vereinfacht angenommen wird, wird das
Maximum fiir die THz-Emission bei einer relativen Phase 2, = £7/2 vorhergesagt.

Diese Phase entspricht auch genau der maximalen Asymmetrie in der optischen Feld-
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Abbildung 5.10.: THz-Polarisation P in Abhingigkeit der Streuzeit ¢, fiir die relative
Phase @2, = —7/5.

starke (also dem Maximum in Rg(p,20)). Unter Beriicksichtigung der Propagation der
Elektronen, in Abhéngigkeit des genauen Ionisationszeitpunktes, verschiebt sich das Ma-
ximum fiir die THz-Emission von 2, = +7/2 auf den nahezu streuzeitunabhéngigen
Wert von ¢,2, = —7/5 im Bereich der hier abgeschitzten Streuzeiten in der Grofenord-
nung von t; &~ 100 fs. Experimentell l&sst sich diese Verschiebung der relativen Phase, bei
der die maximale THz-Emission erzielt wird, nicht so einfach nachweisen, da der Abso-
lutwert der relativen Phase, wie bereits in Abschnitt 6.1 diskutiert, experimentell schwer
zugdnglich ist. Diese Verschiebung ist an dieser Stelle fiir diese THz-Erzeugungsmethode
allerdings auch nicht von besonderer Bedeutung, da eine Bestimmung des Absolutwerts,
der relativen Phase zwischen der Fundamentalfrequenz w und seiner kiinstlich erzeugten
zweiten Harmonischen 2w, nicht von weiterer physikalischer Bedeutung ist. Bei der THz-
Erzeugungsmethode unter Verwendung von Few-Cycle-Pulsen, wie sie in Abschnitt 5.4.2
in analoger Weise betrachtet wird, tritt eine dhnliche Phasenverschiebung der maxima-
len THz-Emission auf. Im Falle der Few-Cycle-Pulse ist die THz-Emission von der CE-
Phase abhéingig, deren Absolutwert fiir zahlreiche Experimente |63, 64, 65, 66, 67, 68, 69|
im Bereich der Attosekunden-Physik von besonderem Interesse ist. Es sei deshalb an
dieser Stelle nur darauf hingewiesen, dass dieser Effekt der Phasenverschiebung durch
die Beriicksichtigung der Propagation der Elektronen im Plasma auch bei der THz-
Erzeugungsmethode mit optischer Vorspannung auftritt.

Zusétzlich zu einem linearen Verhalten zwischen der Streuzeit und der THz-Polarisation
ist eine kleine periodische Modulation in Abbildung5.10 zu erkennen. Diese periodische
Modulation kann auf die in der Modellierung angenommene abrupte Beendigung der ko-
hirenten Bewegung der Elektronen durch die Streuung zuriickgefiihrt werden. Die Peri-
ode dieser Modulation entspricht dabei genau der Periodendauer der optischen Strahlung
(~ 2,5fs), da die Elektronen je nach Streuzeit ihre kohédrente oszillatorische Bewegung
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in einem Maximum, einem Minimum oder in einem Bereich dazwischen beenden. Durch
Ersetzen der hier verwendeten deterministischen Streuzeit, durch eine statistische Ver-
teilung der Streuzeiten, verschwindet diese kleine Modulation. Da dieser Effekt jedoch
klein gegeniiber der linearen Abh#ngigkeit ist, die ihren Ursprung in der vom lonisati-
onszeitpunkt abhéngigen asymmetrischen Beschleunigung der Elektronen hat, soll dieser
Effekt hier vernachléssigt und auf eine aufwendigere Modellierung verzichtet werden.
Damit kann die Abhingigkeit der maximalen THz-Polarisation in guter N&herung als
proportional zur Streuzeit angenommen werden.

P(puow = —m/5,ts) o tg (5.18)
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5.4.2. THz-Polarisation mit Few-Cycle-Laserpulsen

In Abbildung5.11 ist der Feldverlauf eines 6 fs Laserpulses dargestellt. Entsprechend
zu diesem Feldverlauf ist der Weg x(tg,ts = 100fs) der Elektronen, den sie aufgrund
der Beschleunigung dieses Feldes nach 100 fs zuriickgelegt haben, in Abhéngigkeit ihres
Tonisationszeitpunktes tg, berechnet nach Gleichung5.14, dargestellt. tg ist hier also als
Variable zu verstehen und der Index 0 soll die Bedeutung des lonisationszeitpunktes
hervorheben. Dargestellt in Abbildung5.11 ist nur die Streuposition der Elektronen nach
100 fs als Funktion des lonisationszeitpunktes tg.
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Abbildung 5.11.: Elektron-lonen-Entfernung nach 100 fs dargestellt als Funktion des Io-
nisationszeitpunktes.

Die in Abbildung5.11 blau dargestellte Kurve fiir x(to,ts) ist also nicht als Trajektorie
des Elektrons zu verstehen, sondern stellt nur eine Momentaufnahme der Elektron-Ionen-
Entfernung zum Zeitpunkt t = tg + ts, zugeordnet zu dem lonisationszeitpunkt tg, dar.
Die Streuung der Elektronen kann als Beendigung der kohérenten kollektiven Bewegung
aller Elektronen angesehen werden, welches die Vernachlassigung der Bewegung der Elek-
tronen nach der Streuung rechtfertigt. Die in Abbildung5.11 gewéhlte Darstellung hat
den Vorteil, dass sich direkt erkennen lasst, welche Feldstirke zum Ionisationszeitpunkt
to fiir ein Elektron geherrscht hat, welches dann nach der Zeitspanne ts am Ort z(to, ts)
gestreut wird. Ein weiterer Vorteil dieser Darstellung ist, dass sofort ersichtlich ist, dass
fiir einen in der Feldstérke maximal asymmetrischen Puls, wie er in Abbildungb5.11 dar-
gestellt ist, entsprechend der CE-Phase pcr = 0, eine symmetrische Verteilung der
Elektronen in Bezug auf die Ionen zu erwarten ist. Damit wird an dieser Stelle schon
deutlich, dass sich fiir die Entwicklung der Polarisation in Abhé#ngigkeit von der CE-
Phase, unter Beriicksichtigung der expliziten Bewegung der Elektronen im Laserfeld, ein
anderes Verhalten, als das zunéchst vereinfachend angenommene aus Abschnitt 5.1.2; er-
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geben wird. Die Elektron-Ionen Entfernung x(to,ts) allein ist allerdings noch kein Mafs
fiir die Polarisation im Plasma, fiir dessen Bestimmung die Elektron-Ionen-Entfernung
noch mit der Plasmadichte p(to) nach Gleichung5.17 gefaltet werden muss. Die so be-
rechnete Polarisation ist in Abbildung5.12 als Funktion der Streuzeit und der CE-Phase
dargestellt.
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Abbildung 5.12.: Darstellung der Polarisation P(¢cg,ts) als Funktion der CE-Phase der
Few-Cycle-Pulse und der Streuzeit der Elektronen.

Wie bereits aus den vorangegangenen Betrachtungen zu erwarten war, wird die maximale
Polarisation, unter der Annahme einer deterministischen Streuung der Elektronen nach
100 fs, nicht fiir einen Laserpuls mit maximaler Feldasymmetrie erreicht (oor = 0), son-
dern fiir einen Laserpuls der eine nahezu symmetrische Feldverteilung hat (pcp = 7/2).
Fiir sehr kleine Streuzeiten ¢5 < 1fs hingegen ergibt sich das Maximum der Polarisation
bei einer CE-Phase oo ~ 0. Der unter den in Abschnitt 5.1.2 gemachten vereinfachen-
den Annahmen entstandene Zusammenhang der THz-Amplitude Erp. o« R, zu der
Asymmetrie in der Plasmadichte kann damit als Grenzwert der Polarisation fiir sehr
kleine Streuzeiten (ts < 1fs) angesehen werden. Die Abschéitzungen aus Abschnitt 5.3
legen allerdings nahe, dass die tatsdchlichen Streuzeiten deutlich gréfser sind. Die kleine
Modulation der maximalen Polarisation in der CE-Phase, im Streuzeitenbereich zwischen
1 und 5 fs, ist wieder eine Konsequenz der Annahme einer deterministischen Streuzeit
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analog zur Betrachtung der Multi-Cycle-Pulsen in Abschnitt 5.4.1. Dieser Effekt hat auch
hier keinen signifikanten Einfluss auf die Ergebnisse im hier relevanten Streuzeitenbereich
von etwa 100 fs und kann vernachldssigt werden.
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Abbildung 5.13.: CE-Phase, bei der die maximale Polarisation im Plasma erreicht wird,
als Funktion der Streuzeit, berechnet fiir einen Few-Cycle-Laserpuls mit
einer Pulsdauer von 6 fs.

Da die Abschétzung der Streuzeit aus Abschnitt 6.2.3 doch mit einer recht grofen Un-
genauigkeit verbunden ist, ist in Hinsicht auf eine Bestimmung des Absolutwerts der
CE-Phase mit der THz-Methode, der Einfluss der Streuzeit auf die CE-Phase, fiir welche
die maximale Polarisation im Plasma erreicht wird, in Abbildung5.13 dargestellt®. Aus
Abbildung 5.13 wird deutlich, dass die CE-Phase, fiir die eine maximale THz-Amplitude
erwartet wird, iiber einen weiten Bereich (10-500 fs), nach der hier entwickelten Theorie,
relativ unabhéngig von der exakten Streuzeit der Elektronen im Plasma ist. In diesem
Bereich kann die maximale Unbestimmtheit in der CE-Phase, die durch eine Unsicherheit
in der Genauigkeit der Elektronenstreuzeit hervorgerufen wird, auf etwa Apcp ~ 7/20
abgeschitzt werden. Im Streuzeitenbereich ¢; < 10fs ist die Unbestimmtheit am grofiten,
da hier im wesentlichen die durch die Propagation der Elektronen bedingte Phasenver-
schiebung von p@E" = 0 auf AE" ~ m/2 auftritt. In diesem Bereich ist die Unbestimmt-
heit in der CE-Phase nahezu Apcp ~ m/2. Dies bedeutet, dass in Hinsicht auf die
Absolutwertbestimmung der CE-Phase mit der Methode der THz-Erzeugung mit Few-
Cycle-Laserpulsen, basierend auf der hier entwickelten Theorie, der moglichst exakten

8 Anmerkung: Die in Abbildung5.13 dargestellten Werte wurden unter Verwendung einer nicht determi-
nistischen Streuzeit berechnet. Deshalb zeigen diese im Streuzeitenbereich zwischen 0 und 5 fs keine
periodische Modulation der CE-Phase fiir welche die maximale Polarisation im Plasma erreicht wird.
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Bestimmung, der Streuzeit der Elektronen in der partiell ionisierten Luft bei Umge-
bungsdruck, eine grofe Bedeutung zukommt.
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Abbildung 5.14.: Polarisation im Plasma als Funktion der CE-Phase fiir verschiedene
Laserpulsdauern.

Im folgenden wird der Einfluss der Laserpulsdauer auf die Stdrke der Polarisation im
Plasma, die mit Hilfe der hier entwickelten Modellierung bestimmt wird, untersucht und
mit der in Abschnitt 5.1.2 berechneten Asymmetrie in der Plasmadichte R, verglichen.
Die Berechnungen wurden mit einer Streuzeit t; = 100 fs durchgefiihrt. Auch hier wurde
wieder die Spitzenfeldstarke so gewdhlt, dass der maximale lonisationsgrad des Plasmas
ptoml/,ogas =10 % ist.

In Abbildung 5.14 ist die Polarisation als Funktion der CE-Phase der erzeugenden Laser-
pulse fiir verschiedene Pulsdauern dargestellt. Der cosinus-artige funktionelle Zusammen-
hang zwischen pcp und der Polarisation im Plasma, wie er bereits aus der Berechnung
der Asymmetrie in der Plasmadichte R, (vergleiche mit Abbildung5.7) bekannt ist, findet
sich hier wieder. Der wesentliche Unterschied besteht hauptséchlich in der bereits disku-
tierten Phasenverschiebung des Maximums um ~ 7/2. Die Zunahme des Kontrastes in der
Polarisation mit abnehmender Pulsdauer ist auch hier &hnlich wie in der Asymmetrie in
der Plasmadichte aus Abbildung5.7. Fiir die drei groften Laserpulsdauern (7 > 4fs) liegt
das Maximum der THz-Polarisation erwartungsgeméf knapp unterhalb von pop = 7/2.
Bei 7 = 3fs tritt eine zusdtzliche kleine Phasenverschiebung des Maximums, zusammen
mit einer Verformung des cosinus-artigen Zusammenhangs, auf.

