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1. Einleitung

1.1. EinfUhrung in das Thema

Das elektromagnetische Spektrum unterteilt sich grob gesagt in den Bereich der Radiowellen so-
wie den Bereich der sichtbaren und unsichtbaren optischen Strahlung. Daran schlieft sich noch
der Bereich der Rontgen- bzw. Gamma-Strahlen an. Der Ubergangsbereich zwischen Radiowellen
und optischer Strahlung, welcher etwa im Frequenzbereich von 100 GHz bis 30 THZ liegt, wird
mit dem Synonym Ferninfrarot- bzw. Terahertzfrequenzbereich bezeichnet. Dieser Bereich ist flr
technische Anwendungen weitgehend ungenutzt. Diese Tatsache liegt vor allem darin begriindet,
dass die technische Erzeugung von THz-Strahlung fiir praktische Anwendungen verhéltnismaiig
schwierig ist.

Die elektronische bzw. mikroelektronische Erzeugung mittels Oszillatoren, Vervielfachern und
Antennen ist auf Frequenzen von einigen hundert GHz begrenzt, und auch diese sind nur mit ho-
hem technischen Aufwand zu erreichen [1]. Im Bereich der optischen Methoden sind zunéchst ein-
fache thermische Quellen zu nennen. Diese sind jedoch wenig effizient, da nach dem Plank’schen
Strahlungsgesetz die im Terahertz-Frequenzbereich abgestrahlte Leistung bei einer Erh6hung der
Temperatur nur wenig steigt, da sich das Maximum der Emission hin zu kiirzeren Wellenlangen ver-
schiebt. Vielversprechend sind eher Laser, welche im THz-Bereich arbeiten. Hier ist zunéchst der
Freie-Elektronen-Laser bzw. der Molekul-Laser zu nennen. Beides sind allerdings komplexe GroR-
geréte, welche fir praktische Anwendungen wenig geeignet sind. Die zur Zeit vielversprechendste
Quelle ist der Quanten-Kaskaden-Laser [2]. Hier wird in einer Halbleiter-Heterostruktur eine in-
duzierte Emission beim Ubergang zwischen quantenmechanischen Minibandern realisiert. Dieser
Typ von THz-Laser hat den Vorteil seiner geringen GroRRe: er nimmt nicht mehr Platz als ein ubli-
cher Halbleiterlaser ein. Einziger Nachteil ist die Tatsache, dass zum Betrieb niedrige Temperaturen
notig sind. Exotische Quellen, die der Vollstandigkeit halber erwahnt werden sollen, sind Synchro-
tronstrahlung von Ring-Teilchenbeschleunigern, Ruckwartswellen-Oszillatoren, p-Germanium-La-
ser und Laser auf Silizium-Basis, welche Ubergange zu Defektzustanden ausnutzen.

Neben der Erzeugung der THz-Strahlung ist auch deren Detektion problembehaftet. Typischer-
weise werden zur Detektion Halbleiter-Bolometer verwendet. Diese weisen zwar eine hohe Emp-
findlichkeit auf, sind allerdings wenig anwenderfreundlich, was im wesentlichen an der Notwen-
digkeit liegt, diese Geréate bei einer Temperatur von 4 K zu betreiben, was nur durch Kihlung mit
flissigem Helium erreicht werden kann. Golay-Zellen stellen eine naturgeman stérker rauschbehaf-
tete Raumtemperatur-Alternative dar. Hochste Empfindlichkeit kann dagegen mittels heterodyner
Detektion erreicht werden. Bei dieser insbesondere in der Radioastronomie verwendeten Methode
wird das zu detektierende THz-Signal mit dem THz-Signal von einem Lokal-Oszillator in einem
Hot-Electron-Bolometer oder in einem supraleitendem Kontakt (Josephson-Kontakt) gemischt und
bei einer elektronisch verarbeitbaren Zwischenfrequenz detektiert.

Alternativ zur separaten Erzeugung und Detektion von THz-Strahlung erméglichen opto-elek-
tronische Methoden eine Erzeugung und gleichzeitige phasensensitive Detektion der elektrischen
Felder der THz-Strahlung. Diese Methode der kohérenten Detektion zeichnet sich dadurch aus, dass

1THz = Terahertz = 10'2 Hz
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nur phasenrichtige Felder der zugehdrigen opto-elektronischen Quelle detektierbar sind, wogegen
sich die Feldkomponenten der immer vorhandenen nichtkohdrenten Hintergrundstrahlung zu Null
ausmitteln. Die opto-elektronische Erzeugung und Detektion wurde 1975 erstmals von Auston et.
al. demonstriert [3]. Eine guten Uberblick iiber den Stand der Technik findet man in [4].

Die opto-elektronische Technik ist stroboskopischer Natur. Mittels eines kurzen Anrege-La-
serpulses (engl. ,,Pump pulse®) wird in einem geeigneten Emitter ein THz-Puls erzeugt. Mit einem
opto-elektronischen Detektor wird dann nur zum Zeitpunkt der Beleuchtung mit einem Abfrage-La-
serpuls (engl. ,,Probe pulse*), welcher von der gleichen Laserquelle stammt, das empfangene elek-
trische Feldstarkensignal detektiert. Mittels einer Variation der Zeitverzégerung zwischen Anrege-
und Abfrage-Laserpuls kann dann die elektrische Feldstarke des THz-Pulses im zeitlichen Verlauf
bestimmt werden.

Als Quellen fir die opto-elektronische Erzeugung von THz-Pulsen werden heutzutage meist die
Lichtpulse von hochrepetierlicher? Kurzpuls-Ti:Saphir-Lasern verwendet. Zur Erzeugung beson-
ders hoher THz-Pulsenergien sind sogenannte CPA-Verstarker-Lasersysteme (CPA engl. ,,Chirped
Pulse Amplifier) gut geeignet. Bei diesen werden einzelne Laserpulse eines hochrepetierlichen
Kurzpuls-Lasers um viele GréRenordnungen in der Energie verstarkt. In GroRanlagen, welche nach
dem gleichen Prinzip arbeiten, sind im Einzelpulsbetrieb maximale Spitzenleistungen im erzeugten
Laserpuls von bis zu einigen Petawatt (= 10'> Watt) moglich. In kommerziell erhaltlichen Laborsy-
stemen (wie z.B. dem in dieser Arbeit verwendeten CLARK CPA 2001 System?) werden bei einer
Laserpuls-Wiederholrate von 1 kHz immerhin noch Sitzenleistungen von einigen Gigawatt bzw.
Pulsenergien von annahernd einem mJ erreicht. Andere Laborsysteme wie das bei der GSI instal-
lierte COHERENT-System erreichen bei reduzierter Wiederholrate von 10 Hz Pulsenergien von bis
zu 50 mJ.

Neuerdings ist alternativ zur Verwendung von Laserpulsen auch die Verwendung einer Zwei-
Farben-Dauerstrich-Laserquelle mdglich, welche eine optische Schwebung im THz-Frequenzbe-
reich erzeugt. Entsprechend wird mono-frequente THz-Strahlung mit der Frequenz des Schwe-
bungssignals erzeugt. Die Mdglichkeit zum Einsatz solcher THz-Quellen als Lokal-Oszillatoren
wird zur Zeit in der Radioastronomie intensiv untersucht. Die erzeugte mono-frequente, kontinu-
ierliche THz-Strahlung kann dann ebenfalls opto-elektronisch und damit phasensensitiv detektiert
werden, wenn ein geeigneter opto-elektronischer Detektor mit dem optischen Schwebungssignal
aktiviert wird [5, 6, 7, 8].

Die Mdglichkeit der verhéltnismélig einfachen technischen Erzeugung und der sensitiven De-
tektion von THz-Strahlung ohne Kryotechnik mittels der opto-elektronischen Methoden hat zu einer
intensiven Explorierung moéglicher Anwendungsgebiete gefihrt. Neben dem Einsatz der Methoden
im wissenschaftlichen Bereich (Radioastronomie, Halbleiterphysik etc.) stehen dabei insbesonde-
re Anwendungen in der Sicherheitstechnik und Verpackungskontrolle [9, 10] (Durchleuchtung von
Gegenstanden) sowie der Medizin (Tumor-, Kariesdetektion) [11, 12, 13] im Vordergrund. Moti-
viert werden diese praktischen Anwendungen durch die Tatsache, dass man mittels einer Abraste-
rung des Objekts mit einem THz-Strahl [8, 9, 10, 14] oder mittels eines Detektorarrays [7, 15] die
Maglichkeit hat, das Transmissions- oder Reflexionsvermdgens des untersuchten Objekts im THz-
Frequenzbereich als Bild darzustellen. Sogar drei-dimensionale Techniken wie Tomographie sind
mit THz-Strahlung mdglich [16]. Ein weiteres Anwendungsgebiet von gepulster THz-Strahlung ist
der Einsatz als atomare Streak-Kamera [17]. Hierfir und fur den Einsatz von Detektorarrays bzw.

2Die Repetitions- bzw. Pulswiederholrate dieser Laser liegt bei ca. 100 MHz
3Eine detaillierte Beschreibung befindet sich in Anhang A.3
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von grof¥flachigen Detektoren sind allerdings besonders leistungsstarke THz-Quellen und entspre-
chend starke Laser (wie die 0.g. genannten Verstarkerlaser) erforderlich.

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der vergleichenden Untersuchung von opto-elektro-
nischen THz-Quellen fur solche Verstarker-Lasersysteme. Damit wird insbesondere die Grundlage
flr die Verwendung von solchen Systemen in der THz-Bildgebung in Verbindung mit groRflachigen
Detektoren geschaffen.

Bisher wurden als THz-Emitter fur Verstarker-Lasersysteme fast ausschliellich groRflachige,
elektrisch vorgespannte GaAs-Emitter eingesetzt. Nach einer Vorstellung der verwendeten elektro-
optischen Detektionsmethode in Kap. 2 wird in Kap. 3 die Funktionsweise solcher groRflachiger
Emitter erarbeitet. Dabei wird neben den aus der Literatur bekannten gro3flachigen GaAs-Antennen
auch ein neuartiger groRflachiger ZnTe-Emitter vorgestellt.

Im Hauptteil der Arbeit (Kap. 4 bis 7) werden dann THz-Emissionen aus laser-generierten Plas-
men untersucht. Solche Plasmen entstehen, wenn Laserpulse aus Verstérkerlasern in gasformigen
Medien oder einfach in Luft fokussiert werden, da die optische Feldstérke dann zur lonisierung der
Molekile ausreicht. Nach Einfiihrung in das Thema und der Erarbeitung der Grundlagen solcher
laser-erzeugten Plasmen in Kap. 4 werden in Kap. 5 und 6 zwei verschiedenartige Methoden vor-
gestellt, um solche Plasmen zur THz-Erzeugung anzuwenden. Die erste Methode, die im Rahmen
dieser Arbeit erstmals realisiert wurde, beruht auf einer Vorspannung des Plasmas mit einem ex-
ternen elektrischen Feld. Dieser Emitter ist insbesondere deshalb von grofier Bedeutung, da er eine
relativ gute Uberpriifung der entwickelten Modelle und Vorstellungen fiir den Emissionsprozess im
Plasma erlaubt. Die zweite, in Kap. 6 vorgestellte, Methode zur Erzeugung von THz-Emissionen
aus laser-generierten Plasmen basiert auf einem Experiment von Cook et al., bei dem der Laser-
puls mit einem zweiten, frequenzverdoppelten Laserpuls lberlagert wird. Die Beschreibung dieses
Emitters in Kap. 6 erfolgt zunachst anhand des von Cook et al. vorgeschlagenen phanomenologi-
schen x(3)-Modells [18]. In Kap. 7 wird dann ein selbst entwickeltes mikroskopisches Modell auf
Basis von Nichtlinearitaten bei der Erzeugung des Plasmas vorgestellt und mit den experimentellen
Daten und den Vorhersagen des x(*)-Modells verglichen.