Als Zusammenfassung der theoretischen Betrachtungen dieses Kapitels kann gesagt wer-
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den, dass eine cosinus-artige Modulation der THz-Amplitude in der THz-Emission von
Few-Cycle laserpulserzeugten Plasmen mit der CE-Phase zu erwarten ist. In Hinsicht
auf eine Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase sagt die hier entwickelte Theo-
rie eine maximale THz-Emission bei einer CE-Phase von etwa pcp = 7/2, mit einer
konzeptionellen Unbestimmtheit von etwa Apcg ~ 7/20, voraus.
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6. Experimentelle Untersuchung des Plasma-THz-Emitters
mit Multi-Cycle-Laserpulsen

6.1. Einfluss der relativen Phase zwischen w und 2w auf die
THz-Erzeugung

Wie bereits mehrfach erwihnt, ist es essentiell fiir die THz-Erzeugung in lasergenerier-
ten Plasmen, dass eine Asymmetrie im Plasma senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des
optischen Pulses erzeugt wird, wenn das Maximum der THz-Strahlung in Ausbreitungs-
richtung des optischen Pulses gerichtet sein soll. Bei der THz-Erzeugungsmethode mit
optischer AC-Vorspannung, bei der eine Frequenz w mit ihrer zweiten harmonischen
Frequenz 2w iiberlagert wird, wird diese Asymmetrie durch den asymmetrischen Feld-
stirkenverlauf im plasmaerzeugenden Laserpuls induziert. Die Stirke der Asymmetrie im
Feldstarkenverlauf des Laserpulses ist abhéngig von der relativen Phase @0, zwischen
w und 2w, wie in den beiden oberen Graphen in Abbildung5.1 zu erkennen ist. Fiir
Ywaw = £m/2 ist die Asymmetrie im Feldstérkenverlauf maximal und erzeugt damit eine
maximale Asymmetrie in der Plasmadichte R, (siche untere beiden Graphen Abb.5.1).
Zur experimentellen Uberpriifung der Abhingigkeit des THz-Signals von der relativen
Phase ¢,2.,, wurde der in Abbildung 6.1 dargestellt experimentelle Aufbau gewdhlt. Zur
Erzeugung der zweiten Harmonischen (SHG, engl. second harmonic generation) wird ein
100 pm dicker BBO(-Barium-Borat)-Kristall (Typ I Phasenanpassung) zwischen fokus-
sierender Linse (f=200mm) und Fokus verwendet!. Der Kristall kann in einem varia-
blen Abstand zum Fokus, indem das Plasma erzeugt wird, platziert werden. Aufgrund
der verschiedenen Ausbreitungsgeschwindigkeiten fiir w und 2w in Luft kommt es nach
der Frequenzverdopplung im BBO-Kristall zu einer Phasenverschiebung 0, zwischen
der fundamentalen und der zweiten harmonischen Frequenz. Diese Phasenverschiebung
ist abhéngig von der Lange des in Luft durchlaufenen Weges d. Hierfiir ldsst sich der
Zusammenhang 6.1 finden.

w

Puw2w = ( (61)

Now — Ny)d

n, und ng, sind die Brechungsindizes beider Frequenzen in Luft. Damit kann iiber den
Abstand d des BBO-Kristalls zum Fokus die Phase @9, im Fokus variiert werden. Fiir

! Aufgrund der Typ I Phasenanpassung sind bei optimalem Winkel fiir die Erzeugung der zweiten har-
monischen Frequenz w und 2w senkrecht zueinander polarisiert. Durch Drehen des BBO-Kristalls um
die optische Achse wird eine Feldkomponente von 2w in Richtung von w erzeugt. Die Konversions-
effizienz fiir SHG nimmt dabei allerdings ab. Es gibt einen optimalen Winkel, der verschieden vom
Winkel fiir optimale SHG ist, bei der Ry, = E3,/EC in gleiche Polarisationsrichtung maximal wird.
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Abbildung 6.1.: Experimenteller Aufbau zur Untersuchung der Phasenabhéngigkeit bei
der Erzeugung von THz-Strahlung in einem lasergenerierten Plasma mit
Uberlagerung einer Frequenz w mit ihrer zweiten harmonischen Frequenz
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Abbildung 6.2.: THz-Amplitude in Abhéngigkeit des Abstandes von BBO-Kristall zum
Fokus. Dargestellt sind die gleichzeitig gemessenen Signalkomponenten
EAY¢ und E%) gz, die in der optisch erzeugten Asymmetrie und der durch

THz
das statische Feld erzeugten Asymmetrie in der Plasmaerzeugung ihren

Ursprung haben.
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die Separation der Signalkomponenten wurde die in Abschnitt 3.6 beschriebene Methode
nach Gleichung 3.20 und 3.21 verwendet. In Abbildung 6.2 ist zu erkennen, dass, zusitz-
lich zu der erwarteten periodischen Variation von E#¢ | die Extremwerte fiir grofere
Absténde zwischen BBO-Kristall und Fokus kleiner werden. Da sich der BBO-Kristall
in einem konvergenten Strahl befindet nimmt mit zunehmendem d auch die Ausleuch-
tungsflache auf dem BBO-Kristall zu. Damit nimmt der Anteil der frequenzverdoppelten
Strahlung Fs,, mit steigendem d ab, da die Konversionseffizienz proportional zur Flachen-
intensitdt der Strahlung im Kristall ist. Eine Abnahme von Es,, im Plasma verringert die
Polarisation im Plasma (sieche Abbildung5.5), was bei konstantem Plasmavolumen ein
kleineres Dipolmoment und damit eine niedrigere emittierte THz-Amplitude zur Folge
hat. Aus den leicht abnehmenden Werten von Eggz kann allerdings auch geschlossen
werden, dass das Plasmavolumen mit steigendem d auch leicht abnimmt, da nach Ab-
schnitt 3.3.2 bei konstantem statischen Feld eine Anderung in der vom Plasma emittierten
THz-Amplitude bei konstantem statischen Feld alleine auf eine Anderung des Plasma-
volumens zuriickgefiihrt werden kann. Diese Plasmavolumenénderung kann jedoch auch
wieder auf die fallenden Intensitédt Is, zuriickgefiihrt werden. Obwohl natiirlich fiir die
Erzeugung der zweiten harmonischen Frequenz die Energieerhaltung gelten muss, nimmt
die Spitzenfeldstirke in der einen Feldrichtung bei der Uberlagerung von E, und Ea,
mit zunehmendem Fs,, Anteil bei konstanter Laserpulsenergie zu. Dies bedeutet, dass bei
konvergierendem Strahl im Vergleich zu einer geringeren Intensitét Iy, die Ionisations-
schwelle frither erreicht wird, was gleichbedeutend mit einem grofseren Plasmavolumen
ist. Die Polarisation im Plasma ist allerdings deutlich starker von Es, abhingig als das
Plasmavolumen, was aus dem steileren Abfall der Extrema von E%gz geschlossen wer-
den kann. Eine formale Beschreibung des funktionellen Zusammenhangs zwischen Eﬁi‘gz
und 9, kann durch Vier-Wellen-Gleichrichtung nach Abschnitt4 mit Hilfe von Glei-
chung 6.2 beschrieben werden.

E?gz X Pnl = X(g)EE;E%; Sin(@uﬂw) (62)

Die sinus-formige Anpassung, unter Beriicksichtigung des als Anpassungsparameter ver-
wendeten Abfalls, in Abbildung6.2 gibt die experimentellen Werte gut wieder. Damit
bestatigt sich die erwartete Abhéngigkeit der THz-Amplitude von ¢,,. Es sei an die-
ser Stelle darauf hingewiesen, dass die durch Gleichung 6.2 angedeutete Proportionalitit
der THz-Amplitude, wie bereits in Abschnitt 4 diskutiert, keine Verdnderung der Gro-
fe des nichtlinearen Mediums beriicksichtigt. D.h. eine quantitative Uberpriifung des
THz-Signalabfalls mit abnehmendem Blau-Rot-Verhdltnis R, ist mit derart grofen
Unsicherheiten verbunden, dass an dieser Stelle darauf verzichtet werden soll.

Vergleich der Absolutgrofie der modellierten Polarisation mit dem Experi-
ment

Bei der im Abschnitt 5.4.1 modellierten Polarisation des Plasmas fiir die THz-Erzeugungs-

methode mit optischer AC-Vorspannung wurde die Ausdehnung des Plasmas und damit
das Plasmavolumen vernachlédssigt. Die Modellierung liefert jedoch einen Absolutwert,
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der die Dimension einer Polarisation hat. Ein Vergleich dieses Absolutwerts zu einer
experimentell bestimmten Polarisation kann anhand der THz-Erzeugungsmethode mit
statischer Vorspannung erfolgen. Bei dieser Methode wird das statische elektrische Feld,
in den durch den Laserpuls ionisierten Bereichen, vollstdndig abgeschirmt. Damit kann
die Polarisation einfach iiber die Stirke des angelegten elektrischen Feldes

PDC = 4By (6.3)

abgeschitzt werden. Die in dieser Arbeit verwendeten statischen Vorspannungen waren
in der Grofenordnung von Eg = 30kV/cm. Daraus ergibt sich eine mittlere Polarisati-
on des Plasmas zu PD¢ = 2,7-107% C/m?2. Diese Wert kann dazu verwendet werden
die mittlere Polarisation des Plasmas fiir die THz-Erzeugungsmethode mit optischer AC-
Vorspannung abzuschétzen. Dazu betrachten wir die in Abbildung 6.2 dargestellten simul-
tan aufgenommenen Werte fiir beide THz-Erzeugungsmethoden. Aus dem Vergleich der
maximalen THz-Amplituden fiir beide Methoden kann eine mittlere Polarisation fiir die
Methode mit optischer AC-Vorspannung, die in etwa eine 4 mal so grofse THz- Amplitude
im Vergleich zur statischen Vorspannungsmethode zeigt, auf etwa P;f}o =1,1-107*C/m?
abgeschitzt werden. Dieser Wert ist in etwa eineinhalb Groffenordnungen kleiner als der
in Abschnitt5.4.1 modellierte Wert von P(@,9, = —7/5,ts = 100fs) = 5- 1073 C/m?.
Dieser Abschétzung liegt zugrunde, dass den simultan aufgenommenen THz-Amplituden
fiir beide Methoden das gleiche Plasmavolumen zugrunde liegt. Diese Annahme scheint
zunéchst durch die gleichzeitige Aufnahme gerechtfertigt. Die statische Vorspannungsme-
thode ist allerdings nach Gleichung 3.10 unabhéngig von der Plasmadichte. Eine geringere
Plasmadichte hat fiir diese Methode lediglich eine groflere Verschiebung der Elektronen
im Plasma, zur Folge, und zwar exakt soweit, bis das dufsere Feld vollstandig abgeschirmt
ist. Damit erzeugt das statische Feld auch noch genauso starke Polarisationen in Plas-
maregionen mit sehr niedrigen Plasmadichten. Diese Plasmaregionen mit sehr niedrigen
Plasmadichten tragen allerdings nur sehr gering zum THz-Signal, erzeugt mit der opti-
schen AC-Vorspannungsmethode, bei, da hier das Signal von der Plasmadichte abhéngt.
Damit trigt fiir die statische Vorspannungsmethode ein wohl effektiv sehr viel grofe-
res Plasmavolumen zum Signal bei. Dies hat fiir die hier gemachte Abschitzung der
Polarisation fiir die optische Vorspannungsmethode zur Folge, dass durch das zu grofe
Plasmavolumen die mittlere Polarisation des Plasmas fiir diese Methode zu klein abge-
schatzt wird.

Allerdings konnte die Diskrepanz in der Grofenordnung der modellierten und der ex-
perimentell abgeschitzten Polarisation auch ein Indiz dafiir sein, dass die Streuzeiten
der Elektronen im Plasma eventuell doch deutlich kiirzer sind als die hier abgeschétzten
100 fs.
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6.2. Variation des Luftdrucks
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Abbildung 6.3.: Versuchsanordnung zur Druckvariation des Ausgangsmediums.

In diesem Experiment wird der Einfluss der Dichte des nichtionisierten Ausgangsmediums
Luft, durch eine Variation des Luftdrucks auf die emittierte THz-Amplitude fiir die THz-
Erzeugungsmethode mit optischer AC-Vorspannung, untersucht. Hierbei wurde zunédchst
davon ausgegangen, dass eine Steigerung der Molekiildichte auch zu einer Zunahme der
Plasmadichte fithren sollte. Bei der THz-Erzeugungsmethode mit angelegtem statischen
Feld ist die THz-Amplitude nicht abhéngig von der Plasmadichte, da die erzeugten Elek-
tronen soweit im Plasma verschoben werden, bis das dufsere statische Feld komplett abge-
schirmt ist und sich das im Plasma erzeugte Dipolmoment als Produkt aus Verschiebungs-
strecke mal Ladungstriagerdichte ergibt (siehe auch Abschnitt 3.3.2). Experimente von
LofHler et.al.[49], in denen der Einfluss des Gasdrucks fiir die THz-Erzeugungsmethode
mit angelegtem statischem Feld auf die THz-Amplitude untersucht wurde, haben erge-
ben, dass oberhalb von 1 bar die THz-Amplitude unabhingig vom Gasdruck ist und
damit die vorangegangene Annahme bestétigt. Bei der THz-Erzeugungsmethode mit
Uberlagerung der zweiten harmonischen Frequenz war zunichst zu erwarten, dass ei-
ne Steigerung der Plasmadichte zu einer Steigerung der THz-Amplitude fiihrt, da eine
Zunahme der freien Ladungstriger ein stérkeres Dipolmoment erzeugen sollte. Deshalb
wurde der Gasdruckbereich oberhalb von 1 bar untersucht. Experimente mit der THz-
Erzeugungsmethode basierend auf ponderomotiven Kréften von Hamster et.al. [39] haben
eine Resonanzerhohung ergeben, wenn die plasmadichteabhéngige Plasmafrequenz in der
Grofenordnung der inversen Laserpulsdauer kommt. Eine solche Resonanziiberhéhung
ist auch fiir die THz-Erzeugungsmethode mit Uberlagerung der zweiten harmonischen
Frequenz zu erwarten. Aus diesem Grund wurde auch der Gasdruckbereich unterhalb
von 1 bar untersucht. Abbildung 6.3 zeigt die verwendete Versuchsanordnung. In dieser
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Versuchsreihe wurde der Brennpunkt mit einer Kammer umgeben, in der der Gasdruck
mit Hilfe einer Vakuumpumpe und einer Hochdruck-Gasflasche variiert werden konnte.
Als Eintritts- und Austrittsfenster der Druckkammer wurden 10 mm dicke Suprasil 100
Fenster benutzt, da dieses Material eine moglichst geringe THz-Absorption hat, aber
auch den enormen Kriften der Druckunterschiede standhélt. Der BBO-Kristall wurde
innerhalb der Druckkammer platziert, da durch die verschiedenen Gruppengeschwindig-
keiten der w und 2w Laserpulse im Suprasilfenster nach Durchlaufen eines Fensters beide
Pulse zeitlich nicht mehr iibereinander liegen wiirden, welches zum Verschwinden der
THz-Emission fiihren wiirden.

In Abbildung6.4 sind zwei Druckvariationsmessreihen zwischen 3 mbar und 1 bar dar-
gestellt. Die Parameter der plasmaerzeugenden Pulse waren fiir alle in diesem Kapitel
gemachten Versuche gleich (Jope = 180 puJ, 7 = 1501s, A = 775 respektive 387,5nm). Bei
der zweiten Messreihe wurde die Phase zwischen w und 2w durch ein diinnes Glasplatt-
chen um einen willkiirlichen Betrag verschoben, um die sinus-férmige Abh#ngigkeit in
der THz-Amplitude vom Gasdruck in beiden Messreihen zu eliminieren.
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Abbildung 6.4.: THz-Amplitude als Funktion des Gasdrucks.

Um diese Phasenabhangigkeit herauszurechnen wurden beide Messreihen mit einer sinus-
Funktion gefittet und darauf normiert. Die normierten Werte sind in Abbildung 6.5, zu-
sammen mit den Messwerten im Druckbereich von 1 bar bis 20 bar, in einem doppelloga-
rithmischen Graphen, dargestellt. Bei der Messreihe im Druckbereich zwischen 1 bar und
20 bar, bei der die relative Phase ¢,2, auch etwa um 27 /bar variiert, wurden jeweils nur
die maximalen THz-Amplituden bei optimaler Phase aufgenommen. Die optimale Phase
wurde hierbei iiber Feinregelung des Druckes auf maximale THz-Amplitude eingestellt.
Die Abhingigkeit der THz-Amplitude vom Druck kann im wesentlichen in drei Druck-
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bereiche eingeteilt werden, welche durch die zwei vertikalen Linien bei 100 mbar und 2
bar angedeutet abgegrenzt sind.
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Abbildung 6.5.: Doppellogarithmische Darstellung der THz-Amplitude als Funktion des
Druckes.

6.2.1. Druckbereich < 100 mbar: Vollstidndige lonisation aller Molekiile

Im ersten Druckbereich unterhalb von 100 mbar ist im wesentlichen eine lineare Zunahme
der THz-Amplitude mit dem Druck zu erkennen. Dies deutet daraufhin, dass die im
Brennpunkt erreichte Plasmadichte nahezu gleich der Molekiildichte ist, da es zu einer
vollstéandigen Ionisation im Brennpunkt kommt. Zusétzlich zu diesem linearen Verhalten
ist die nach Referenz|39] erwartete Resonanz, fiir die Bedingung w7 = 2, zu erkennen.
Aus Gleichung 3.9 und der Bedingung w7 = 2 ldsst sich die Plasmadichte bei der die
Resonanz auftreten sollte, nach Gleichung6.4 zu pyes = 5,6 - 10°cm ™2 mit 7 = 150fs,
bestimmen.

degm

Pres = (6.4)

7262

Unter der im vorangegangen gemachten Annahme einer vollstdndigen lonisation (p =
Pgas) ist damit nach Gleichung6.4 die Resonanz bei einem Druck von etwa 2 mbar zu
erwarten. Das Resonanzmaximum in Abbildung6.5 liegt bei etwa 6 mbar. Die geringe
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Abweichung vom theoretisch erwarteten Wert kann eventuell iiber eine mangelnde Mess-
genauigkeit des Manometers erklart werden. Die Erwartung, dass das resonante Verhalten
zu einer Resonanziiberhohung der THz-Amplitude in diesem Druckbereich fiihrt, konnte
damit durch die Uberdeckung des linearen Abfalls, verursacht durch die Abnahme der
Plasmadichte, nicht erfiillt werden.

6.2.2. Druckbereich 100 mbar bis 2 bar: Limitierung der Plasmadichte durch
Plasmadefokussierung

Im angrenzenden Druckbereich zwischen 100 mbar und 2 bar dndert sich die beobachtete
Abhéngigkeit signifikant. Die THz-Amplitude nimmt in diesem Bereich nur sehr gering-
fiigig zu. Dies ist auf das Einsetzen von Plasmadefokussierung zuriickzufithren. Nach
dem Modell von Drude verringert sich durch die Erzeugung freier Ladungstriger der
Brechungsindex eines teilweise ionisierten Mediums in Abhéngigkeit der Ladungstriger-
dichte geméf

2
1 Wy

An— 220
" 2 w?’

(6.5)

wobei wy; die aus Gleichung3.9 bekannte plasmadichteabhéngige Plasmafrequenz ist.
Ubertrigt man diese Modellvorstellung auf die laserinduzierte Plasmaerzeugung in Luft,
so ist leicht einsichtig, dass in Bereichen hoher Intensitét, in denen die Plasmadichte stér-
ker ansteigen wird als in Bereichen niedriger Intensitit, der Brechungsindex am stéarksten
reduziert wird. Da die Intensitit genau auf der Strahlachse am hdchsten ist, wird also
genau dort der Brechungsindex der partiell ionisierten Luft den niedrigsten Wert an-
nehmen, mit einem abfallenden positiven Brechungsindexgradienten in Radialrichtung.
Dieser Brechungsindexgradient wirkt wie eine Linse mit negativer Brennweite auf die
Strahlausbreitung. Das konvergente Strahlenbiindel erfihrt also noch vor erreichen der
eigentlichen Strahltaille eine divergente Brechung. Nach Referenz |70, 71| ergibt sich als
kritische Plasmadichte, bei der eine signifikante Abweichung von der gauftschen Strahl-
ausbreitung durch Plasmadefokussierung zu beobachten sein sollte, nach Gleichung6.6.

PDF wzﬂ'azeom

p 222 (6.6)

a ist dabei der Strahlradius vor der Fokussierung und f die Brennweite der verwendeten
Fokussieroptik. Fiir die in diesem Experiment verwendeten Parameter a = 0,004 m und
f =0,1m ergibt sich daraus ein Wert fiir die Plasmadichte, bei der der defokussierende
Effekt signifikant werden sollte, zu p’PF = 4,7-10'® cm™3. Unter Beriicksichtigung der
im vorangegangenen Abschnitt 6.2.1 gemachten Annahme, einer vollsténdigen lonisation
aller Molekiile unterhalb des Wertes fiir einsetzende Plasmadefokussierung, entspricht
diese Plasmadichte einem Druck von etwa 170 mbar. Dieser theoretische Wert liegt leicht
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héher als der experimentell beobachtete Wert, der in Abbildung 6.5 auf etwa 100 mbar ab-
geschitzt werden kann. Sobald der kritische Wert fiir signifikante Plasmadefokussierung
erreicht ist, erhoht sich mit zunehmendem Druck im wesentlichen nur noch die Dichte
der nichtionisierten Molekiile und die Plasmadichte steigt nur noch geringfiigig an. Damit
kann die Plasmadichte bei Atmosphirendruck auf etwa 10 bis 20 % der Molekiildichte
abgeschétzt werden.

6.2.3. Druckbereich > 2 bar: Verringerung der freien Wegldnge der Elektronen
durch Elektron-Molekiilstreuung

Im dritten Teilbereich, des Druckverlaufs oberhalb von 2 bar, nimmt die THz-Amplitude
sehr schnell mit steigendem Druck ab. Die erhoffte Steigerung tiber Zunahme der Plas-
madichte bleibt aus, da die Plasmadefokussierung die Plasmadichte nahezu konstant auf
einem lonisationsgrad von etwa 10 bis 20 % der Molekiildichte bei Atmosphérendruck
hélt. Die Zunahme der Dichte der neutralen Molekiile hat jedoch zur Folge, dass die freie
Weglinge der im Laserfeld beschleunigten Elektronen abnimmt. Die freie Wegldnge der
Elektronen und die daraus resultierende Streuzeit der Elektronen kann als Funktion des
Druckes bzw. der Molekiildichte unter Verwendung von Gleichung5.9 aus Abschnitt 5.3
abgeschétzt werden. Nach Gleichung5.9 und 5.11 besteht folgender antiproportionaler
Zusammenhang zwischen der Streuzeit fiir die Elektron-Molekiil-Streuung und der Gas-
dichte

Mo o i, (6.7

Im Druckbereich oberhalb von 2 bar ist die Streuzeit im wesentlichen durch Elektron-
Molekiil-Streuung bestimmt, da die Elektron-lIonen-Streuung unabhéngig von der Mole-
kiildichte ist und die Plasmadichte hier nahezu konstant ist. Unter der Annahme, dass
Luft sich in diesem Druckbereich noch anndhernd wie ein ideales Gas verhilt und den
Gleichungen 5.18 und 6.7, kann fiir Driicke Pyqs > 2bar ndherungsweise ein Verhalten
geméfs

Pri: o P\ (6.8)

angenommen werden. Diese Beziehung kann das experimentell beobachtete Verhalten
aus Abbildung 6.5 tendenziell erkldren. Im Druckbereich unterhalb von 1 Bar ist die
Streuzeit im wesentlichen durch Elektron-Tonen-Stofse bestimmt. Dadurch ist, wie im
vorangegangenen diskutiert, aufgrund von Plasmadefokussierung, die THz-Amplitude
nahezu Druckunabhéngig. Dies erklirt die experimentelle beobachtete nahezu konstan-
te THz-Amplitude im Druckbereich zwischen 100 mbar und 2 bar. Im Ubergangsbereich
zwischen den beiden Streuprozessen, bei etwa 1 bis 3 bar, muss der Einfluss beider Streu-
prozesse gemeinsam betrachtet werden. Dazu wurde die THz-Amplitude als Funktion des
Gasdrucks mit der folgenden Funktion angepasst
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C2

Bry,=c1 + ——2.
THz 1 Pgas+c3

(6.9)

Die Konstanten c; werden dabei als Fitparameter verwendet, wobei der Parameter c;
die Dominanz der Elektron-Ionen-Streuung unterhalb von 1 bar wiederspiegelt und die
Parameter co und c3 die Druckabhingigkeit der Streuzeit oberhalb von 2 bar beriicksich-
tigen. Die nach Gleichung 6.9 gemachte Anpassung ist in Abbildung 6.5 als durchgezogene
Kurve dargestellt.