Die Arbeit schliet mit einem Vergleich der vorgestellten Emitter in Kap. 8, bei dem insbe-
sondere auf Basis des Séttigungsverhaltens der verschiedenen Emitter Vorhersagen Uber die Lei-
stungsfahigkeit der Emitter bei héheren Laserpulsenergien im Bereich von bis zu etwa 50 mJ ge-
macht werden. Solche Laserpulsenergien stehen am Front-End des PHELIX-Lasers bei der GSI
in Darmstadt zu Verfugung. Im Rahmen der Fortfiihrung dieser Arbeit sollen die hier gemachten
Vorhersagen in Zukunft in Zusammenarbeit mit der GSI experimentell Gberprift werden.

In Kap. 9 werden dann noch Empfehlungen fiir eine Umsetzung der Ergebnisse dieser Arbeit
im Laborbetrieb und fur weiterfihrende Experimente zum Verstandnis der Plasmaemitter gegeben.

1.2. Formales

Die vorliegende Arbeit verwendet durchgéngig SI-Einheiten. Formelzeichen fur Winkel in Glei-
chungen sind in Einheiten von Radiant zu verstehen. Nur bei der Angabe von Winkeln im Text
werden Grad verwendet. Der Begriff THz-Signalamplitude wird zur Beschreibung des maximal er-
reichten Werts des zeitlichen Signalverlaufes verwendet. Flr den Fall das ein solches maximales
Signal bei negativen Spannungs- bzw. Feldstarkewerten erreicht wird, soll auch die Signalampli-
tude negativ sein. Mit Signalamplituden sind ausdriicklich nicht von Spitze zu Spitze gemessene
Amplituden gemeint.
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2. Elektro-optische Detektion von THz-Strahlung

In diesem Kapitel wird die elektro-optische Detektion der THz-Strahlung in nicht-linearen optischen
ZnTe-Kristallen behandelt. Diese Methode zur Detektion von THz-Signalen ist ausfihrlich unter-
sucht worden [19, 20, 21, 22, 23]. In dem folgenden Kapitel der vorliegenden Arbeit wird nach
einer kurzen Einflhrung in die kohdrente Detektion und der Erarbeitung der relevanten Grund-
lagen fiir zwei unterschiedliche Detektionsgeometrien zunéchst die Brechungsindexéanderung und
dann die absolute Phasenverschiebung als Funktion der angelegten elektrischen Feldstérke herge-
leitet. Dabei wird insbesondere der Einfluss der Abfrage-Laserpulslédnge, der Kohérenzlénge, der
Eindringtiefe und der Kristalldicke auf die frequenzabhéngige Empfindlichkeit diskutiert. Dieses
ermdglicht auch die Bestimmung der Antwortfunktion des Detektors im Zeitbereich.

2.1. Einfuhrung: Kohéarente Erzeugung und Detektion von THz-Pulsen

Die Erzeugung der intensiven THz-Pulse erfolgt im Rahmen dieser Arbeit grundsétzlich optoelek-
tronisch. Damit ist gemeint, dass die verwendeten THz-Quellen auf Grund der Beleuchtung mit
einem ultrakurzen Laserpuls einen zeitlich korrelierten, elektro-magnetischen THz-Puls emittieren.
Dieser koharente Charakter der verwendeten THz Quellen wird bei der Detektion im Rahmen der
Anrege-Abfrage-Technik (engl. ,,Pump-Probe*) ausgenutzt. Dazu wird ein opto-elektronischer De-
tektor, genauer ein elektro-optischer Kristall verwendet, der das elektrische Feld des THz-Pulses
nur in einem im wesentlichen durch den Laserpuls vorgegebenen Zeitfenster abfragt. Dazu wird
der Laserstrahl wie in Abb. 2.1 dargestellt in einen Anregestrahl fiir den Emitter und einen Ab-
fragestrahl fiir den Detektor aufgeteilt. Flr eine feste Zeitverzogerung zwischen den Anrege- und
Abfragepulsen wird dann das elektrische Feld des THz-Pulses am Ort des Detektors nur zu einem
bestimmten festen Zeitpunkt detektiert. Die Zeitverzogerung wird dann mittels einer mechanischen
Verzogerungsstrecke variiert, so dass das THz-Signal im zeitlichen Verlauf bestimmt werden kann.
Dabei wird dann eine Faltung der THz-Pulsform am Ort des Detektors mit der Zeitbereichs-Ant-
wortfunktion (siehe auch Kap. 2.6) des Detektors gemessen.

2.2. Grundlagen: Phasenfehlanpassung und Absorption in ZnTe

In diesem Unterkapitel soll der Effekt der Phasenfehlanpassung (d.h. der unterschiedlichen Aus-
breitungsgeschwindigkeit von THz-Puls und optischem Puls) zunéchst allgemein und dann am spe-
ziellen Beispiel von ZnTe diskutiert werden. Weiter wird auch die frequenzabhéngige Absorption der
THz-Strahlung in ZnTe diskutiert und die Eindringtiefe formal eingefiihrt. Damit werden insbeson-
dere die Voraussetzungen zur Berticksichtigung der Phasenfehlanpassung und der THz-Absorption
bei der elektro-optischen Detektion in diesem Kapitel bei der elektro-optischen Generation in Kap.
3.3 und geschaffen.

Im Rahmen dieser Arbeit ist die Ausbreitung von zwei Arten von elektromagnetischen Pulsen
interessant. Dieses sind zum einen die optischen Laserpulse, fur welche folgende Beschreibung
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Abbildung 2.1.: Schematische Darstellung des Messaufbaus zur opto-elektronischen Erzeugung
und Detektion von THz-Pulsen. Als Emitter ist der Plasmaemitter mit Vorspannung
(siehe Kap. 5) und alternativ der grof3flichige GaAs-Emitter mit externer \Vorspan-
nung (siehe Kap. 3.4) dargestellt. Zusétzlich dargestellt ist der verwendete elektro-
optische Detektor, welcher im wesentlichen aus dem ZnTe-Detektorkristall, der
Polarisationsoptik und der Verz6gerungsstrecke besteht.
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verwendet wird:

Eopi(2,t) = Egpt(z,t) - sin (wopt (t — M)) . (2.1)

0
Dabei ist n(wop) der frequenzabhédngige Brechungsindex des Mediums flr die Frequenz wpp;.
Egpt(z, t) beschreibt die Einhiillende der optischen Strahlung. Der optische Puls besteht also aus ei-
ner Tragerwelle der Frequenz w,,, Welcher mittels einer Amplitudenfunktion Egpt(z, t) eine Puls-
form aufgepréagt wird. Wie man allgemein zeigen kann [24, 25], muss in diesem Fall fir die so-
genannte Gruppengeschwindigkeit v,,., welche die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Einhullenden

darstellt,

co
Vgr = —,
gr Tgr
. d
Mitng. = n(wept) + wopt - n(Wopt) (2.2)
Wopt

gelten. ¢y ist die Vakuumlichtgeschwindigkeit. Das heif3t Egpt(z, t) muss die Form

N z
Ebyu(z,t) = ot =t = =) 23)
gr

annehmen. Dabei beschreibt Egpt(t*) die genaue Form des Laserpulses in einem Koordinatensy-
stem, welches sich mit dem Laserpuls (also mit v,,.) mitbewegt. Flr die Ausbreitung von optischen
Laserpulsen ist also nur diese Gruppengeschwindigkeit 1, und der zugehorige Gruppengeschwin-
digkeitsbrechungsindex n,, maBgeblich.

Der zweite Typ von elektromagnetischen Pulsen ist der erzeugte THz-Puls. Dieser besteht nur
aus einer wenige Halbwellen umfassenden Signalform. Dieses bedeutet, dass der THz-Puls eine
extrem hohe Bandbreite im Frequenzraum besitzt. Innerhalb eines dispersiven Mediums kann man
damit nicht mehr von einem konstanten Brechungsindex bzw. einer konstanten Ausbreitungsge-
schwindigkeit fiir den THz-Puls ausgehen. Im Folgenden soll daher der THz-Puls nach der Fourier-
Theorie als Superposition von monochromatischen Wellen betrachtet werden. Damit ist des ausrei-
chend die Detektion von solchen monochromatischen THz-Wellen zu betrachten.

Fur die im Rahmen dieser Arbeit verwendete elektro-optische Detektion und die elektro-opti-
sche Generation ist man besonders an einer Anpassung der Ausbreitungsgeschwindigkeit des op-
tischen Pulses und der THz-Welle interessiert. Naturlich kann dieses auf Grund der Frequenzab-
hangigkeit des Brechungsindexes im Terahertzbereich nur fir einzelne Frequenzen genau bzw. fir
THz-Pulse nur zu einem gewissen Grad gelingen. Im Weiteren ist es daher sinnvoll, die Kohérenz-
lange I.(wr ) als Mak fur die Anpassung der Ausbreitungsgeschwindigkeiten bei der jeweiligen
Terahertzfrequenz wr gz, zu definieren. Dabei entspricht die Koharenzlénge [.(wr ) der Propagati-
onslange, nach welcher sich die Phase der Terahertzwelle relativ zu der Einhiillenden des optischen
Puls auf Grund der unterschiedlichen Ausbreitungsgeschwindigkeiten um 180 verschoben hat. Die
Koharenzlange kann damit formal ausgedriickt werden als

€o

le=m Ngr — nTHz) . (2.4)

Dabei wurde nrg, als Abkirzung fir n(wrp,) (also fir den Brechungsindex fur die Phasenge-
schwindigkeit der THz-Welle) eingefiihrt.