Die Modellierung des Streuverhaltens der Elektronen an Molekiilen und Ionen gibt den
experimentell beobachteten Abfall der THz-Amplitude mit steigendem Druck im Bereich
zwischen 2 bar und 20 bar recht gut wieder. Auch das Plateau zwischen 100 mbar und
2 bar kann damit gut beschrieben werden. Zusammenfassend lisst sich aus den Experi-
menten und den Modellierungen die Schlussfolgerung ziehen, dass die Verwendung des
zu ionisierenden Mediums Luft bei Atmosphérendruck, die optimale Konfiguration fiir
maximale THz-Erzeugung im Plasma darstellt. Uberlegungen, die auf eine Steigerung
der THz-Amplitude durch noch dichtere Plasmen, wie sie beispielsweise durch Fokus-
sieren im Vakuum auf Festkorperoberflichen erzielt werden kénnen, abzielen, erscheinen
damit als wenig erfolgsversprechend. Auch die Verwendung einer Gassorte mit einem ge-
ringeren Wirkungsquerschnitt fiir die Elektron-Molekiilstreuung, wie beispielsweise Was-
serstoff, wird keine Steigerung der THz-Amplitude ermdglichen, da im wesentlichen der
Wirkungsquerschnitt der Coulomb-Streuung der Elektronen an den lonenriimpfen die
maximale freie Wegldnge begrenzt. oy, ist aber im wesentlichen von dem lonisations-
grad des Ions abhidngig. Damit ist zu erwarten, dass bei der Verwendung eines Gases,
dass im Vergleich zu Ns, ein geringeres 1. und 2. Ionisationspotential besitzt, welches zu
einer eventuellen Steigerung der Plasmadichte fithren konnte, die Reduzierung der freien
Wegliange durch die grofere Plasmadichte, eine Steigerung der THz-Amplitude durch die
erhohte Plasmadichte kompensieren wird.
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7. Anwendung der THz-Emissionsspektroskopie zur
Bestimmung der CE-Phase von Few-Cycle-Laserpulsen

In diesem Kapitel soll nun die im Rahmen dieser Arbeit neu entwickelte Methode zur
THz-Erzeugung in lasergenerierten Plasmen, welche auf der Verwendung von Few-Cycle-
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-Cycle-Laserpulsen
geschehen.

7.1. Das verwendete Few-Cycle-Laserpulssystem

Regelkreis CE-Phase

~8 fs
2.8 kHz
Pum Ti-Sa Hohlkapillare 83 ud THz
Lase? AOM " sz, MNCPA At & Puls System
Kompression| g5
Keile
schnelle | f-zu-2f
Regelung| CEP1
f-zu-2f
CEP3
langsame | f-zu-2f

Regelung | CEP2

Abbildung 7.1.: Schematische Darstellung des Ultrakurzpulslasersystems mit integrierter
Regelung zur Stabilisierung der CE-Phase.

Das fiir die Experimente verwendete Few-Cycle-Laserpulssystem befindet sich am Max
Planck Institut fiir Kernphysik (MPK) in Heidelberg 72| und wurde auch dort von Mit-
arbeitern des MPK entwickelt und aufgebaut. Es handelt sich hierbei um ein Ti:Sa ba-
siertes Lasersystem, welches als Schema in Abbildung 7.1 dargestellt ist. Das System
basiert auf einem kommerziell erhéltlichen Verstarkerlaser (CPA) [73], der durch einen
selbstgebauten 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 von
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20 fs bei einer Zentralwellenldnge von 810 nm. Die Laserpulse des Oszillators sind CE-
Phasenstabilisiert mit der Methode der f-zu-2f-Selbstreferenzierung [26] (engl. f-to-2f-self
referencing). Bei dieser Methode wird ein kleiner Teil der vom Oszillator emittierten
Strahlung in ein f-zu-2f-Interferometer (CEP1) geleitet. In diesem Interferometer (zur
Funktionsweise siehe auch Abschnitt2.3) wird dann das Spektrum des Pulses durch
Selbst-Phasenmodulation (SPM, engl. self-phase modulation) in einem kurzen Licht-
wellenleiter verbreitert. Ein kleiner Teil des Pulses wird mit Hilfe eines nicht-linearen
Kristalls frequenzverdoppelt (SHG, engl. second harmonic generation) und anschliefend
zur Interferenz mit dem spektralverbreiterten Puls gebracht. Aus der Interferenz glei-
cher Frequenzen des spektral verbreiterten Pulses und des frequenzverdoppelten Pulses
kann dann eine Verdnderung der CE-Phase bestimmt werden. Diese Messung liefert die
Regelgrofe fiir die CE-Phasenstablisierung. Als Stellgrofie im Regelkreis werden kleine
Anderungen der Pumplaserleistung iiber einen akusto-optischen Modulator (AOM) ver-
wendet, welche die Ausgangsleistung des Ti:Sa Oszillators nicht signifikant beeinflussen,
da dieser in Séttigung betrieben wird. In dieser ersten Regelschleife muss eine schnel-
le Riickkopplung verwendet werden, da hier die CE-Phase im Oszillator ohne Regelung
noch von Puls zu Puls variiert.

Der mit diesen Pulsen stimulierte CPA-Laser liefert so ausgangsseitig Pulse mit 500 pJ,
30fs 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) zugefiihrt,
um langsame CE-Phasendrifts, die durch die Nachverstdrkung hervorgerufen werden,
durch Integration dieser Regelgrofse in einer langsamen Riickkopplung zu kompensieren.
Der Grofsteil des CPA-Laser Ausgangs wird in eine mit ~ 4,5bar Neon-Gas gefiillte
Hohlkapillare, zur Verbreiterung des Spektrums durch SPM fokussiert. Die Hohlkapillare
hat einen Innendurchmesser von 200 um und eine Lange von 82 cm. Anschliefsend werden
die so spektral verbreiterten Pulse mit Hilfe einer Anordnung von dispersiven Spiegeln
und Prismen bis an ihre Bandbreitenbegrenzung von 8fs komprimiert.

Damit standen fiir die Experimente Laserpulse mit einer Pulsenergie von ~ 83 uJ bei
einer Zentralwellenlinge von etwa 750 nm und einer Wiederholrate von 2,8 kHz zur Ver-
fiigung. Ein drittes f-zu-2f-Interferometer (CEP3) wurde hinter der Hohlkapillare und
der Kompression als reine CE-Phasenmessung zum direkten Vergleich mit den Daten des
THz-Systems verwendet. Damit kann der Einfluss von eventuell auftretenden CE-Phasen
Anderungen, die durch die Hohlkapillare erzeugt werden, in einer direkten Korrelation
zwischen der f-zu-2f-Messung von CEP3 und den THz-Daten ausgeschlossen werden.
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7.2. Der verwendete THz-Aufbau
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Abbildung 7.2.: Schematische Darstellung des verwendeten THz-Aufbaus zur CE-
Phasenbestimmung.

Bei dem fiir die Messungen der CE-Phase verwendeten THz-Aufbau handelt es sich um ei-
ne typische THz-Anrege- und Abfrage-Anordnung (engl. pump-probe) unter Verwendung
von elektro-optischer Detektion der THz-Strahlung in ZnTe (siehe auch Abschnitt 3.1
oder [48, 53, 74]). Bei dieser Standardmethode zur Bestimmung der zeitlichen Wellen-
form des elektrischen Feldes der THz-Pulse wird der eingehende Laserstrahl sowohl zur
Erzeugung, als auch zur Detektion verwendet. Dazu wird der Laserstrahl zunéchst in
einen intensiven Anregepuls und in einen schwachen Abfragepuls durch einen diinnen
Strahlteiler aufgeteilt. Das Teilungsverhéltnis hat hierbei etwa 20:1 betragen. Der Anre-
gepuls wird mit Hilfe eines Strahlzerhackers (engl. chopper) auf mechanischem Wege mit
einer Frequenz, die der halben Wiederholrate des Lasers (1,4kHz) entspricht, moduliert.
Dies ermoglicht die Verwendung eines Lock-In Verstirkers zur rauschunterdriickenden
Detektion des THz-Signals. Mit Hilfe eines Parabolspiegels (1 Zoll Durchmesser, Silber-
beschichtung), der eine effektive Brennweite von 76 mm hat, wird der Anregepuls in die
Laborluft bei Umgebungsdruck fokussiert, um im Brennpunkt ein Plasma zu erzeugen.
Durch das Anlegen eines statischen elektrischen Feldes senkrecht zur Ausbreitungsrich-
tung in der Brennpunktregion kann zuerst die in Abschnitt 3.3.2 beschriebene Methode
zur THz-Erzeugung und damit zur Optimierung der Justage des THz-Aufbaus verwendet
werden. Das statische elektrische Feld wird dabei in Polarisationsrichtung der optischen
Strahlung angelegt, da in diesem Fall die THz-Strahlung in dieser Richtung fiir die stati-
sche Feldmethode polarisiert ist. Fiir die anschliefsend durchgefiihrte CE-phasensensitive
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THz-Messung ohne statisches Feld wird die Polarisation der THz-Strahlung auch in dieser
Richtung anhand der mikroskopischen Modellvorstellung erwartet. Die im Plasma erzeug-
te THz-Strahlung wird dann mit Hilfe eines zweiten kurzbrennweitigen Parabolspiegels
(2 Zoll Durchmesser, Goldbeschichtung, Brennweite 50 mm) kollimiert, um dann mit Hil-
fe eines identischen dritten Parabolspiegels die THz-Strahlung in den elektro-optischen
Kristall (1 mm dicker <110> orientierter ZnTe) zu fokussieren. Die optische Strahlung
wird durch eine fiir optische Strahlung undurchlissige und im THz-Frequenzbereich gut
transparente Polyethylenfolie zwischen dem zweiten und dritten Parabolspiegel heraus-
gefiltert. Der schwache Abfragepuls wird iiber zwei Spiegel, die sich auf einer mechani-
schen Verschiebestrecke befinden und iiber welche eine zeitliche Verschiebung zwischen
Anrege- und Abfragepuls erzeugt werden kann, geleitet und anschlieffend noch einmal
durch einen Polarisator in seiner linearen Polarisation gereinigt. Der Abfragepuls wird
dann mit einer diinnen Linse durch ein sich auf der Strahlachse befindliches kleines Loch
im dritten Parabolspiegel in den sich im Brennpunkt der THz-Strahlung befindlichen
elektro-optischen Kristall fokussiert. Dabei wird in Kauf genommen, dass durch das Loch
im Parabolspiegel ein geringer Teil der THz-Strahlung verloren geht. Im ZnTe-Kristall
fiihrt die THz-Strahlung zu einer durch den Pockels-Effekt induzierten Doppelbrechung,
die zu einer Polarisationsédnderung im Abfragepuls fiihrt, welche mit Hilfe einer Anord-
nung, bestehend aus einer lambda-viertel Verzogerungsplatte und einem polarisierenden
Strahlteilerwiirfel, in eine Intensitdtsdnderung konvertiert wird. Mit Hilfe zweier Photo-
dioden und einem Zweikanal-Lock-In Verstirker wird diese Polarisationsdnderung detek-
tiert. Damit kann durch die mechanische Verzogerungseinheit die zeitliche Wellenform
des THz-Pulses abgetastet werden. Eine exemplarische zeitliche THz-Wellenform fiir ein
mit der angelegten statischen Feld Methode erhaltenes THz-Signal ist in Abbildung 7.3
dargestellt.

B Nullverzégerungszeitpunkt

THz-Amplitude [willk. Einh.]