10 ELEKTRO-OPTISCHE DETEKTION VON THZ-STRAHLUNG

— 150 [ T T T T T T T
g Gallot et al.
é =, ———— Schall et al.
2 7 100 | Hattori et al.
= _ Jacob
2.9 [
<& 50
"'q—) L
O L
¥4 L
of :
45 F 3

—— Nahata et al. (Berechnet)

- Gallot et al. ]
% 40F —  Schalletal. 3
2 Hattori et al. ]
(2 Jacob ]
235F :
= = -
S P !
© 30k n (775 nm);
m ! -W o
10 —t —— 10
— [ Koharenzlange E
E 8 IF Eindringtiefe (1/o._, ) 8 =
— B < T
S6f 16 &
" | )
N gl 14 @
(©
< 2F 42 £
2 | 1 3
0 L el () [
0 1 2 3 4 5

Frequenz [THZz]

Abbildung 2.2.: Frequenzabhéngige Kohérenzldnge und Eindringtiefe von ZnTe. Die Daten wurden
dabei entnommenen aus: Nahata et al. [26], Gallot et al. [27], Schall et al. [28],
Jacob [29], Hattori et al. [30].
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Die Bestimmung der Koharenzldnge auf Basis des frequenzabhéngigen Brechungsindexes ist
in Abb. 2.2 am Beispiel von ZnTe dargestellt. Dazu wurde zuné&chst der auf verschiedenen Quellen
[26, 27, 28, 29, 30] beruhende Brechungsindex im Terahertzbereich dargestellt (Abb. 2.2 (Mitte)).
Die Abweichungen der Daten voneinander erklaren sich vermutlich durch systematische Messfeh-
ler (z.B. eine ungenaue Bestimmung der Probendicke) einerseits und durch Schwankungen in der
Materialqualitat andererseits. Fur die weiteren Rechnungen und Diskussionen sollen die Daten von
Gallot et al. verwendet werden. Hierfur spricht, dass diese Brechungsindexdaten recht gut mit den
experimentellen Befunden von Hattori et al. und mit den Rechnungen von Nahata et al. tGberein-
stimmen.

Zusatzlich wurde noch der optische Gruppengeschwindigkeitsbrechungsindex fiir 775 nm dar-
gestellt. Optimale Phasenanpassung und damit eine unendliche Kohdrenzladnge erhélt man, wenn
beide Berechungsindizes Ubereinstimmen, was etwa bei 2 THz der Fall ist. In Abb. 2.2 (Unten) ist
dann die nach Gleichung 2.4 berechnete Koharenzlénge dargestellt. Dabei fallt auf, dass bis zu ei-
ner Frequenz von 2,5 THz Kohdrenzl&dngen von mehr als 1 mm vorliegen. Damit erscheint (wie in
Kap. 2.5 und Kap. 3.3 ausfihrlich diskutiert wird) die Verwendung dunnerer (als 1 mm) Kristal-
le fir Anwendungen wie die elektro-optische Generation oder Detektion von THz-Strahlung im
Frequenzbereich unterhalb von 2,5 THz nicht sinnvoll.

Neben der Kohéarenzlange ist bei der Wahl der nichtlinearen Kristalle bzw. deren Dicke natiirlich
auch die frequenzabhéngige Absorption bzw. die Eindringtiefe der Terahertzstrahlung von groRer
Bedeutung!. Die THz-Absorption wird dabei formal mittels des frequenzabhangigen Leistungsab-
sorptionskoeffizienten ;g , beschrieben:

ITHZ(Z) = I%Hz ’ exp(_aTHzZ)a
bzw. Erp(z) = Epy, - exp (—%?«) :

(2.5)

Die flr ZnTe ermittelten Leistungsabsorptionskoeffizienten oy g, (wrp ) [27, 28, 29, 30] sind in
Abb. 2.2 (Oben) dargestellt. Auch hier sind die starken Abweichungen der Daten untereinander ver-
mutlich auf systematische Fehler (wie z.B. die mangelhafte Behandlung von Vielfachreflexionen)
oder Variationen in der Materialqualitét zurtickzufuhren. Da ZnTe stark hygroskopisch ist und THz-
Strahlung von Wasser sehr stark absorbiert wird, kann auch ein unterschiedlicher Wassergehalt in
den Kristallen die teilweise drastischen Abweichungen erklaren.

Die Eindringtiefe der Strahlung ist einfach Uber den Abfall der Intensitit auf den Wert 1/e
definiert und ist gegeben durch den Kehrwert von ar g, (wr,). Die so bestimmte Eindringtiefe ist
ebenfalls in 2.2 (Unten) dargestellt. Es fallt auf, dass auch die Eindringtiefe im Frequenzbereich bis
2,5 THz oberhalb von 1 mm liegt, so dass sich auch auf Grund der Absorption keine Notwendigkeit
zur Verwendung von dinneren Kristallen ergibt.

Auffallig ist, dass die Absorption und der Brechungsindex oberhalb von 3 THz deutlich an-
steigen. Dieses erklart sich dadurch, dass bei diesen Frequenzen im ZnTe LO-Phonon Resonanzen
angeregt werden.

!Die Absorption der optischen Strahlung ist sehr viel geringer und spielt prinzipbedingt nur bei der elektro-optischen
Generation nicht aber bei der elektro-optischen Detektion eine Rolle.
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2.3. Grundlagen: Der lineare Pockels-Effekt in ZnTe

Die elektro-optische Detektion basiert auf der Anderung des Brechungsindexes (also der Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit flr eine optische Welle) in nicht-linearen optischen Kristallen unter dem Ein-
fluss eines &uReren quasistatischer? elektrischen Feldes, wie z.B. das des zu detektierenden THz-
Pulses. Ist der Zusammenhang zwischen der Anderung des Brechungsindexes und dem anliegen-
den elektrischen Feld linear, spricht man vom Pockels-Effekt. Terme hoherer Ordnung, die zu einer
quadratischen Abhéngigkeit fihren (Kerr-Effekt), kdnnen flr die bei der Detektion von THz-Pulsen
auftretenden elektrischen Feldstarken vernachlassigt werden. Allgemein wird der Brechungsindex
n eines elektro-optischen Kristalls mit angelegtem elektrischen Feld durch den sogenannten Bre-
chungsindextensor beschrieben. Das Brechungsindexellipsoid, welches die Bestimmung des Bre-
chungsindexes n fiir beliebige Feldrichtungen der optischen Welle erlaubt, ist dann gegeben durch
[31]:

1 1 1 1 1 1

—) 22+ (=) P+ (=) P24+2( =) yz+2( =) zz24+2( =) zy=1. (2.6)
2 2 2 2 2 2

n</ ne /o n/s n/y n"/s /e

Dabei ist die lineare Anderung der Koeffizienten (-5). durch ein willkiirliches elektrisches Feld

E = (E,, Ey, E.) gegeben durch:

3

A (%) => ryE; 2.7)

[ j=1
wobei r; ; den elektro-optischen Tensor darstellt.

In der vorliegenden Arbeit wurde ausschlieBlich in <110>-Richtung geschnittenes ZnTe zur
elektro-optischen Detektion verwendet. ZnTe zéhlt zum kubischen Kristallsystem mit Zinkblende-
struktur (43m) und ist damit isotrop, d.h. der Brechungsindex ohne angelegtes Feld ist richtungsu-
nabhéngig. Der elektro-optische Tensor von ZnTe ist gegeben durch [20]

o O O

(2.8)

Tij =

o O~
=
<
O»-l: oSO O O
o O O O O

41
Damit gilt fur das Brechungsindexellipsoid in ZnTe mit angelegtem elektrischem Feld

1 1 1
(ﬁ) >+ (E) y2 + (ﬁ) 22+ 2ryp Epyz + 2rap Eyxz + 2rpn E,oy = 1. (2.9
1 2 3

Dabei ist zu beachten, dass die x-Achse der [100]-Achse, die y-Achse der [010]-Achse und die z-
Achse der [001]-Achse des Kristalls entspricht. Fir die elektro-optische Detektion mit <110>-ZnTe

Zalso eines Feldes welches sich zeitlich deutlich langsam als das Feld der optischen Welle verandert.

3Der Brechungsindex n fir die Phasengeschwindigkeit ist natirlich eine Funktion von w,p:. (Dieses filhrt zu einem
unterschiedlichen Brechungsindex fur die Gruppengeschwindigkeit ng,-.) Die Abhéngigkeit von w,,: soll aber im
weiteren weggelassen werden, so dass die Abkiirzung n=mn(wop:) gilt.
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Abbildung 2.3.: Darstellung der Geometrie fiir elektro-optische Detektion in-<110> ZnTe mit 45
Unterschied zwischen der Polarisation der optischen Strahlung und der Polarisation
des THz-Pulses.

wurden in der Literatur zwei Geometrien vorgeschlagen, welche den senkrechten Einfall der THz-
Welle und der optischen Strahlung auf die <110>-Oberflache gemeinsam haben. Die Geometrien
unterscheiden sich jedoch in der Orientierung der Polarisation der THz-Strahlung relativ zum Kri-
stall und in der Orientierung der Polarisation der optischen Strahlung relativ zu der der THz-Welle.
In den folgenden zwei Unterkapiteln werden die zwei Geometrien detailliert vorgestelt.

Eine Formel zur allgemeingltigen Beschreibung der elektro-optischen Detektion mit ZnTe fir
beliebige Geometrien wurde kirzlich von Planken et. al entwickelt [32].

2.4. Elektro-optische Detektion in <110>-ZnTe

2.4.1. Detektion in ZnTe mit 45° Polarisationsdifferenz

Die in diesem Abschnitt vorgestellte Geometrie mit 45 Differenz zwischen der Polarisation der
einfallenden optischen Strahlung und der Polarisation der THz-Welle liefert nicht die maximal
mogliche Brechungsindexénderung pro angelegtem elektrischen Feld, erlaubt aber eine einfache
Kalibrierung der Detektionsanordnung. Dieses ist detailliert in Kap. 2.7 dargestellt.

Diese Geometrie ist in Abb. 2.3 dargestellt. Im Koordinatensystem des Kristalls (x,y,z) liegt
das elektrische Feld des THz-Pulses in z-Richtung (Edet = e, Fye). Damit ergibt sich fir das
Brechungsindexellipsoid:

1 1 1
(—2> z’ + (—2) y2+(—2) 2* + 2ry Bgeyry = 1. (2.10)
n=/ n=/2 n=/s3

Im weiteren bietet es sich an, ein Labor-Koordinatensystem (x’,y’,z’) zu wahlen, in dem das Bre-
chungsindexellipsoid Hauptachsengestalt annimmt. Damit verschwindet der Mischterm xy. Dieses
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Koordinatensystem wird durch die folgende Transformation definiert

’ L 1L 9
y w3 !
Z 0 0 1 z

Die y’-Achse dieses Labor-Koordinatensystems liegt dabei in der Kristalloberflache, wéhrend die
x’-Achse parallel zur <110>-Richtung bzw. zur Ausbreitungsrichtung gewahlt wurde. Damit ergibt
sich fir das Brechungsindexellipsoid im Laborsystem

n( 1 o1 2"
A Ta1Bger | +y i r11 Eget | + )= L. (2.12)
Hieraus ergibt sich fiir den Brechungsindex in y’-Richtung

1

n

1
5 = —5 — Ta1 Eger- (2.13)
y "
Durch Umformung und Taylor-Entwicklung bis zur ersten Ordnung erhalt man

3

n
Ny =N+ 77"41Edet- (214)

In z’-Richtung bleibt der Brechungsindex unveréndert:
Ny = MN. (2.15)

Da der optische Abfragestrahl unter 45° zur y* und zur z’-Achse polarisiert ist, ergibt sich fiir
den durch den THz-Puls hervorgerufenen Brechungsindexunterschied zwischen der y’- und der z’-
Komponente des optischen Abfragestrahls einfach

3
An=ny —ny = %7“41Edet. (2.16)

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass die vorgestellte Geometrie zwar verhaltnismaRig anschau-
lich und einfach zu berechnen ist, was vermutlich erklart, warum sie gelegentlich in der Literatur
vorgeschlagen wurde [19]*. Allerdings wird, wie im nachsten Unterkapitel gezeigt wird, in dieser
Geometrie nicht der maximal mdgliche Brechungsindexunterschied erzielt.