-2 0 o2 4 6
Verzdgerung At [ps]

Abbildung 7.3.: Zeitliche Wellenform eines THz-Pulses erhalten mit der statischen Feld
Methode (einzelner Scan). Das statische Feld betrug Es; = 30kV /cm.
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7.3. Durchfiihrung und Auswertung

Der im vorangegangenen Abschnitt beschriebene THz-Aufbau wurde zuerst in unse-
rem Laserlabor in Frankfurt mit Hilfe des in Abschnitt 3.5.1 beschriebenen Multi-Cycle-
Laserpulssystems (Pulsenergie ~ 800 uJ, Pulsdauer 150 fs, Wellenldange 775 nm) auf ei-
ner transportablen Metallplatte vorjustiert. Da in diesem Pulsdauerregime keine THz-
Emission in Propagationsrichtung der optischen Strahlung im Plasma stattfindet, wurde
hier in der Brennpunktregion noch ein zusétzliches statisches elektrisches Feld mit Hilfe
von zwei Elektroden angelegt, um ein THz-Signal in Propagationsrichtung zu erhalten.
Dies ermdglichte die Optimierung der optischen Justage, wie z.B. die Anpassung der
Strahlpfadlingen des Anrege- und des Abfrage-Strahlenganges und die riumliche Uber-
lagerung des THz-Pulses mit dem Abfragepuls im ZnTe-Kristall, der sich im Fokus bei-
der Strahlpfade befinden soll. Das CE-phasenabhingige Experiment wurde dann an dem
im Abschnitt 7.1 beschriebenen Few-Cycle-Laserpulssystem am Max Planck Institut fiir
Kernphysik in Heidelberg durchgefithrt. Zur Uberpriifung und Optimierung der Justage
des THz-Aufbaus unter Verwendung des Few-Cycle-Laserpulssystems wurde auch wieder
zuerst ein statisches elektrisches Feld am Brennpunkt angelegt. Die mit dieser Metho-
de erhaltene THz-Signalform im Zeitbereich ist in Abbildung 7.3 dargestellt. Bei dieser
Messung war die Phasenstabilisierung des Lasersystems zunéchst nicht aktiviert. Eine
Mittelung iiber 50 Scans der zeitlichen Wellenform ohne zusédtzliches elektrisches Feld
mit aktivierter CE-Phasenstabilisierung ist in Abbildung 7.4 dargestellt.
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Abbildung 7.4.: Zeitbereich THz-Signal mit aktivierter CE-Phasenstabilisierung, stabili-
siert auf eine CE-Phase, fiir welche die THz-Amplitude maximal ist. Der
dargestellte Verlauf ist eine Mittelung iiber 50 Scans ohne ein zuséatzlich
am Plasma angelegtes statisches Feld.
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Die in Abbildung 7.4 dargestellte THz-Amplitude ohne statisches Feld war etwa um einen
Faktor 20 kleiner als die THz-Amplitude mit dufserem elektrischen Feld (Abbildung7.3).
Fiir einen einzelnen Scan lag die Signalstidrke damit in der Grofsenordnung des Rauschens.
Damit kann die THz-Amplitude auf die Grofenordnung von etwa Erp, =10V /cm fiir
die THz-Erzeugungsmethode mit der neuen THz-Erzeugungsmethode mit 8 fs und 67 pJ
Pulsen abgeschitzt werden (siehe auch Abschnitt 10.2). Die Korrelationsmessungen der
THz-Amplitude und den f-zu-2f-Daten wurden aufgrund des schwachen Signals deshalb
nur an der Stelle der maximal erwarteten THz-Amplitude durchgefiithrt (Nullverzége-
rungspunkt in Abbildung7.4). Es sei an dieser Stelle daraufhingewiesen, dass die Null-
verzogerungszeitpunkte fiir die THz-Erzeugungsmethode mit statischem Feld und fiir die
Methode ohne statisches Feld mit konstanter CE-Phase um etwa 2ps zueinander ver-
schoben sind. Der Nullverzogerungszeitpunkt ist definiert als der Verzogerungszeitpunkt
zwischen Anrege- und Abfrage Puls, bei dem das maximale THz-Signal gemessen wird.
Das bedeutet das Maximum des THz-Signals, erzeugt mit der statischen Feldmethode,
fallt zeitlich nicht exakt mit dem Maximum des THz-Signals, erzeugt mit den phasen-
stabilen Few-Cycle-Laserpulsen, zusammen. Vergleicht man die Abbildungen 7.3 und 7.4,
so liegt, unter Beriicksichtigung der 2 ps Zeitverschiebung, das Maximum der statischen
Feldmethode zeitlich etwa in dem ersten Extremum des THz-Signals erzeugt mit kon-
stanter CE-Phase.

0 60 120 180 240 300 360 420 480

Zeit t [secC]

Abbildung 7.5.: Variation der CE-Phase iiber Sollwertinderung des CE-
Phasenregelkreises. Dargestellt sind die gemessenen THz-Amplituden,
sowie die simultan gemessenen Werte von CEP2 und CEP3.

Um die Korrelation zwischen der THz-Amplitude und der gemessenen CE-Phase von
CEP3 zu iiberpriifen, wurde in einer ersten Messreihe eine langsame kontinuierliche
Variation der CE-Phase iiber den Sollwert des CE-Phasen-Regelkreises mit einer Rate
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von 27 pro Minute durchgefiihrt. Die dadurch erzeugten minimalen Anderungen in der
Pumplaserleistung haben dabei keinen signifikanten Einfluss auf die Ausgangsleistung des
Oszillators bzw. Verstérkers. Bei dem durchgefiihrten Experiment wurde die motorisierte
Verzogerungseinheit des THz-Aufbaus im Maximum des THz-Signals aus Abbildung 7.4
angehalten 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 Zeitkonstante
fiir die Lock-In Integration betrug bei den Messungen 100 ms. Fiir die in Abbildung7.5
dargestellten Werte wurde nachtriglich die Zeitkonstante bei der Auswertung der Daten
numerisch auf 5sec erhoht, um eine bessere Rauschunterdriickung fiir die THz-Daten zu
erhalten. Eine Uberpriifung der Korrelation der f-zu-2f- und der THz-Daten auf der Zeits-
kala der Lock-In Integration von 100 ms (nicht dargestellt) ergab keinen Zusammenhang
der Kurzzeitfluktuationen der gemessenen Signale, so dass diese Kurzzeitfluktuationen
als tatsédchliches Rauschen interpretiert werden konnen, welches die numerische Erhéhung
der Zeitkonstanten auf 5 fs rechtfertigt. Die dargestellten Messungen sind ein Auszug von
8 Minuten aus einer insgesamt 74 Minuten dauernden Messung. Die Messungen wurden
nach 74 Minuten abgebrochen, da gegen Ende der Messzeit eine Zunahme des Rauschens
auf allen Messungen zu beobachten war, was eventuell auf die nicht fiir die kontinuier-
liche Variation optimierte CE-Phasenregelung zuriickzufiihren ist. Bereits hier in dem
8 Minuten Auszug in Abbildung 7.5 ldsst sich deutlich erkennen, dass der nach den im
Kapitel 5 gemachten theoretischen Betrachtung erwartete cosinus-artige Zusammenhang
zwischen der THz-Amplitude und den CEP3 Daten vorhanden ist.

~

120 188 256 324 392 460 528
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Abbildung 7.6.: Variation der CE-Phase iiber Verschiebung eines Glaskeilepaars im
Strahlpfad.
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Um eine zweite davon unabhéngige CE-Phasenvariation zu erhalten, wurde in einer zwei-
ten Messreihe die CE-Phase des Regelkreises konstant gehalten und erst direkt vor dem
THz-Autbau und dem dritten f-zu-2f-Interferometer CEP3 {iber Verschiebung eines Glas-
keilepaars (siehe Abbildung 7.1), und damit iiber zusétzliche Dispersion im Strahlpfad,
variiert. Das Glaskeilepaar wurde dabei mit Hilfe einer piezoelektrischen Verschiebeein-
heit linear zwischen zwei Punkten verschoben, die einer Variation der CE-Phase um 27
entspricht. Dieser Vorgang wurde periodisch auch wieder mit einer Rate von etwa 27w
pro Minute wiederholt. Die wieder simultan gemessenen THz und f-zu-2f-Daten sind in
Abbildung 7.6 dargestellt. Die Zeitkonstante wurde auch wieder bei der Auswertung nu-
merisch auf 5 Sekunden erhoht. Der flache Verlauf der CEP2 Daten zeigt die in dieser
Messreihe konstant gehaltene CE-Phase des CE-Phasenregelkreises. Auch hier ist der er-
wartete cosinus-artige Zusammenhang zwischen der THz-Amplitude und den Daten des
dritten f-zu-2f-Interferometers CEP3 deutlich zu erkennen.
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Abbildung 7.7.: Korrelationsdarstellung der THz-Amplitude gegen die CE-Phase be-
stimmt durch CEP3.

Um eine quantitative Analyse des funktionellen Zusammenhangs der Messwerte zu er-
moglichen ist in Abbildung 7.7 eine Korrelationsdarstellung der THz-Amplitude gegen die
Messwerte des dritten f-zu-2f-Interferometers CEP3 fiir die ersten CE-Phasenvariation
anhand der Sollwertverdnderungen des CE-Phasenregelkreises dargestellt. Fiir diese Kor-
relationsdarstellung wurde der komplette Datensatz, der innerhalb der Messzeit von
74 Minuten aufgezeichnet wurde, beriicksichtigt. Die als offene Kreise dargestellten Ein-
zelwerte ergeben sich aus der Bildung eines gleitenden Mittelwerts aller THz-Messwerte,
die innerhalb eines Bereichs von £0,5rad von CEP3 liegen. Durch diese Mittelwertbil-

94



7.3. DURCHFUHRUNG UND AUSWERTUNG 95

dung werden die CEP3 Messwerte implizit als ideal angenommen, d.h. jede Variation
auf diesem Signal, auch eventuelles Rauschen, wird so als reale CE-Phasen Variation
interpretiert. Damit schldgt sich ein eventuelles Rauschen auf den CEP3 Daten in einer
Vergroferung der Standardabweichung fiir die THz-Daten nieder. Der exemplarisch an-
gegebene Fehlerbalken zeigt dabei die Standardabweichung des Mittelwerts, der sich aus
der Berechnung des gleitenden Mittelwerts ergibt. Die durchgezogene Kurve in Abbil-
dung 7.7 stellt den theoretischen Verlauf dar, der sich aufgrund der Betrachtungen aus
Abschnitt 5.4.2 fiir einen entsprechenden Laserpuls mit der Laserpulsdauer von 8 fs ergibt.
Diese theoretische Darstellung enthilt dabei einen frei gewdhlten Anpassungsterm, der
eine Verschiebung des theoretischen Verlaufs um einen konstanten Wert ermoglicht. Die-
ses Vorgehen ist aufgrund von zweierlei Argumenten gerechtfertigt. Zum einen befinden
sich die THz-Apparatur und das dritte f-zu-2f-Interferometer CEP3 an unterschiedlichen
Positionen im Strahlpfad. Da die CE-Phase eines propagierenden Laserpulses in Luft
nicht konstant ist (siehe Abschnitt2.2), ergibt sich schon aufgrund der verschiedenen
Strahlpfadldngen eine unbestimmte aber konstante Phasenverschiebung der Messwerte.
Zudem wirken sich unterschiedliche optische Komponenten noch viel starker in einer CE-
Phaseverdnderung aus, weshalb die f-zu-2f-Methode auch als nicht absolute” Methode
zur CE-Phasenbestimmung angesehen wird (vergleiche Abschnitt 2.3). Die Skalierung der
Magnitude der theoretischen Werte zu den experimentellen Daten konnte auch frei ge-
wihlt werden, da die im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Theorie keine vollsténdig
quantitative Berechnung der THz-Amplitude ermoglicht.

Damit lésst sich eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen den experimentellen Werten

und dem theoretisch berechneten Zusammenhang zwischen der THz-Amplitude und der
CE-Phase erhalten.
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8. Die ,,absolute” Phase

In 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 Vergleichs zu der etabliertesten Methode zur CE-Phasenmessung,
der Stereo-ATI-Spektroskopie, geschehen. Im Zusammenhang mit der Bestimmung des
Absolutwerts der CE-Phase wird in der Literatur oft der Begriff jabsolute” Phase fiir
die CE-Phase verwendet. Diese Bezeichnung ist vielleicht etwas provokativ, da eigent-
lich alle physikalischen Groften, zumindest in ihrer theoretischen Definition per se, eine
absolute Grofie besitzen und somit als absolut bezeichnet werden konnten. Deshalb soll
zundchst eine Definition des Begriffs unter dem Aspekt der Bedeutung dieser Phase fiir
Anwendungen diskutiert werden.