2.4.2. Detektion in ZnTe mit 0° Polarisationsdifferenz

In der in Abb. 2.4 dargestellten Geometrie ist die Polarisation der optischen Welle und der THz-
Strahlung gleich. AuBerdem sind beide Polarisationen senkrecht zur z-Achse ([001]-Achse) des
Kristalls, also in [110]-Richtung orientiert. Wie sich allgemein giiltig zeigen lasst [20], wird in die-
ser Geometrie der grofite mogliche Brechungsindexunterschied pro angelegtem elektrischem Feld

“In Ref. [19] wurde allerdings der Brechungsindexunterschied falschlicher Weise zu An = n, —n.r = 13141 Eget,
also um den Faktor 2 zu groR berechnet.
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Abbildung 2.4.: Darstellung der Geometrie fiir elektro-optische Detektion in <110>-ZnTe mit 0
Unterschied zwischen der Polarisation der optischen Strahlung und der Polarisation
des THz-Pulses.

induziert. Im Koordinatensystem des Kristalls (x,y,z) ist das elektrische Feld des zu detektierenden
THz-Pulses E4.; gegeben durch

Sl-

Edet = Edet - (217)

1
V2
0
Damit ergibt sich fur das Brechungsindexellipsoid

1 1 1
(_2> 2 + <_2> v+ (_2> 2+ V2ry Bgeyz — V2ry Egezz = 1. (2.18)
n n n
1 1 3

Auch hier wird wieder ein Labor-Koordinatensystem gewéhlt, in dem das Brechungsindexellipsoid
Hauptachsengestalt annimmt. Dieses ist definiert durch die Transformation

/ AL 1
y i !
y | =1 -+ 1 |1y | (2.19)
o 1 _1 1 2
2 2 2
Damit ergibt sich flir das Brechungsindexellipsoid im Laborsystem
2 1 1
<$—2> +y”? (—2 + 7"41Edet> + 27 (-2 — 7“41Edet> =1 (2.20)
n n n

und damit fur den Brechungsindex in y’- und in z’-Richtung

1

n

1
= — + ra e, (2.21)
n

!

2
Y
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bzw. ) )
5 = —5 — T41Eget- (2.22)

ns n2

Durch Umformung und Taylor-Entwicklung bis zur ersten Ordnung erhalt man

3

n
Nyr =N — 77"41Edeta (223)
bzw.
,n3
Ny =N+ 7T41Edet- (224)

Da der optische Abfragestrahl unter 45° zur y’ und zur z’-Achse polarisiert ist, ergibt sich fiir
den durch den THz-Puls hervorgerufenen Brechungsindexunterschied zwischen der y’ und der z’-
Komponente des optischen Abfragestrahls einfach

An = Nyt — Ny = ’n3’)”41Edet. (225)

Dieses ist im Vergleich zur Geometrie mit 45° Differenz zwischen der Polarisation von THz-Puls
und optischer Welle ein um den Faktor 2 vergroferter Brechungsindexunterschied. Gleichzeitig ist
dieses, wie in Ref. [20] allgemein gliltig gezeigt wird, auch der fir <110>-ZnTe maximal erreich-
bare Brechungsindexunterschied.

2.5. Absolute Detektorempfindlichkeit unter Beruicksichtigung von
Absorption und Phasenfehlanpassung

In Kap. 2.4.1 und 2.4.2 wurde die Brechungsindexdifferenz An im ZnTe-Detektorkristall als Folge
des elektrischen Feldes der THz-Welle hergeleitet. Im Folgenden soll fir die Geometrie, in welcher
die erzeugte Brechungsindexdifferenz pro angelegtem Feld maximal wird (parallele Polarisation
von THz-Signal und Abfragepuls; vgl. Kap. 2.4.2), die im Detektionskristall erzeugte absolute Pha-
sendifferenz pro THz-Feldamplitude als Funktion der THz-Frequenz berechnet werden.

Bei der koharenten Detektion von zeitabhangigen THz-Signalen mittels kurzer Laserpulse
durch die Anrege-Abfrage-Technik (vergl. Kap. 2.1) kann die totale Phasendifferenz, welche der
Abfragepuls erfahrt, durch Integration der Brechungsindexdifferenz An(F;,) Uber die Detektor-
kristalllange 1,4.; bestimmt werden [33, 34]:

2T

>\opt

ldet &)
/ dz / AR (Bgor (b + 7, 2)) T2 2t (2.26)
0 —00

A —
o(7) Wons

Dabei ist 7 die Zeitverzogerung zwischen dem THz-Signal und dem Abfragepuls und ), die
Vakuum-Wellenlange des Abfragepulses. Weiter wurde durch den Term fiir die raum-zeitliche In-
tensitatsverteilung des Abfragepulses

2
z
Iplzt) 2/, —ain(2) (t - =)
Wopt T, 2 ’
—oo Wopt

(2.27)
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beriicksichtigt, dass der Abfragepuls nur durch den Teil des elektrischen THz-Signals moduliert
wird, welcher innerhalb des Kristalls raum-zeitlich mit dem Abfragepuls berlappt. Dabei ist 7, die
Halbwertspulsdauer des Abfragepulses, W,,; die Flachenenergiedichte der Abfragepulses und v,
die optischen Gruppengeschwindigkeit. Eine Berticksichtigung von Verlusten der optischen Strah-
lung durch Reflexion oder Absorption ist nicht notwendig, da ja der Phasenunterschied letztendlich
nur fir den Teil des Abfragepulses, welcher auch die Photodioden erreicht, bestimmt wird.

Da sich nach der Fourier-Theorie auch beliebige THz-Signalformen als Summe von einzelnen
Sinus-Wellen darstellen lassen, und insbesondere die Empfindlichkeit des Detektors als Funktion
der Frequenz des THz-Signals interessant ist, bietet es sich an, das THz-Signal als Sinuswelle an-
zunehmen. Berlicksichtigt man zusatzlich die Reflexionsverluste beim Eintritt der THz-Strahlung
in den Kristall durch die Einflihrung eines Amplitudentransmissionskoeffizienten 1+n2THZ und die
Absorption innerhalb des Kristalls durch Einflihrung des frequenzabhangigen Leistungsabsorpti-
onskoeffizienten oy ,, ergibt sich fur das elektrische Feld innerhalb des Detektorkristalls

2 ) NTHzZ -« w z
_E’det(z7 t) = Egetms’Ln(WTHzt + TC};Z )€$p ( THZé THZ) > . (228)
z

Dabei ist Eget die elektrische Feldamplitude der Frequenzkomponente des THz-Signals mit der
Winkelfrequenz wrr, im Brennpunkt, d.h. am Ort des Detektorkristalls. Durch Einsetzen von 2.28
in 2.25 und dann in 2.26, sowie von 2.27 in 2.26 und durch Substituieren von { =t — z[vg, ergibt
sich unter Benutzung von 2.4
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(2.29)

Gleichung 2.29 beschreibt den absoluten Phasenunterschied, der in einer elektro-optischen Detek-
tionsanordnung mit einem ZnTe-Kristall der Lange iy, in optimaler Geometrie unter Berlicksich-
tigung von THz-Absorption, Phasenfehlanpassung und endlicher Abfragepulsldnge erzeugt wird.
Der Ausdruck sz, gibt die erzeugte Phasendifferenz pro THz-Feldstdrke und pro Kristalllange
an, wenn man den Einfluss von Phasenfehlanpassung, THz-Absorptior? und der endlichen Abfrage-
Laserpulslange vernachlassigt®, und entspricht damit der Gleichspannungsempfindlichkeit der De-
tektionsanordnung.

Im Folgenden sollen die einzelnen Einflisse zundchst einzeln und dann im Zusammenwirken
naher betrachtet werden. Dazu bietet es sich an, die folgenden N&herungen durchzufiihren. Ver-
nachldssigt man zundchst die THz-Absorption und die Phasenfehlanpassung, ergibt sich

- wTHz
Ap(T,arg, — 0,1, — 00) = EdetSZnTee 6 (2) et + sin(wrp,T). (2.30)

Dieser Ausdruck erlaubt es, die absolute Empfindlichkeit pro Kristalllinge als Funktion der Fre-

®Die Absorption des optischen Abfrage-Laserpulses spielt dagegen keine Rolle, da bei der Detektion mittels Ellipso-
metrie nur Phasendifferenzen aber keine absoluten Intensitaten gemessen werden (vergl. Kap. 2.7).
®1n der Geometrie mit 45° Polarisationsdifferenz reduziert sich der Wert von sz, 7. um den Faktor 2 (vergl. Kap. 2.4.2).
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Abbildung 2.5.: Detektionsempfindlichkeit eines 1 mm dicken ZnTe-Kfristalls fiir verschiedene Ab-
fragepulsldngen unter Viernachlassigung von Absorption und Phasenfehlanpassung.

quenz der THz-Signalkomponente flir verschiedene Abfragepulsldngen zu berechnen. Das Ergeb-
nis ist in Abb. 2.5 dargestellt. Man erkennt deutlich, dass die Empfindlichkeit fur die verwendete
Abfragepulslédnge von 150 fs bei etwa 3 THz auf die Halfte abgefallen ist und oberhalb von 5 THz
praktisch verschwindet. Kiirzere Abfragepulsléangen von z.B. 50 fs bzw. 10 fs machen den Frequenz-
bereich bis etwa 20 THz bzw. 50 THz zugénglich. Diese Reduzierung der Empfindlichkeit ist so zu
verstehen, dass Abfrage-Laserpulse welche langer sind als die halbe Periodendauer der THz-Welle
eine Ausléschung des Signals auftritt, da positive und negative Halbwellen des THz-Signals gleich-
zeitig abgefragt werden.

Um den Einfluss der Phasenfehlanpassung und der THz-Absorption zu veranschaulichen, ist es
zunachst sinnvoll, den Einfluss der endlichen Abfragepulslédnge zu vernachléssigen, also von einem
unendlich kurzen Abfragepuls auszugehen. Damit ergibt sich

. 1 — 2exp (_O‘ngld“) - cos ”ll‘i‘” + exp(—armldet)
A(p(’l’, Tp — 0) = EdetSZnTe X

2 -
L P
1 2

sin(wrp,T + ¢),

leaT,sin (—ﬂi“) + 27 (cos (—”%‘fﬁ) —exp (7”“05””)) )

leary, (cos ( et — exp lactarn: ) ) _ o7 gip, ( Tldet
Ic 2 le

mit¢ = arctan(

Vernachléssigt man weiter den Einfluss der Phasenfehlanpassung, ergibt sich
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Abbildung 2.6.: Detektionsempfindlichkeit von ZnTe als Funktion der Kristalllénge
_ _ 0 2 —arm;ldet .
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(2.32)

Geht man dagegen von einer vernachlassigbaren Absorption aus, ergibt sich:

[ 7l
0 c det .
A(p(T, WTHzyTp = 0,aru, = 0) = EdetSZnTe; 2 — 2cos Szn(wTHzT + ¢)a
C
1 — cos —ﬂl‘i”
mit ¢ = arctan———=<
sm—ld‘?t
C

(2.33)

Zur besseren Veranschaulichung ist in Abb. 2.6 die Detektionsempfindlichkeit als Funktion der Kri-
stalllange flr unendlich kurze Abfragepulse dargestellt. Man erkennt, dass die Empfindlichkeit ohne
Phasenfehlanpassung und ohne Absorption erwartungsgemaR linear mit der Kristalllange anwéchst.
Ist nur Absorption vorhanden nahert sich die Empfindlichkeit fiir groRe Kristalllingen einem Ma-
ximalwert an und verandert sich dann nicht mehr. Liegt dagegen nur eine Phasenfehlanpassung
und keine Absorption vor, steigt die Empfindlichkeit bis zu einer Kristalllinge gleich der Kohé-
renzlange an, um danach wieder auf Null abzufallen. Dieser Vorgang wiederholt sich periodisch.
Dieses erklart sich dadurch, dass das THz-Signal und der Abfragepuls nach dem Durchlaufen der
Kohérenzlange genau eine Phasenverschiebung um X5 ,/2 erfahren haben, und sich der aufgebau-
te Phasenunterschied auf Grund der Vorzeichenumkehr des elektro-optische Effekts wieder abbaut.
Liegen beide Effekte in etwa der gleichen GroRenordnung vor (,. = 1/arg,), erreicht die Emp-
findlichkeit schon bei einer Kristalllange, welche leicht unterhalb der Kohdrenzlénge liegt, ihren
Maximalwert. Fur groRere Kristalllangen sinkt die Empfindlichkeit dann wieder bis zu einer Kri-
stalllange von etwa 2 - I, jedoch ohne dort ganz auf Null zuriickzugehen.
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Abbildung 2.7.: Detektionsempfindlichkeit von ZnTe als Funktion der Frequenz fiir verschiedene
Kristallldngen, unter Berticksichtigung von Absorption und Phasenfehlanpassung
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Abbildung 2.8.: Antwortfunktion des realen Detektors mit 1 mm Kristallldnge auf eine delta-férmi-
ge Anregung zum Zeitpunkt t=0 ps.

Berticksichtigt man alle Einfliisse auf die Empfindlichkeit und benutzt die bekannten frequenz-
abhangigen Werte flr die Absorption und die Kohérenzlédnge in ZnTe (vgl. Kap. 2.2), erlaubt Glei-
chung 2.29, die Empfindlichkeit fur verschiedene Kristalllangen und Abfragepulslangen als Funk-
tion der Frequenz der zu detektierenden THz-Signalkomponente zu berechnen. Das Ergebnis ist in
Abbildung 2.7 dargestellt. Man erkennt, dass flr das hier verwendete System mit 150 fs Halbwerts-
breite der Abfragepulse eine Verringerung der Kristalllange unterhalb von 1 mm nicht mehr sinnvoll
ist, da man nur sehr unwesentlich an Bandbreite gewinnt, jedoch deutlich an Empfindlichkeit ver-
liert. Fur Systeme mit 50 fs Abfragepulslange ist es jedoch mdglich, mit 100 pm dicken Kristallen
eine Bandbreite von Uber 4 THz zu erzielen. Ist man nur an dem Bereich unterhalb von 2,5 THz
interessiert, ergibt sich dagegen die Mdéglichkeit, mit dickeren Kristallen die Empfindlichkeit deut-
lich zu steigern. Dabei muss jedoch beachtet werden, dass der THz-Strahl in den AufRenbereichen
des Kristalls nicht mehr optimal fokussiert ist. Damit ist die Annahme ebener THz Wellen, welche
in der Herleitung benutzt wurde, nur noch eingeschrankt giltig, so dass man eine Reduzierung der
Empfindlichkeit relativ zu den zuvor berechneten Werten erwartet.

2.6. Antwortfunktion des Detektors im Zeitbereich

Auf Basis der im vorhergehenden Kapitel berechneten spektralen Empfindlichkeit in Verbindung
mit der zugehdrigen Phasenverschiebung kann auch die Antwortfunktion des Detektors auf eine
delta-férmige Anregung im Zeitbereich bestimmt werden. Da ein Delta-puls spektral aus einer
Uberlagerung aller Frequenzen mit gleicher Amplitude besteht, erhalt man die Antwortfunktion
einfach durch Rucktransformation der durch Gleichung 2.29 gegebenen spektralen Empfindlich-
keit. Dabei muss allerdings der Phasenterm im Frequenzraum berlcksichtigt werden. Das Ergebnis
einer solchen Berechnung ist in Abb. 2.8 fiir eine Kristalllinge von 1 mm und eine Abfragepulslén-
ge von 150 fs (Halbwertsbreite) dargestellt. Man erkennt deutlich einen negativen Vorpuls und ein
deutliches Nachschwingen bis etwa 2 ps nach der Anregung. Damit entspricht die Auswirkung der
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spektralen Empfindlichkeit des Detektors auf die detektierten Signale im Zeitbereich einer mathe-
matischen Faltung der auf den Detektor fallenden THz-Signalform mit der in Abb. 2.8 dargestellten
Antwortfunktion.

2.7. Messung der Phasendifferenz durch Ellipsometrie

Beide in den Kapiteln 2.4.1 und 2.4.2 vorgestellten Detektionsgeometrien haben gemeinsam, dass
die zwei jeweils unter 45° zur Polarisation der einfallenden Welle liegenden Komponenten einer
linear polarisierten optischen Welle einen relativen Phasenunterschied zueinander erfahren. Um
diesen zu detektieren, reicht es nicht aus, direkt die zwei Komponenten zu erfassen, da ja gewdhnli-
che optische Detektoren wie z.B. Photodioden nur die Intensitat und nicht die Phase einer optischen
Welle detektieren. Wie im Weiteren gezeigt wird, ist es jedoch mdglich, mittels einer A/4 Verzdge-
rungsplatte den Phasenunterschied in Form einer Intensitétsdifferenz detektierbar zu machen. Da
diese Methode auf der Erzeugung von elliptisch polarisiertem Licht basiert, spricht man auch von
Ellipsometrie [35]. Dabei bieten sich zwei mdgliche Geometrien an, die sich im Wesentlichen durch
die Ausrichtung der Eingangspolarisation relativ zu der Anordnung des polarisierenden Strahl-
teilers unterscheiden [19, 34]. Aus praktischen Gesichtspunkten mdchte man den polarisierenden
Strahlteiler mdglichst so orientieren, dass er im Laborsystem senkrecht steht, d.h. dass man die
im Laborsystem senkrecht bzw. waagerecht polarisierten Komponenten separat detektieren kann.
Aus diesem Grunde wird hier fiir die zwei in Kap. 2.4.1 und in Kap. 2.4.2 vorgestellten Polari-
sationsgeometrien jeweils eine geeignete Geometrie zur Ellipsometrie vorgestellt. Zusatzlich wird
in Kap. 2.7.2 und Anhang A.4 die Vorgehensweise bei der Durchfihrung von absolut kalibrierten
Messungen in der 45°-Geometrie dargestellt.

2.7.1. Ellipsometrie fur die 45°-Geometrie

Im Falle der ersten in Kap. 2.4.1 vorgestellten Geometrie mit 45> Differenz zwischen der THz-
Welle und der optischen Welle liegt eine in 45°-Richtung polarisierte Eingangswelle vor. Damit
bietet sich die in Abb.2.9 vorgestellte Anordnung zur Ellipsometrie an. In dieser Geometrie sind die
ordentliche bzw. die auerordentliche Achse des \/4-Plattchens um 45 relativ zu den Achsen des
Laborsystems gedreht.

Zur Berechnung der detektierbaren Intensitatsdifferenz verwendet man am besten die sogenann-
te Jones-Methode (engl. ,,Jones-Calculus®) [31]. Wie man in Abb. 2.9 erkennen kann, kann man die
komplexe Feldamplitude der Eingangswelle mit einer angenommenen Phasendifferenz Ay im xy-
Koordinatensystem ausdriicken als:

» EY BY,, [ &5F
E(_) _ ( n,T ) _ abs . . (234)
" Ezon,y \/i € ZAW

Dabei ist E?, . die komplexe Feldamplitude in Polarisationsrichtung der entsprechenden linear pola-
risierten Welle ohne Phasendifferenz. Fir die Transfermatrix M5 einer um 45° relativ zur x-Achse
gedrehten \/4-Verzogerungsplatte ergibt sich (vgl. Gl. 2.38):
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Abbildung 2.9.: Anordnung der Komponenten fir Ellipsometrie bei 45 Eingangspolarisation
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(2.35)
Damit erhalt man fur die komplexe Feldamplitude hinter der A/4 Verzdgerungsplatte:
70 By 70
Eout: ( E(())u ,x) = M45'Ein
out,y
_ 1 1 —1i Egbs emzﬁ"
T2\ i1 V2 \ 75
_ Egbsl—i cos%—{—sin% .
V2 V2 cos%—sm%‘p
(2.36)

Mittels eines Polarisators wird der Strahl dann in die in X bzw. in y-Richtung polarisierten Kompo-
nenten aufgeteilt. Die jeweiligen Intensitéten (I, = Jeoco | Ep,;, 12 und I, = 1eoco | EQyyy %)

werden dann mit zwei Photodioden gemessen und mittels eines Differenzverstarkers voneinander
subtrahiert.

Dabei muss beachtet werden, dass (im Gegensatz zur Verwendung von Lasersystemen mit Puls-
wiederholfrequenzen im 100-MHz-Bereich) bei dem verwendeten Verstérkerlasersystem das mit
dem Lock-In-Verstarker gemessene Signal einer einzelnen Photodiode nicht linear zur Laserpuls-
energie ist. Dieses liegt zum einen an Sattigungseffekten in den Photodioden und daran, dass sich
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die elektrische Signalform am hochohmigen’ Lock-In-Eingang mit der Laserpulsenergie &ndert.
Letzterer Effekt ist so zu verstehen, dass die durch den Laserpuls in der Photodiode erzeugte La-
dung uber den hochohmigen Eingang des Lock-In Verstérkers abfliet. Da die Zeitkonstanten fiir
die Ladungserzeugung und den Ladungsabfluss beide intensitdtsabhé&ngig sind, &ndert sich auch
der resultierende vom Lock-In gemessene Spannungsverlauf. Eine experimentelle Bestimmung der
Sattigungskurve und die Uberprifung der Linearitat (vergl. Kap. 2.7.2) der Detektionsanordnung
haben jedoch gezeigt, dass die Sattigungskurve im verwendeten kleinen Bereich rund um den Ar-
beitspunkt ausreichend linear ist, um im Weiteren bei der Verwendung des Differenzverstarkers von
einem linearen Zusammenhang zwischen dem Lock-In-Signal und der Intensitatsdifferenz ausge-
hen zu kénnen.