8.1. Diskussion zur Definition der ,,absoluten” Phase

Wie in Abschnitt 2.2 gezeigt wurde, ist die CE-Phase eines Laserpulses in einem dis-
persiven Medium keineswegs eine rdumlich konstante Grofse. Die CE-Phasenstabilisierung
eines Lasersystems sorgt aber zumindest dafiir, dass die CE-Phase von aufeinanderfol-
genden Laserpulsen an einem festen Ort eine konstante Gréfse ist. Dies verdeutlicht,
dass somit eine Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase nur in Zusammenhang mit
einer Zuordnung eines klar definierten Ortes erfolgen kann. Damit geht in die Genau-
igkeit der Bestimmung des Absolutwerts der CE-Phase also nicht nur die statistische
Genauigkeit des Messwertes einer Methode ein, sondern zusatzlich auch die Genauigkeit
der Zuordnung dieses Wertes an einen definierten Ort. Fiir die praktische Anwendung
einer CE-Phasenmessung ist es auch wichtig, ob der gemessene Absolutwert an dem de-
finierten Messort dazu verwendet werden kann, den Absolutwert der CE-Phase an einem
anderen Ort, an dem beispielsweise ein anderes CE-Phasen sensitives Experiment durch-
gefiihrt wird, zu bestimmen. Die Genauigkeit dieser Riickverfolgbarkeit der CE-Phase
héngt dabei entscheidend davon ab, wie nahe das parallel durchgefiihrte Experiment an
den Messort der CE-Phase herangefithrt werden kann. Dabei wird die Riickverfolgung
der CE-Phase schwieriger und damit ungenauer je grofser die optische Weglénge zwischen
CE-Phasenmessung und dem Experiment ist, dessen CE-Phasenabhéngigkeit untersucht
werden soll. Eine CE-Phasenmessmethode, bei der nach der Bestimmung der CE-Phase
ein Experiment exakt am Ort der vorherigen Phasenbestimmung durchgefiihrt werden
kann, bietet somit die Aussicht, natiirlich unter Beriicksichtigung der statistischen Mess-
genauigkeit, die bestmogliche Prézision in der CE-Phase fiir das eigentliche Experiment
zu liefern.

97



98 DIE ,ABSOLUTE” PHASE

8.2. Vergleich Stereo-ATI und THz-Emissionsspektroskopie

Sowohl die Stereo-ATI-Energiespektren, der durch einen Few-Cycle laserpulserzeugten
Elektronen, als auch die Emission elektromagnetischer Strahlung im THz-Frequenzbereich,
die durch diese Elektronen hervorgerufen wird, kénnen qualitativ sehr gut iiber die glei-
che einfache aber sehr anschauliche Theorie der Starkfeldndherung (SFA) beschrieben
werden. Ein wesentlicher Unterschied in der Anwendung beider Methoden liegt in der
Dichte des Mediums, welches zur Ionisation verwendet wird. Wéhrend Stereo-ATI im
Vakuum betrieben werden muss und nur ein feiner atomarer oder molekularer Strahl
im Brennpunkt verwendet wird, erhélt man die stirkste THz-Emission aus einem Plas-
ma bei Umgebungsdruck. Die Verwendung von Luft bei Umgebungsdruck hat zwar bei
der Anwendung praktische Vorteile, die theoretische Betrachtung wird jedoch durch die
hohere Dichte der Molekiile und Elektronen und der damit verbundenen zusétzlichen
Wechselwirkungen erschwert und macht zusétzliche Annahmen notwendig. Die wesentli-
che Erweiterung in der Beschreibung der Elektronentrajektorien wird im Rahmen dieser
Arbeit iiber die Einfiihrung der inkohérenten Streuung der Elektronen an Molekiilen
und ITonen beschrieben. Die elastische Streuung der Elektronen, bei der Elektronen mit
einer hoheren kinetischen Energie erzeugt werden, wird dabei bislang vernachlissigt.
Aus Stereo-ATI Spektren|31| ldsst sich abschétzen, dass die Anzahl der elastisch ge-
streuten Elektronen in etwa um zwei Grofenordnungen kleiner ist, als die Anzahl der
nicht gestreuten Elektronen. Damit ist in erster Ndherung die Vernachlassigung der elas-
tischen Streuung zunéchst gerechtfertigt. Eine genauere theoretische Untersuchung des
Einflusses der elastischen Streuung auf die Absolutbestimmung der CE-Phase mit der
THz-Methode wire in Zukunft aber sicher wiinschenswert. Die Anzahl der inelastisch
gestreuten Elektronen ist noch einmal um etwa zwei Grofenordnungen geringer als die
Anzahl der elastisch gestreuten Elektronen, so dass der Einfluss der inelastisch gestreu-
ten Elektronen sicherlich auch fiir die THz-Erzeugung zukiinftig vernachléssigt werden
kann.

Ein wohl essenziellerer Vorteil der Stereo-ATI Methode im Vergleich zur THz-Methode
liegt in der Betrachtung der Elektronen eines stark eingeschrénkten Bereichs der Brenn-
punktregion, welcher durch die Spaltblenden bedingt ist. Dies rechtfertigt die Vernachlas-
sigung der rdumlichen Dimension, die der Laserpulsausbreitungsrichtung entspricht, fiir
die Stereo-ATI Methode. Die THz-Emission in Ausbreitungsrichtung ist hingegen eine
Konsequenz der Elektronenbewegung in einer ausgedehnten Plasmaregion!. Im folgen-
den Abschnitt soll abgeschétzt werden, wie sich eine Beriicksichtigung dieser rdumlichen
Dimension auf die THz-Emission und auf die Absolutwertbestimmung der CE-Phase
auswirkt.

Ein nicht unwesentlicher Vorteil der THz-Methode ist der relativ einfache experimentelle
Autbau, der beispielsweise kein Vakuum benétigt und damit damit dem Anwender einen
erheblichen zeitlichen und finanziellen Aufwand erspart.

!Eine Abschitzung der Plasmadimensionen in Abhingigkeit der Laserpulsenergie und der Brennweite
ist in Abschnitt 3.5.2 zu finden
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8.3. Einfluss von Propagationseffekten auf die Absolutwertbestimmung
der CE-Phase mit THz-Emissionsspektroskopie

Durch die vereinfachende Annahme eines punktformigen Plasmas, in der in Kapitel 5
gemachten Modellierung der THz-Emission aus mit Few-Cycle-Laserpulsen erzeugten
Plasmen, wurden bislang alle mdoglichen Propagationseffekte wie z.B. die Absorption
der optischen Strahlung mit voranschreitender Propagation des Laserpulses im Plasma,
Absorption der THz-Strahlung im Plasma, Beeinflussung der CE-Phase durch Disper-
sion im Plasma oder auch eine mogliche Interferenz der an verschiedenen Stellen im
Plasma erzeugten THz-Strahlung vernachléssigt. Fiir eine qualitative Untersuchung der
CE-Phasenabhéngigkeit der THz-Amplitude, wie sie in Abschnitt 5.4.2 gemacht wurde,
ist dies hinreichend. Fiir eine exakte quantitative Untersuchung, die eine Voraussage der
Absolutgrofse der THz-Amplitude beinhaltet bzw. auch die Absolutbestimmung der CE-
Phase basierend auf der Messung der THz-Amplitude ermd&glicht, miissen diese Effekte
beriicksichtigt werden. Aufgrund der hohen Teilchenzahldichte ist eine Beriicksichtigung
aller genannter Effekte in einer Modellierung sehr aufwendig und geht iiber den Rahmen
dieser Arbeit hinaus. In den folgenden Abschnitten soll jedoch der Einfluss der einzelnen
Propagationseffekte zumindest getrennt voneinander untersucht werden.

8.3.1. Dispersion der CE-Phase im Plasma

In diesem Abschnitt soll abgeschétzt werden, ob wihrend der Propagation des Laserpulses
durch das durch den Laserpuls selbst erzeugte Plasma eine signifikante Anderung der CE-
Phase zu erwarten ist. Eine einfache Abschitzung kann hierfiir anhand des Drude Modells
fiir ein freies Elektronengas durchgefiihrt werden. Demnach ist der Brechungsindex eines
freien Elektronengases durch

mit k=—H (8.1)

gegeben. wy, ist hierbei die Plasmafrequenz, w die optische Kreisfrequenz und p die Plas-
madichte. Mit Hilfe der einfachen Ableitung

dnyy

~ —kA. 2
D A (8.2)

und der aus dem im Abschnitt 2.2 hergeleiteten Gleichung2.8 kann die Weglidnge di,
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die ein Laserpuls in einem Elektronengas zuriicklegen muss, um eine Anderung in der
CE-Phase von 7 zu erfahren, durch

1
d, ~ ‘—‘ (8.3)

kA

N —

bestimmt werden. Gehen wir nun wieder von einer Plasmadichte in der Grofenordnung
von etwa 10 % der Gesamtteilchenzahldichte (d.h. p = 2,7-10** m~3) aus, so ergibt sich
daraus fiir k= 1,21 - 10°m~2 ein d, ~ 276 um (bei A = 800nm). Aus den theoreti-
schen Betrachtung der Plasmadimensionen aus Abschnitt 3.4 und den in Abschnitt 3.5.2
gezeigten Mikroskopaufnahmen kann die typische Lange eines mit 150fs langen Pulsen
erzeugten Plasmas auf einige hundert pm abgeschétzt werden. In erster Ndherung ist
davon auszugehen, dass unter Verwendung von Few-Cycle-Pulsen zur Plasmaerzeugung
Plasmaldngen in der gleichen Grofsenordnung erzeugt werden. Damit ist durchaus eine
signifikante Beeinflussung der CE-Phase durch die Plasmaerzeugung zu erwarten. Da der
Laserpuls selbst erst das Plasma erzeugt, erfdhrt allerdings nicht der ganze Laserpuls die
gleiche Dispersion. Der fithrende Teil des Laserpulses wechselwirkt mit einer geringeren
Plasmadichte als der darauffolgende Teil des Laserpulses. Damit wird es also genau ge-
nommen wahrend der Propagation und gleichzeitigen Plasmaerzeugung nicht nur zu einer
CE-Phasenverschiebung durch das Plasma, sondern auch zu einer zeitlichen Pulsverbrei-
terung und auch einer zeitlichen Verschiebung der einzelnen spektralen Komponenten
des Pulses relativ zueinander kommen (,chirp”). Ohne eine weitere genauere quantitative
Untersuchung ist nach den in diesem Abschnitt gemachten Abschétzungen zu erwarten,
dass es durch die zusétzliche Dispersion, welche durch das Plasma erzeugt wird, zu einer
signifikanten Beeinflussung der CE-Phase des Few-Cycle-Pulses kommen kann.
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8.3.2. Einfluss der Gouy-Phase auf die THz-Erzeugung mit Few-Cycle-Pulsen

Bei der Fokussierung gauftscher Strahlen tritt beim Durchlaufen durch den Brennpunkt
eine Phasendnderung um g = 7 auf. Dieser von den geometrischen Fokussierungspa-
rametern abhingige Term wird als Gouy-Phase [22]| bezeichnet. Legt man den Ort des
Brennpunkts in Bezug auf die Ausbreitungsrichtung des Strahls auf z = 0, so lasst sich die
Gouy-Phase als Funktion von z und den Fokussierungsparametern beschreiben durch

pGg = — arctan <i> . (8.4)
2R

zR ist dabei die Rayleigh-Lénge und kann iiber

7TT2

2p =3 (8.5)

berechnet werden. Unter Beriicksichtigung von Kerr-Selbstfokussierung und Plasma-
Defokussierung kann der minimale Strahlradius r,,;, in Abhéngigkeit der fokussierenden
Parameter bestimmt werden. Dieser ist aufgrund der dominierenden Plasma-Defokussie-
rung deutlich grofer als der nach der gaufischen Strahlausbreitung zu erwartende mi-
nimale Strahlradius r¢. Fiir eine Brennweite von 80 mm und eine Laserpulsenergie von
66 1 ergibt sich ein minimaler Strahlradius von etwa 40 pm. Daraus folgt eine Rayleigh-
Lange von zgp = 6, 7mm. Geht man nun von einer Plasmaldnge von 1 mm aus, so kann
der Einfluss der Gouy Phase auf die CE-Phase iiber

0,5 T
Apcp = —2 - arctan (6,7) ~ 25 (8.6)

berechnet werden. Damit ist die CE-Phasenidnderung, die allein aufgrund der Fokussie-
rung entsteht, im Vergleich zu dem dispersiven Effekt aus Abschnitt 8.3.1 fiir die THz-
Erzeugung eher vernachlissigbar.
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8.3.3. Abschdtzung der optischen Absorption durch die Plasmaerzeugung

In diesem Abschnitt soll abgeschatzt werden, wieviel Energie dem Laserpuls aufgrund
der Plasmaerzeugung und der Beschleunigung der Elektronen im Laserfeld entzogen
wird. Eine Verringerung der Laserpulsenergie durch die Plasmaerzeugung wirkt sich da-
bei hauptsichlich auf die Grofe des durch den Laserpuls erzeugten Plasmas aus, da
durch den selbst-regulierenden Mechanismus der Plasmadefokussierung (vergleiche Ab-
schnitt 6.2.2) die Feldstérke iiber den Strahlradius in der Fokusregion solange auf einen
bestimmten Wert limitiert ist, wie die Intensitdt der Laserstrahlung ausreicht, um die
fiir die Plasmadefokussierung notwendige Plasmadichte zu erzeugen. D.h. dadurch, dass
durch die Plasmadefokussierung der minimale Strahlradius vergrofsert ist, wirkt sich eine
Reduzierung der Laserpulsenergie durch die Plasmaerzeugung nur in einer Abnahme des
minimalen Strahlradiuses aus, welches effektiv das Plasma verkleinert.