Das Lock-In-Signal Uy, welches letztendlich detektiert wird, ist also proportional zur Diffe-
renz der beiden Intensitaten. Damit ergibt sich dann:

Uger x AI = I, — I,

1
= 3€oCo (| EO |2 - | Egut,y |2)

2 out,x
1 0 2 .
= 3¢0c | Egps |© sinlAep

= (I + Iy)sinAyp
Udet = KdetSinA(p
~ KdetA‘P'
(2.37)

Im Rahmen dieser Arbeit sind maximale Phasendifferenzen von <6 gemessen worden. Daher ist
es gerechtfertigt in Gleichung 2.37 den Sinus mit dem Argument anzundhern.

2.7.2. Durchfuhrung kalibrierten Messungen in der 45°-Geometrie

Zur Durchfiihrung kalibrierter Messungen ist es also nétig, die Konstante Kg.; zu bestimmen. Da,
wie zuvor dargestellt, bei dem verwendeten Lasersystem auf Grund von Sattigungseffekten fur das
Signal einer einzelnen Photodiode kein linearer Zusammenhang zwischen dem Lock-In-Signal und
der absoluten Laserpulsenergie besteht, ist hier (in Gegensatz zur Verwendung von Lasersystemen
mit 100-MHz-Pulswiederholfrequenz) keine Kalibrierung durch eine direkt Bestimmung der zu
den einzelnen Photodioden gehdrenden absoluten Lock-In-Signhale mdglich. Eine Kalibrierung auf
Basis einer absoluten Messung der beiden Signalkomponenten ist vielmehr nur méglich, wenn zu-
néchst eine Kalibrierkurve fur das Lock-In-Signal als Funktion der optischen Intensitat bestimmt
wird. Diese Methode ist aber mihsam und fehlerbehaftet. Aus diesem Grunde wurde in dieser Ar-
beit ein alternativer Ansatz gewahlt, bei dem in der Geometrie mit 45 Polarisationsdifferenz und
ohne ein zu detektierendes THz-Signal der Kalibrierfaktor Kj.; durch eine definierte Drehung des
A/4-Plattchens um die Strahlachse gewonnen wird. Im weiteren sei 6y ,, der Winkel welcher zwi-
schen der ordentlichen Achse des \/4-Pléattchens und der x-Achse liegt. Fur die Transfermatrix
eines \/4-Plattchens, welches unter dem Winkel 6, /4 steht, ergibt sich:

"Die Verwendung eines hochohmigen Spannungseingangs zur Messung von Signalen von Photodioden ist ungewdhn-
lich. Allerdings hat sich gezeigt, dass andere Konfigurationen wie die Verwendung eines 50-Ohm-Eingangs oder einer
Vorspannung der Photodioden zu deutlich schlechtere Signal-zu-Rausch-Eigenschaften des Gesamtsystems fihren.
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M(0y/s) = Q(=0x/4) Mo Q(6)/4)
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In der Geometrie mit 45° Eingangspolarisation gilt fir die komplexe elektrische Feldamplitude des
Abfragepulses ohne THz-Signal im xy-Koordinatensystem:

o E° 1
0 _ “abs
E;, = NG ( 1 > . (2.39)
Damit ergibt sich fur das Signal nach dem \/4-Pléttchen:
70 E([))ut x 0
Byt (0x/4) = 50 = M(Ox4) - Eip
out,y

_ 1 [ i(sin(20y4) + cos(20y/4)) + 1 g

2\ i(sin(20)4) — cos(20y/4)) + 1 abs:
(2.40)

Analog zu 2.37 ergibt sich dann flr die gemessene Differenz der Intensitaten:
Uget < AI = I, — I,
1

= 56000 (| E(())ut,m |2 - | E(())ut,y 2)

= Jeoco | B, ” Scos(4y)

= 56000 abs 2COS /4

1
= (I, + Iy)5003(40)\/4)
1
Uget = Kdet5003(49A/4)'

(2.41)

Zur Bestimmung des Kalibrierfaktors wird nun der Drehwinkel 6, 4 in einem kleinen Bereich
(ABy/4) um 6, = 45° variiert. Damit ergibt sich fur das gemessene Lock-In-Signal als Funk-
tion der Verdrehung A6, /4:

1
Uget = Kdeticos(g—i—élAQ)\M)
1
Kdetﬁsin(llAH)\/;l)
~ Kdet2A0)\/4-
(2.42)

Dabei wurde im letzten Schritt der Sinus fur kleine Winkel mit dem Argument gendhert, da die
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Kalibrierung nur fur kleine Variationen 4A6) /, des Drehwinkels durchgefiihrt wurde. Der lineare
Zusammenhang zwischen der Verdrehung des A /4-Pléttchens (um kleine Winkel) und des detektier-
ten Lock-In-Signals erlaubt nun eine Bestimmung des Kalibrierfaktors K., indem fiir verschiedene
kleine positive und negative Werte von A, /4 das Lock-In-Signal bestimmt wird. Mittels linearer
Regression kann dann einerseits der Kalibrierfaktors K., ausreichend genau bestimmt werden und
die Linearitat der verwendeten Detektionsanordnung tberprift werden. Dabei konnte im Bereich
der verwendeten Verdrehung von | A6/, [< 5° )8 im Rahmen der Messgenauigkeit® keine Ab-
weichung vom linearen Verhalten festgestellt werden. Auch bei einer Variation des THz-Signals
(z.B durch eine Anderung der Vorspannung des GaAs-Emitters'® , siehe Kap. 3.4) iiber den vol-
len in der vorliegenden Arbeit verwendeten Intensitatsbereich konnten keine Abweichungen vom
linearen Verhalten des Detektors festgestellt werden.

Zusammenfassend ermdglicht also ein definiertes Verdrehen des \/4-Plattchens eine Bestim-
mung des Kalibrierfaktor Ky, auf Basis von Gleichung 2.41. Damit sind im weiteren absolute
Messungen der THz-Feldstarke mdglich. Ein Beispiel fiir die Kalibrierprozedur ist mit absoluten
Zahlenwerten in Anhang A.4 dargestellt.

2.7.3. Ellipsometrie in der 0°-Geometrie

Sollte der optische Abfragestrahl, wie bei der in Kap. 2.4.2 vorgestellten Geometrie, im Laborsy-
stem waagerecht, bzw. in y-Richtung polarisiert sein, ist die in Abb.2.10 vorgestellte Anordnung
sinnvoll. Auch in dieser Geometrie sind die ordentliche bzw. die auRerordentliche Achse des \/4-
Plattchens um 45° relativ zu den Achsen des Laborsystems gedreht. Hier I&sst sich die komplexe
Feldamplitude der Eingangswelle mit einer angenommenen Phasendifferenz Ay in dem um 45
gedrehten x’y’-Koordinatensystem ausdriicken als:

=0 E B, [ &%
B, = [ mn )= Tas | 7 : 2.43
in <E?n,y’ > \/5 (6 QAW ( )
Fir die Transfermatrix M, einer nicht gedrehten \/4-Verzdgerungsplatte gilt:
M, = ( e 0 ) . (2.44)
0 ex

Damit ergibt sich die fur die komplexe Feldamplitude hinter der \/4-Verzdgerungsplatte im ge-
drehten Koordinatensystem:

S0 -0 e 0 EY e’ E° —i5—-52)
B, =M, -E, = ] Daes € — Zabs . (24
out — TR0 7 in ( 0 ﬁ) V2 (e 2 V2 | ei3-59) (2.45)

®Dieses entspricht dem Bereich der in der vorliegenden Arbeit auf Grund eines THz-Signals erzeugten Phasendifferen-
zen A von maximal +6°.

°Die Messgenauigkeit bei der Durchfilhrung der Kalibrierung betrégt etwa +5%, da eine Einstellung des absoluten
Drehwinkels des A/4-Pléttchens nicht genauer moglich ist.

OBej diesem Emitter ist aus der Literatur bekannt, dass die emittierte THz-Feldamplitude véllig linear mit der ange-
legten Vorspannung skaliert. Damit kann die Uberpriifung der Linearitat des Detektors auf eine Uberpriifung des
linearen Zusammenhangs zwischen angelegter Vorspannung und detektierter THz-Feldamplitude zuriickgefihrt wer-
den. Dieser lineare Zusammenhang ist in Abb. 3.12 dargestellt.
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Abbildung 2.10.: Anordnung der Komponenten fiir Ellipsometrie bei ( -Eingangspolarisation

Durch Rucktransformation ins xy-Laborsystem erhalt man:

- EY 1
0 _ out,r —
Eout - < E(())ut,y > ( 1

=0 ES. [ i(cosBE — sinB2
> B~ Fan ( (cos’5 2 > (2.46)

Ap .
V2 cos=F + sin=-

Auch hier ergibt sich flr die Differenz der beiden Intensitéten, welche detektiert wird:

Udet ox AT

Udet

I, — I,

1
56000 (| Egut,:l: |2 - | Egut,y |2)

0
abs

%6000 | ES,, |2 sinAgp
(I + Iy)sinAp
KgersinAgp

KietAgp.

(2.47)

Dabei wurde wie bei der zuvor vorgestellten Geometrie der Sinus mit dem Argument angenéhert.
Die in diesem Unterkapitel beschriebene Anordnung liefert wegen der groReren Brechungsindex-
anderung pro THz-Feldstarke (vgl. Kap. 2.4.2 und. Kap. 2.4.1) ein besseres Signal-zu-Rausch-\er-
haltnis. In dieser Geometrie ist eine Kalibrierung durch Drehen des \/4-Plattchens allerdings nur
schwer mdglich, da die Intensitatsdifferenz als Funktion der Verdrehung des \/4-Plattchens mit
dem Quadrat des Sinus variiert. Damit kann keine Naherung fiir kleine Winkel und lineare Regres-
sion erfolgen. Vielmehr mussten die gemessenen Werte fiir die Intensitatsdifferenz an den Sinus-
zum-Quadrat-férmigen Verlauf angepasst werden. Diese Methode ist sehr fehlerbehaftet und er-
moglicht keine Uberpriifung der Linearitat der Detektionsanordnung. Fiir kalibrierte Messung bzw.
zur Bestimmung des Kalibrierfaktors wurde daher die zuvor in Kap. 2.7.1 vorgestellte Anordnung

verwendet.