Um den Energieverlust des Laserpulses durch die Ionisation zu quantifizieren, betrachten
wir zundchst die Energie, die fiir die Ionisation eines einzelnen Elektrons aufgebracht
werden muss. Diese lasst sich einfach aus dem ersten Ionisationspotential von Stickstoff
mit Uy, = 15,66V = 2,5 -107!8 yuJ abschitzen. Aus Kapitel 3.5.2 kann die Untergren-
ze fiir das Plasmavolumen V,; =~ 1072 m3 abgeschiitzt werden und aus Abschnitt 6.2
schitzen wir die mittlere Plasmadichte auf etwa 10 % bis 20 % der Molekiildichte und
damit auf etwa p = 2,7 - 10> m~3 ab. Damit werden also insgesamt ca. 2,7 - 1012 freie
Elektronen erzeugt, was einem Energieaufwand zur Plasmaerzeugung von etwa 7 uJ ent-
spricht. Betrachten wir nun die Energie, die dem Puls aufgrund der Beschleunigung der
Elektronen entzogen wird, so kann diese iiber die ponderomotive Energie eines Elektrons
im Laserfeld wie in Abschnitt 5.3 abgeschitzt werden. Danach betrégt die mittlere ki-
netische Energie eines Elektrons im Laserfeld in der Stérke der Ionisationsschwelle ca.
9 eV. Dies entspricht einem Energieaufwand fiir die Beschleunigung aller Elektronen im
Plasma von weiteren ~ 4 uJ, die dem Laserpuls entzogen werden. Die Untergrenze fiir
den Gesamtenergieverlust des Laserpulses durch die lonisation betrdgt damit ca. 11 puJ,
welches bereits 16 % der in Kapitel 7 experimentell zur Verfiigung stehenden Laserpuls-
energie entspricht. Da es sich bei der Abschitzung des Plasmavolumens in Abschnitt 3.5.2
nur um eine Untergrenze des Plasmavolumens handelt und die Abschitzung der Plasma-
dichte auf 10 % auch nur als eine untere Grenze angesehen werden kann, ist also damit
zu rechnen, dass dem Laserpuls sogar noch deutlich mehr Energie entzogen wird. Diese
Abschétzung soll verdeutlichen, dass trotz der prinzipiell méglichen hohen Spitzeninten-
sitdten in einem Few-Cycle-Laserpuls, die Pulsenergie gerade im Bereich J,p; < 100 p1J
entscheidenden Einfluss auf die Grofse des Plasmavolumens haben wird, da dem Laserpuls
ein signifikanter Anteil der Pulsenergie entzogen wird. Das verringerte Plasmavolumen in
diesem niedrigen Energiebereich wirkt sich damit direkt auf die THz-Emission aus, wel-
ches wohl ein weiterer Grund fiir die geringe experimentell beobachtete THz-Signalstirke
in Kapitel 7 ist. Eine zusatzliche Beriicksichtigung der Absorption im Plasma in der Mo-
dellierung konnte sich zudem auf den Absolutwert der bestimmten CE-Phase auswirken,
da die Elektronen dann im Einzelnen durch einen Laserpuls mit verringerter Energie und
somit reduzierter Feldstarke beschleunigt werden. Dieses jedoch in die im Rahmen dieser
Arbeit entwickelten klassischen Modellierung zu implementieren ist problematisch, da ei-
ne genaue zeitlich Zuordnung der absorbierten Photonen und deren Auswirkung auf die
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Feldstérke des Laserpulses mit einer gewissen Unbestimmtheit belegt sind. Eine Bertick-
sichtigung der Absorption im Plasma muss also eher anhand einer quantenmechanischen
Modellierung geschehen.
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9. Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die THz-Erzeugung in laserinduzierten Plasmen, sowohl
experimentell als auch theoretisch, untersucht. Dabei wurde der Schwerpunkt der Unter-
suchungen auf die THz-Erzeugungsmethode mit optischer AC-Vorspannung und auf die
im Rahmen dieser Arbeit neu vorgestellte THz-Erzeugungsmethode unter Verwendung
von Few-Cycle-Laserpulsen gelegt. Die beiden genannten THz-Erzeugungsmethoden kon-
nen dabei durch die gleiche theoretische Betrachtungsweise erklart werden, wobei sich
die Beschreibung nur in der zeitlichen Form der verwendeten Laserpulse unterscheidet.
Die im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Modellvorstellung liefert auf mikroskopischer
Ebene einen anschaulichen Ansatz fiir den Ursprung der im Plasma erzeugten nicht-
linearen Polarisation, die zur Emission von Strahlung im THz-Frequenzbereich fiihrt.
Diese Betrachtungsweise steht dabei nicht grundsitzlich im Widerspruch mit dem phae-
nomenologischen Erklarungsansatz des Vier Wellen Mischens aus Kapitel4, welche die
THz-Erzeugung auf Basis einer formellen Behandlung mit Hilfe der Werkzeuge der nicht-
linearen Optik beschreibt. Ein wesentlicher Kritikpunkt an der formellen Beschreibung
ist jedoch, dass diese Betrachtungsweise auf eine Nichtlinearitét des Plasmas dritter Ord-
nung beschrinkt ist. Dies ist bei der hier entwickelten mikroskopischen Betrachtungsweise
nicht der Fall. Zudem setzt die hier entwickelte Modellierung den Ursprung der nichtli-
nearen Polarisation in einen sehr engen Zusammenhang mit dem lonisationsprozess. In
der phaenomenologischen Betrachtungsweise konnte die nichtlineare Suszeptibilitdt auch
eine Figenschaft eines bei Eintreffen des Laserpulses bereits vorhanden Plasmas sein und
wiirde dabei unter diesen experimentellen Gegebenheiten zu einer THz-Emission fiihren.
In der im Rahmen dieser Arbeit entwickelten mikroskopischen Modellierung hitte dieser
Fall jedoch keine THz-Emission zur Folge. Dies stellt eine Diskrepanz der beiden Modell-
vorstellungen, zumindest unter der Annahme, dass die nichtlineare Suszeptibilitit eine
Eigenschaft eines jeden Plasmas und der dominante Ursprung fiir die THz-Emission ist,
dar.

Im Zusammenhang mit der THz-Erzeugungsmethode unter Verwendung von Few-Cycle-
Laserpulsen, sowohl zur Plasma-, als auch zur THz-Erzeugung, wurde eine Anwendung
dieser THz-Erzeugungsmethode zur Bestimmung der Trégereinhiillenden (CE)-Phase von
den plasmaerzeugenden Few-Cycle-Laserpulsen vorgestellt. Uber die Messung der THz-
Amplitude kann dabei sehr einfach auf die CE-Phase zuriickgeschlossen werden. Die in
diesem Zusammenhang aufkommende Frage, ob die neue CE-Phasenmessmethode einen
Absolutwert der CE-Phase liefern kann, wurde diskutiert, jedoch mit dem Fazit, dass
eine Aussicht auf eine eindeutige Kldrung dieser Frage wohl nur durch weitere, sehr auf-
wendige Modellierungen besteht.
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10. Ausblick

Im Zusammenhang mit der Anwendung der im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten neuen
THz-Erzeugungsmethode zur Bestimmung der CE-Phase von Few-Cycle-Laserpulsen, ist
natiirlich die Frage, wie die Genauigkeit der Messmethode gesteigert werden kann, von
besonderem Interesse!. Verbesserungsvorschlige hierzu werden in Abschnitt 10.1 disku-
tiert.

Ein weiterer wichtiger Punkt betrifft die zu erwartende maximale THz-Feldstérke. Die
Frage, ob nach weiterer Optimierung im Vergleich zu den bereits bekannten THz-Emittern
diese neue Methode eventuell in neue THz-Feldstarkenbereiche vordringen kann, welches
neue Anwendungen und fundamental physikalische Untersuchungen ermdéglichen wiirde,
soll diskutiert werden.

Eine Abschitzung der zu erwartenden maximalen THz-Feldstérke und der notwendigen
Mafnahmen zur Optimierung wird in Abschnitt 10.2 diskutiert.

10.1. Verbesserung der CE-Phasenmessgenauigkeit

Allgemein gilt, dass die Genauigkeit einer Messmethode mit dem Signal-zu-Rausch Ver-
héltnis (SNR, engl. Signal-to-Noise-Ratio), welches den jeweiligen Messung zugrunde
liegt, skaliert. Damit kommt der Optimierung des SNR eine besondere Bedeutung zu.
Das SNR kann trivialer Weise durch Erh6hung der Signalstirke oder durch Verringerung
des Rauschniveaus verbessert werden.

Vorschlige zur Steigerung der Signalstirke

Basierend auf der im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Theorie gibt es zwei verschie-
dene Ansétze die vom Plasma emittierte THz-Signalstérke zu steigern. Zum einen kann
versucht werden die Stérke der Polarisation im Plasma zu vergrofiern und zum anderen
kann iber Vergroferung des Plasmavolumens bis zu einem gewissen Grade ebenfalls die
THz-Emission gesteigert werden.

Der einfachste Ansatz die Polarisation im Plasma zu steigern ergibt sich iiber die Ver-
wendung kiirzerer Laserpulse zur Plasmaerzeugung. Nach Abbildung5.14 erhoht sich die
Polarisation im Plasma etwa um einen Faktor 20 bei der Verwendung von Laserpulsen
mit Pulsdauern von 3 fs im Vergleich zu 8 fs. Dieser Faktor sollte sich direkt auf das SNR
auswirken.

!Auch im Falle einer nicht absoluten CE-Phasenbestimmung ist die Steigerung der Messgenauigkeit
relevant.
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Der Ansatz die Polarisation iiber eine Steigerung der freien Ladungstrigerdichte im Plas-
ma zu erhohen, bspw. durch Fokussierung im Vakuum auf einen Festkorper, erscheint
nach den Betrachtungen aus Abschnitt 5.3 als eher wenig erfolgsversprechend. Es ist
davon auszugehen, dass die Abschétzung der Streuzeiten iibertragbar auf den Fall der
Few-Cycle-Laserpulse ist und eine Steigerung der Plasmadichte nur die Streuzeit fiir die
Elektron-Ionen-Streuung verringern wiirde. Dieses wiirde dann zumindest zum Teil die
gewilinschte Steigerung der Polarisation durch die Erhohung der freien Ladungstriger
kompensieren.

Eine Vergroferung des Plasmavolumens ist durch eine Erh6hung der Laserpulsenergie zu
erwarten (vergleiche Abschnitt 3.6). Eine genauere Abschitzung des Verbesserungsfaktors
im SNR ist allerdings schwierig, da das Plasmavolumen nicht nur eine Funktion der
Pulsenergie sondern auch der Pulsdauer ist.

Eine Moglichkeit das Plasmavolumen bei konstanter Laserpulsenergie zu steigern kdnn-
te die Verwendung eines Gases mit einem niedrigeren lonisationspotential als Stickstoff
(Ugﬁ =15,6 €V) sein. Die Verwendung eines solchen Gases wire besonders sinnvoll fiir
den Fall nur geringer zur Verfiigung stehender Laserpulsenergie, da die Energie, die zur
Ionisation aufgebracht werden muss, dem Laserpuls entnommen wird und eine Verklei-

nerung des Plasmavolumens zur Folge hat.

Die Verwendung eines anderen Gases ist allerdings wieder mit Einbuffen in der einfa-
chen Anwendbarkeit und zusétzlich mit eventuellen Signalverlusten durch Kammerfens-
ter verbunden. Sinnvoll kénnte hierbei eventuell die Verwendung eines Gasstrahls im
Brennpunkt bei Umgebungsdruck sein.

Vorschlige zur Steigerung der THz-Detektionsempfindlichkeit

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen wurden mit Hilfe eines mit der
Hilfte der Laserwiederholrate modulierten THz-Signals unter Verwendung von Lock-In
Integration durchgefiihrt. Ein Lock-In Verstirker ist dabei ein wirkungsvolles Instrument
fiir die Unterdriickung von Rauschkomponenten, die nicht der Modulationsfrequenz des
Signals entsprechen. Besonders effektiv ist die Lock-In Methode je hoher die Modula-~
tionsfrequenz ist, da Laser oft ein Rauschverhalten o< r_e]l) zeigen. Die relativ geringen
Modulationsfrequenzen, die durch die Verwendung von Verstirkerlasern mit einer Wie-
derholrate im kHz Bereich begrenzt sind, schréinken dabei die Effektivitat der Lock-In

Methode zur Rauschunterdriickung ein.

Die Verwendung eines Boxcar-Integrators zur Auswertung der Photodiodensignale ist ei-
ne viel versprechende Alternative in der elektrischen Signalverarbeitung fiir Lasersysteme
mit einer niedrigen Wiederholrate. Unter Verwendung von Boxcar-Integration kann auf
eine Modulation des THz-Signals ganz verzichtet werden, was zudem den Vorteil hat,
dass dadurch prinzipiell die Einzelschussdetektion ermoglicht wird. Der Hauptvorteil der
Boxcar-Integration liegt aber in der Moglichkeit zeitlich sehr kurze elektrische Signale
(~ns) zu detektieren, ohne das elektrische Rauschen an den Photodioden in den langen
Zeitabsténden zwischen zwei Laserpulsen (~ ms) aufzuintegrieren.
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Eine etwas aufwendigere Moglichkeit die Empfindlichkeit der THz-Detektion zu verbes-
sern konnte die Verwendung eines Bolometers bieten. Dabei geht allerdings ohne zusatz-
liche Mafinahmen die Phaseninformation des THz-Signals verloren. Dieses Problem kann
durch Heterodyn-Detektion unter Verwendung eines lokalen THz-Oszillators beseitigt
werden. Dies ist eine sehr sensitive Methode der THz-Detektion, bei der die Sensitivitét
direkt mit der Intensitdt des lokalen THz-Oszillators skaliert.
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10.2. Abschdtzung der maximal moglichen THz-Feldstédrke

Wie bereits am Anfang dieses Kapitels erwihnt, soll in diesem Abschnitt die zu erwarten-
de THz-Emissionsstérke des neuen THz- Emitters basierend auf Few-Cycle-Laserpulsen
nach Optimierung auf maximale THz-Emission abgeschitzt werden. Dazu soll zunédchst
die THz-Feldstarke, die das Plasma erzeugt, mit 8 fs, 67 puJ Pulsen emittiert abgeschitzt
werden. Dies kann anhand eines Vergleichs der THz-Signalstirke der statischen Feld-
methode an beiden Lasersystemen erfolgen. Das THz-Signal mit der statischen Feld-
methode unter Verwendung des 150 fs Lasersystems war etwa doppelt so grof wie das
entsprechende Signal mit dem Few-Cycle-Laserpulssystem. Mit diesem Verhéltnis kann
unter Beriicksichtigung der experimentellen Daten aus Abbildung3.10 das THz-Signal
mit der statischen Feldmethode unter Verwendung der Few-Cycle-Pulse auf etwa E:? gz =
250 Vem ™! abgeschitzt werden. Das THz-Signal mit statischem Feld wiederum war an
diesem Lasersystem um einen Faktor 20 stirker als das gesuchte THz-Signal mit sta-
bilisierter CE-Phase ohne statisches Feld. Damit kann die THz-Amplitude erzeugt mit
CE-phasenstabilisierten 8 fs, 67 uJ Laserpulsen auf etwa Eggz ~ 10 Vem ™! abgeschiitzt
werden. Diese Abschiitzung ist auch in guter Ubereinstimmung mit dem beobachteten
Signal-zu-Rausch Verhéltnis, bzw. der Tatsache, dass das Signal in der Grofenordnung
des Rauschniveaus liegt. Nach den in Abbildung 5.14 dargestellten Berechnungen ist bei
der Verwendung von Laserpulsen mit einer Pulsdauer von 3 fs, anstatt der 8 fs Pulse, eine
Steigerung der Polarisation um gut eine Gréfenordnung zu erwarten. Dieser Faktor soll-
te sich direkt auf die THz-Amplitude auswirken. Gleichzeitig sollte das Plasmavolumen
bei konstanter Laserpulsenergie leicht zunehmen, da durch Verwendung der kiirzeren
3 fs Pulse die Ionisationsschwelle frither erreicht wird. Eine genauere Quantifizierung
der Plasmavergroferung durch die kiirzeren Pulse ist allerdings schwierig. Eine weitere
Steigerung der THz-Signalstérke kann durch Erhohen der Pulsenergie und der damit ver-
bundenen weiteren Vergroferung des Plasmavolumens geschehen. Dabei wird es von der
verwendeten Brennweite zur Fokussierung abhingen, ab welcher Energie eine Plasmagro-
e erreicht wird, bei der die THz-Amplitude aufgrund von Phasenfehlanpassungseffekten
nicht weiter gesteigert werden kann. Auch hier ist eine exakte Abschitzung der durch
die Steigerung der Pulsenergie erzeugten Steigerung in der THz-Amplitude sehr schwie-
rig. Betrachtet man jedoch den grofen Unterschied in der als Untergrenze abgeschitzten
THz-Feldstirke fiir 3 fs Pulse von etwa ESE_ ~ 100 Vem™! zu den maximalen Feldstér-
ken erreicht mit Uberlagerung der zweiten Harmonischen von etwa E?gz ~ 7,5kVem !
(vergleiche Abbildung 3.12), so klafft dort schon eine deutliche Liicke von fast 2 Grofen-
ordnungen. Ob diese Liicke durch Steigerung des Plasmavolumens durch die Erhéhung
der Pulsenergie geschlossen werden kann, muss Gegenstand weiterer experimenteller Un-
tersuchungen sein.
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A. Anhang

A.1. Verzeichnis der Natur- und Materialkonstanten

2,99792 - 1032
8,8541 - 10712 s
1,60219 - 10~ 1°C
9,1-103 kg
1,06-10734 Js

4,13-10% 1 /s
5,145-101 V/m
13,6 eV

15,6 eV

12,1eV

510" ¥em2W-L

2,7-10® m—3

Lichtgeschwindigkeit im Vakuum
Elektrische Feldkonstante
Elementarladung des Elektrons
Masse des Elektrons

Planksches Wirkungsquantum -2

Atomare Einheit der Frequenz
Atomare Einheit des elektrischen Feldes
Erstes Ionisationspotential fiir Wasserstoff

Erstes Ionisationspotential fiir molekularen Stickstoff
Erstes Ionisationspotential fiir molekularen Sauerstoff

Nicht-linearer Brechungsindex der Luft

Molekiildichte bei Umgebungsdruck
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A.2. Verzeichnis der verwendeten Variablen

H Formelzeichen H Bedeutung H Einheit H

a Strahlradius vor der Fokussierung m
d BBO zu Fokusabstand cm
dnr Charakteristische Weglidnge bei der eine

CE-Phasendnderung von 7 auftritt cm
E; Fernfeld eines mikroskopischen Dipols V/m
Ey Statisches elektrisches Feld kV/m
Eopt Amplitude der elektrischen Feldstéirke

der optischen Strahlung V/m
EY Amplitude der elektrischen Feldstérke

der optischen Strahlung

mit der Fundamentalfrequenz w V/m
ES, Amplitude der elektrischen Feldstérke

der optischen Strahlung

mit der zweiten harmonischen Frequenz 2w V/m
Eryg. Amplitude der elektrischen Feldstéirke

der THz-Strahlung V/m
Eﬁ%z THz-Amplitude mit der Methode der

Uberlagerung der zweiten harmonischen Frequenz || V/m
E,?gz THz-Amplitude mit der Methode

mit angelegtem statischen Feld V/m
E% 52 THz-Amplitude mit der Methode

der konstanten CE-Phase V/m
f Brennweite der Fokussieroptik mm
frep Wiederholrate des Lasers Hz
Pw2w Relative Phase zwischen w und 2w -
OCE Trégereinhiillenden Phase (CE-Phase) -
PO Trégereinhiillenden Phase (CE-Phase)

fiir die ein maximales THz-Signal erzielt wird. -
ﬁpon ponderomotive Kraft, die ein Laserpuls

auf ein Elektron ausiibt N
I Kriimmungsradius der Wellenfronten m~!
Topt Fléchenintensitéat der optischen Strahlung Wem 2
1, Spektrale Intensitét mit der Frequenz Omega -
Jopt Laserpulsenergie der optischen Strahlung wd
Ivol Mittlere freie Weglénge der Elektronen

fiir Elektron-Molekiilstreuung nm
IMol Mittlere freie Wegléange der Elektronen

fiir Elektron-lIonenstreuung nm
A optische Wellenlénge nm
n Brechungsindex der Luft -
Ng Gruppenbrechungsindex -
Nph Phasenbrechungsindex -
Ny Brechungsindex eines Plasmas nach Drude -
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H Formelzeichen H Bedeutung H Einheit H

w Kreisfrequenz der optischen Strahlung rad/sec
Wpl Kreisfrequenz der Plasmaschwingung der Elektronen rad /sec
QrH. Kreisfrequenz der THz-Strahlung rad /sec
s mikroskopisches Dipolmoment Cm
P(to,ts) Polarisation Cm~?2
P, nicht-lineare Polarisation Cm~2
Pyas Gas bzw. Luftdruck bar
Roow Blau-Rot Verhéltnis -
REg Asymmetrie in der elektrischen Feldverteilung -
R, Asymmetrie in der Plasmadichte -
1) Plasmadichte m~3
Pgas Gasdichte m—3
pt Plasmadichte erzeugt wihrend positiver Feldstarke m~3
I’ Plasmadichte erzeugt wihrend negativer Feldstéirke m~3
Ptotal Gesamtplasmadichte m—3
Dres Plasmadichte fiir die ein resonantes Verhalten

mit der Pulseinhiillenden erwartet wird m~3
pFPE Plasmadichte fiir die ein Einsetzen signifikanter

Plasmadefokussierung zu erwarten ist m~3
r* Volle Halbwertsbreite des Strahlradius S
) Geometrischer Fokusradius nach

gaufsscher Strahlausbreitung pm
Tmin Minimaler Strahlradius unter Beriicksichtigung

von Plasmadefokussierung pn
x® elektrische Suszeptibilitdt i-ter Ordnung (m V- H=D
O Mol Wirkungsquerschnitt fiir Elektron-Molekiilstreuung m?
Olon Wirkungsquerschnitt fiir Elektron-Ionenstreuung m?
T Volle Halbwertsbreite der Laserpulsdauer fs
T mittlere Temperatur der Elektronen im Plasma eV
to Ionisationszeitpunkt fs
ts Streuzeit der Elektronen fs
Mol Streuzeit der Elektronen fiir Elektron-Molekiilstreuung || sec
tlon Streuzeit der Elektronen fiir Elektron-lonenstreuung sec
U, Ponderomotives Potential eines Elektrons in einem

Laserpuls J
Vv Plasmavolumen m?
Ve Mittlere Geschwindigkeit der Elektronen im

Laserpuls m sec” 2
Vg Gruppengeschwindigkeit der Laserpulsausbreitung m/sec
Uph Phasengeschwindigkeit des Lichts m/sec
Wiun, Ionisationsrate basierend auf

statischer Tunneltheorie 1/sec

113



114 ANHANG
H Formelzeichen H Bedeutung H Einheit H
x(to, ts) Entfernung eines Elektrons zu seinem zugehorigen lon
zum Zeitpunkt ty + ts. Das Elektron wurde zum
Zeitpunkt tq ionisiert und fiir die Zeitspanne
ts im Laserfeld beschleunigt nm
ZR Rayleigh-Lange der Gaufsschen Strahlausbreitung S
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