3. THz-Erzeugung in grol3flachigen Emittern

Bei der opto-elektronische Erzeugung von THz-Strahlung ausgehend von Laserpulsen von Ver-
starkerlasersystemen ist die Verwendung von mehr oder weniger groRflachigert Emittern not-
wendig, um die Flachenbelastung des Emitters einerseits unterhalb der Zerstérschwelle zu be-
lassen und um andererseits Sé&ttigungseffekte zu reduzieren. Die Erzeugung von THz-Strah-
lung in groRflachigen Emittern ist mit intrinsischen [36, 37] und mit elektrisch vorgespannten
[37, 38, 39, 40, 41, 42, 43, 44, 45] Halbleiteroberflachen sowie mit nichtlinearen Kristallen [46, 47]
gezeigt worden.

In Rahmen dieser Arbeit wurden zwei grof3flachige Standardemitter untersucht. Dabei handelt
es sich zum einen um grol¥flachige elektrisch vorgespannte GaAs-Emitter und zum anderen um
groRflachige nichtlineare ZnTe-Kristalle. Diese beiden Emitter werden in den Unterkapiteln 3.3
und 3.4 néher vorgestellt. Zuvor sollen jedoch zunéchst allgemein die Grundlagen der Erzeugung
und Ausbreitung der THz-Strahlung erarbeitet werden. Dazu wird in Kap. 3.1 formal die Konver-
sionseffizienz eines Flachenelements und eine Funktion zur Beschreibung der zeitliche Signalform
der erzeugten THz-Strahlung eingeflhrt. Weiter wird in Unterkapitel 3.2 die Ausbreitung und Fo-
kussierung der THz-Strahlung von groRflachigen Emittern diskutiert.

3.1. Erzeugung von THz-Strahlung aus grol3flachigen Emittern

Die Beschreibung des THz-Generationsprozesses erfolgt ausgehend von einem Laserstrahl der Lei-
stung L, Welcher aus einzelnen gauliférmigen Laserpulsen mit der Pulslange 7, und der Energie
Jopt besteht. Die Wiederholrate (Repetitionsrate) der Pulse ist ..,,. Dabei gilt:

Lopt = Vrep + Jopt- (3.2)

Wird nun ein Teilstick der Flache A A eines flachigen Emitters mit der Teilenergie A.J,; eines
solchen Laserstrahls beleuchtet, wird von dem jeweiligen Teilstiick ein elektromagnetischer THz-
Puls mit der elektrischen Feldamplitude Fr () abgestrahlt?. Dabei soll das Teilstiick A A so groR
sein, so dass die einfallende optische Strahlung und die erzeugte THz-Welle in guter Naherung als
ebene Wellen angesehen werden kénnen. Wie in den folgenden Unterkapiteln gezeigt wird, l&sst
sich die erzeugte THz-Strahlung dann wie folgt beschreiben:

AJ, . &
Brun(t) = K 5ot -mgmo, miv [ ampmiier -
—0Q
. AJ,
= K W TEE(0), it Wy = 2L

(3.2)

IMit ,,groRflachig” ist dabei gemeint, dass die Seitenlangen der Emitterflache sehr viel groRer als die Wellenlange der
THz-Strahlung und auch sehr viel groRer als die Dicke des Emitters sind.

2Der Index ,, THz* wird fiir die Bezeichnung von Signalkomponenten am Ort des Emitters (z = 0) verwendet. THz-
Signale am Ort des Detektor werden dagegen mit E,.; bezeichnet.

29
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Dabei ist Kg’;f ein Faktor, welcher die Effizienz des THz-Emitters beschreibt und 7797 () eine
normierte Funktion, welche die zeitliche Form des erzeugten THz-Pulses wiedergibt. Die Normie-
rung von T7:%™ durch Zeitintegration wurde dabei so gewahlt, dass die energetische Konversions-
effizienz nur noch von K‘é@c und nicht mehr von T73%;™ abhangt. Weiter wurde W, als optische
Flachenenergiedichte eines einzelnen optischen Pulses eingefiihrt. Die gewéhlte Form von GlI. 3.2
und insbesondere die Proportionalitat der erzeugten THz-Feldstérke zur optischen Intensitéat be-
riicksichtigt formal, dass es sich bei den im weiteren beschriebenen Flachenemittern grundséatzlich
um nichtlineare Emitter zweiter Ordnung handelt. D.h. die erzeugte THz-Feldstarke ist proportio-
nal zum Quadrat der optischen Feldstérke. Wie in den nachfolgenden Kapiteln detailliert gezeigt
wird, liegt dieses daran, dass die Quelle der THz-Feldstarke immer die Anderung der Polarisierung,
also der Verschiebestrom ist. Dieser ist aber bei allen hier diskutierten Emittern proportional zur
optischen Intensitat. Superradianz-Effekte, wie in Ref. [48] spielen hier dagegen keine Rolle, da
die erzeugten Dipolmomente senkrecht zur Ausbreitungsrichtung stehen. Konzept zur Nutzung des
Superradianz-Effekts werden im Ausblick dieser Arbeit in Kap. 9.1 dargestellt.
Mit GI. 3.2 ergibt sich dann fir die erzeugte Flachenenergiedichte des THz-Pulses

AJrm.
AA

00
= 6060/ |ETHZ(t)|2dt

—00

; Adopt\?
= coeo(KEfi)? <—pt>

Wru, =

AA

= coeo (K W2,

(3.3)

Dabei wurde das Poynting-Theorem?® benutzt und analog zur optischen Flachenenergiedichte Wopt
eine Flachenenergiedichte Wi, des erzeugten einzelnen THz-Pulses eingefuhrt.

Die Definition von Kg’;f und 729%™ (t) erlaubt damit eine allgemeine Beschreibung der ener-
getischen Konversionseffizienz n eines Flachenelements des Emitters. Diese ist gegeben durch:

_ Wrn,
Wopt

= coeo( K& ) Wop.- (3.4)

Dabei ist zu beachten, dass fur gentigend niedrige Werte von W, sind K‘gg und TE%™ unab-
hé&ngig von der optischen Flachenenergiedichte sind, wogegen fir hthere Werte Séttigungseffekte
auftreten, die in der Regel zu einer Reduzierung von Kg’;f mit steigender optischer Flachenenergie-
dichte und einer Veranderung des zeitlichen Verlaufs von 77297 fuihren werden. Damit kann GI. 3.4
so verstanden werden, dass fiir niedrige Werte von W, der Faktor K&/ konstant und damit die
energetische Konversionseffizienz 7 proportional zur Flachenenergiedichte 11;,, ist. Weiter erlaubt
die Definition bzw. die Normierungsbedingung von 772%™ (¢) die Séttigung (also eine Reduzierung
in der energetischen Konversionseffizienz relativ zum erwarteten linearen Anstieg mit W) nur
durch eine Reduzierung von Kg@c zu beschreiben. Im Fall von vorliegendem Séttigungsverhalten
ist Kg’;f also als Funktion von W,,,; zu verstehen, wobei der Verlauf von Kg’;f(Wopt) die Sattigung
quantitativ beschreibt.

3benannt nach dem engl. Physiker Poynting
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Gleichung 3.3 kann daher auch zur Bestimmung von Kg’;f benutzt werden, wenn die erzeugte
THz-Signalform E7 . (t) bekannt ist. In diesem Fall gilt

b A B (o)t
KEE - .
Wopt

(3.5)

Im weiteren wollen wir uns zunachst auf den Fall vernachlassigbarer Sattigung beschranken und
nehmen an, dass Kg’;f und TA%™ nur von 7, und den verschiedenen Emitterparametern, abhangen.

3.2. Ausbreitung von THz-Strahlung aus grol3flachigen Emittern

Bei der Anwendung der grol3flachigen Emitter werden diese mit einem aufgeweiteten moglichst
nicht divergenten Laserstrahl beleuchtet. Damit ist die Annahme gerechtfertigt, dass das zeitliche
Intensitatsprofil Uberall auf dem Emitter gleich ist, und die Energie des Pulses raumlich gaultférmig
verteilt ist. Damit gilt fir die auf den Emitter auftreffende optische Flachenenergiedichte

2J, 2r?
Wopt (1) = 1 pttewp (— 5 ) . (3.6)
op

’ropt

Dabei ist r,,; der 1/e2-Radius?* und Aopt = mﬁpt die effektive Flache des auftreffenden optischen
Laserstrahls. Der Ursprung des Koordinatensystems befindet sich im Zentrum des Pulses. Der \or-
faktor wurde so gewahlt, dass J,,; der Gesamtenergie eines optischen Pulses entspricht. Mit Glei-

chung 3.3 I&sst sich dann auch die Flachenenergiedichte des erzeugten THz-Pulses bestimmen:

WTHz(T) = COEO(Kvngf)2 (I/Vopt(r))2

4J2 47?2
= coeo(KFL)? Azoptewp <_2—

opt Topt

. 2JTHZ€:IS <_ 27’2)

ATHZ P T%Hz ,

JZ
opt

3.7

Aoyt 3.7)

mit JTHZ = C()E()(KEJX)Q'

1
= EWTHZ(T = 0)Aopt

= WTH;;(T = O)ATH;; (38)
1

.
V2
1

H 2
sowie Arg, = erszﬁAopt.

und TTHz —

(3.9)

Dabei wurde Jr 5, als Gesamtenergie des THz-Pulses und 7z, als 1/e?-Strahlradius bzw. A7,
als Flache der erzeugten THz-Strahlung eingefuhrt. Auffallend ist, dass die erzeugte THz-Strah-
lung einen um den Faktor v/2 reduzierten Strahlradius aufweist. Ebenso fallt auf, dass die erzeugte

“Der 1/e%-Radius ist definiert tiber einen Abfall der Intensitat auf 1/e2.
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Gesamtenergie des THz-Pulses auch bei konstanter optischer Pulsenergie entgegengesetzt propor-
tional zur beleuchteten Flache des Emitters ist. Bei konstanter Emitterflache ist die THz-Pulsenergie
proportional zum Quadrat der optischen Pulsenergie. Diese beiden Eigenschaften resultieren direkt
aus der nichtlinearen Natur der opto-elektronischen THz-Emitter, welche bereits in GI. 3.2 ange-
nommen wurde.

Im angenommenen Fall vernachldssigbarer Sattigung kann man weiter davon ausgehen, dass die
zeitliche Signalform und die relative Phasenlage der erzeugten THz-Strahlung an allen Teilstellen
des Emitters gleich ist. Geht man von einer Beleuchtung mit einem rdumlich perfekten gauf3for-
migen Strahl mit ebenen Wellenfronten (wie z.B. in einer Strahltaille) aus, werden sich die einzel-
nen erzeugten THz-Elementarwellen gem&R dem Huygen’schen Prinzip zu einer THz-Wellenfront
tberlagern, die ebenfalls exakt den Verhaltnissen in einer Strahltaille eines gaulRférmigen Strahls
entspricht. (vgl. Abb. 3.1 (a) und (b)).

Im Intensitatsbereich, in welchem Sattigungseffekte nicht mehr vernachlassigt werden kénnen,
werden allerdings Abweichungen vom gaullschen Strahlprofil auftreten, da die Sattigungseffekte
im Zentrum des Strahls starker seien werden als in den Randbereichen. Zusatzlich wird durch die
Séttigungseffekte auch die Signalform der erzeugten THz-Strahlung nicht mehr an allen Stellen des
Emitters gleich sein, wodurch die phasengleiche Uberlagerung beeintrichtigt wird. Im folgenden
soll daher weiterhin nur der Fall mit vernachlssigbarer Séttigung betrachtet werden, da nur er
allgemeingultig behandelt werden kann.

Fir die weitere Beschreibung der Ausbreitung der elektromagnetischen Strahlung muss zu-
néchst angemerkt werden, dass die z.B. bei Dipolantennen Ubliche Unterscheidung zwischen Nah-
und Fernfeld bei den groRflachigen Emittern problematisch ist. Das Problem besteht darin, dass
die Dimensionen des groRflachigen Emitter (im Gegensatz zum einfachen Dipol) sehr viel grofier
als die Wellenlange sind. Andererseits emittiert bereits ein kleines Teilstlick des Emitters eine na-
hezu perfekte ebene Welle. Diese Eigenschaften des groRflachigen Emitters fuhren dazu, dass man
tibliche Naherungen fur das Fernfeld nur fiir Abstdnde vom Emitter machen kann, welche deutlich
groBer sind als die Emitterabmessungen. Solche Abstande werden in der Regel nicht experimen-
tell realisiert. Man kann jedoch zeigen, dass man im Brennpunkt eines fokussierenden Elements
die gleiche zeitliche Signalform wie im Fernfeld erhdlt. Diese Signalform entspricht jeweils der
ersten Zeitableitung der an der Emitteroberflache vorliegenden Signalform. Diese Tatsache beruht
anschaulich auf der unterschiedlich starken Divergenz fiur die einzelnen Frequenzkomponenten.
D.h. die niederfrequenten Signalanteile sind deutlich divergenter und verlieren mit zunehmender
Ausbreitung mehr und mehr an Bedeutung beziehungsweise kénnen schlechter fokussiert werden.
Ein Nahfeld mit einer quasistatischen Feldverteilung (wie z.B. bei der Dipolantenne) gibt es in
diesem Sinne bei den groRflachigen Emittern nicht, da man schon in sehr kleinen Abstanden vom
Emitter nahezu perfekte ebene Wellen vorfindet (und damit im Prinzip schon von einer Strahlungs-
zone sprechen kann). Andererseits wird sich die zeitliche Signalform mit der weiteren raumlichen
Ausbreitung erst sehr viel spéter der fur das Fernfeld erwarteten zeitlichen Ableitung annéhern.

Die weitere Beschreibung der Ausbreitung und der Fokussierung der THz-Strahlung soll zu-
néchst im Frequenzraum erfolgen. Basierend darauf wird dann auch eine Aussage (ber die THz-
Signalform im Zentrum des Brennpunktes getroffen. Mathematisch ist dieses bis auf die absolute
SignalgroRe vergleichbar mit der Bestimmung der Signalform im Fernfeld, also fir z — oo. In
Abhéngigkeit der Frequenz wrg, der jeweiligen Frequenzkomponente wird sich der Strahlradi-
us 7, (z) auf Grund der Divergenz mit zunehmendem Abstand z von der Strahltaille bzw. vom
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Abbildung 3.1.: (a) Darstellung des optischen Strahls mit Strahldurchmesser 2 - r,,,;, der von links
auf den Emitter féllt und dort einen divergenten THz-Strahl mit kleinerem Strahl-
durchmesser 2 - rrg, erzeugt. (b) Ein vergleichbarer divergenter THz-Strahl mit
einer Strahltaille des Durchmessers 2 - rryr, (c) Erzeugung eines Brennpunkts im
Abstand 2 - f4.; vom Emitter durch Platzierung eines fokussierenden Elements der
Brennweite fq.; im Abstand fq.; vom Emitter.

= 2 rdet
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Emitter vergroéRern. Dabei gilt [43]:

0 2mcoz wrsArm, \
rr.(z) = TTHzm\/l + <W> (3.10)
mit 3., dem 1/e2-Strahlradius in der Strahltaille bzw. am Ort des Emitters. Wird nun ein solcher
gaulischer Strahl mit einem fokussierendem Element der Brennweite f;.; im Abstand fz.; hinter
der Strahltaille bzw. hinter dem Emitter abgebildet, entsteht, wie in Abb. 3.1 (c) dargestellt, im
Abstand 2 f,.; hinter der Strahltaille bzw. hinter dem Emitter ein Brennpunkt mit dem Strahlradiug
rqet- Dabei gilt [43]:
raot = 001, 27¢o f et ‘
WrHATH,

Auf Grund der Energieerhaltung und dem Poynting-Theorem muss sich die elektrische Feldampli-
tude im Zentrum des gaufischen Strahls umgekehrt proportional zum Strahlradius verhalten. Es gilt
also:

(3.11)

WrHATH
E((Jl)et(wTHZaTZO) :E%Hz(wTHZ?TZO)Z - Z‘
27co faet

Das 7 beschreibt dabei einen Phasensprung um = /2. Damit erlaubt Gl. 3.12 die Bestimmung der
elektrischen Feldstarke im Brennpunkt eines fokussierenden Elements, ausgehend von der bekann-
ten Feldstdrke am Ort des Emitters. Um eine Beschreibung im Zeitbereich zu erreichen, ist also
Fourier-Transformation nétig. Es sei Eg..(t), bzw. E7 . (t) die zeitabhdngige elektrische Feldstar-
ke im Brennpunkt bzw. am Ort des Emitters. Dann gilt:

(3.12)

Egei(t,r =0) = ]:_I(Eget(wTHZ,r =0))

A
— f’*l (ZWTHZ THz E%HZ((UTHZ,T — 0))

27co fet
A
— f’—l <ZwTHZ THZf(ETHZ(t”]" — 0))>
27mco faet
ATHz 1 -
= — F(Erg.(t,r =
27TCofdet]: (ZWTH f( TH ( T 0)))
Arg, d
= ——= —F t,r =0).
2mcy faer dt ri:(tr = 0)

(3.13)

Dabei wurde Gl. 3.12 und die Tatsache, dass eine Multiplikation mit iwp g, im Frequenzraum einer
Ableitung im Zeitbereich entspricht, benutzt. Gleichung 3.13 zeigt, dass sich das elektrische Feld
im Zentrum des Brennpunkts durch Ableitung des Signalverlaufs am Ort des Emitters ergibt. Die-
se Tatsache resultiert daraus, dass am Ort des Emitters alle spektralen Feldkomponenten rdumlich
gleich verteilt sind. Im Brennpunkt dagegen sind die hohen Frequenzkomponenten deutlich starker
fokussiert.

Fir das THz-Signal im Zentrum des Emitters gilt nach Gleichung 3.2

ETHZ(t,T = 0) = Keff . Wopt(T = 0) -Tnorm(t), (3.14)

°Der Index ,,det* wird zur Bezeichnung von Signalkomponenten im Brennpunkt verwendet
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bzw. mit Gleichung 3.6
> Tnorm (t) (315)

Damit lasst sich mit Gleichung 3.13 das Signal im Brennpunkt bestimmen zu:
Jopt  d
) 7_Tnorm t).
17 2meo fer dt ®)

Mit der Herleitung von Gleichung 3.16 wurde in diesem Kapitel die Voraussetzung geschaffen, um
aus bekanntem K, s und Ty, (t) die THz-Signalform im Brennpunkt zu bestimmen.

Egei(t) = Ke (3.16)

3.3. THz-Erzeugung mittels optischer Gleichrichtung in ZnTe

Nach der Erarbeitung der Grundlagen soll in diesem Unterkapitel der Effizienzfaktor K}{j}e und
die Funktion 7%4l () zur Beschreibung der zeitlichen Signalform fiir die Erzeugung von THz-
Strahlung in groRflachigen ZnTe-Kristallen hergeleitet werden. Dabei wird zunéchst der Einfluss
von Phasenfehlanpassung und Absorption vernachléssigt. Diese Effekte werden dann nachtréaglich
durch die Einfiihrung eines empirischen Filters beriicksichtigt. Im Anschluss sollen die berechneten
Signalformen und -amplituden im Zeit- und Frequenzbereich mit experimentellen Daten verglichen
werden.

Die opto-elektronische THz-Erzeugung in elektro-optischen und insbesondere in ZnTe-Kristal-
len ausgehend von Laserpulsen mit niedrigen und mittleren Energien ist ein umfangreich untersuch-
tes Gebiet [10, 49, 50, 51, 52, 53]. Allerdings beinhaltet keine dieser Arbeit eine Beschreibung der
absoluten Konversionseffizienz. Die opto-elektronische THz-Erzeugung in elektro-optischen Kri-
stallen ausgehend von mit Verstérkerlasern erzeugten Pulsen mit Energien im mJ-Bereich wurde
bisher erst verhéltnismaRig selten berichtet [46, 47]. Dabei vermisst man insbesondere eine Unter-
suchung und Beschreibung der Effizienz des Emitters in Abhdngigkeit von der GroRe der beleuch-
teten Flache des Emitterflache. Dieses soll in diesem Unterkapitel nachgeholt werden.

ZnTe ist ein kubischer Kristall mit Zink-Blende-Kristallstruktur. Da der Kristall elektro-optisch
aktiv ist, wird durch das elektrische Feld des Anrege-Laserpulses, welches durch die Feldampli-
tude E0 , = (E? E,, EY) im Koordinatensystem des Kristalls (x,y’,z”) beschrieben wird, im

opt x'
Kristall eine nichtlineare Polarisation Py, hervorrufen. In ZnTe kann diese Polarisation wie folgt
beschrieben werden:

P 0 0
PNL: Py/ = € 0 0
P, 0 0

(3.17)

Dabei sind x’,y’,z’ die Kristallachsen gemé&R der Zuordnung [1,0,0] — %, [0,1,0] — ¢, und
[0,0,1] — 2’. Weiter ist dy4 = %Xﬁ) der Frequenzverdopplungs-Koeffizient bzw. das entsprechen-
de Frequenzverdopplungs-Tensorelemenf fiir ZnTe. Fiir <110>-geschnittenes ZnTe erhalt man

®Die Bezeichnung Frequenzverdopplungs-Koeffizient ist im Zusammenhang mit der Anwendung der THz-Erzeugung
zundchst irrefuhrend. Die Bezeichnung wird jedoch verstandlich, wenn man beriicksichtigt, dass die Terminologie
des Frequenzverdopplungs-Tensors fiir die Hauptanwendung der optischen Frequenzverdopplung entwickelt wurde.



36 THZ-ERZEUGUNG IN GROSSFLACHIGEN EMITTERN

Abbildung 3.2.: Optimale Geometrie fiir die elektro-optische Erzeugung von THz-Strahlung in
<110>-ZnTe.

die maximale Polarisation, und damit die maximale THz-Feldstarke, wenn der Winkel &;,,1. zwi-
schen der z-Achse des Kristalls und der Polarisationsrichtung der optischen Strahlung den Wert

0znTe = arcsin(\/g) ~ b55,2° annimmt. Dieses wird in Ref. [20] allgemeingultig gezeigt. Die
entsprechende Geometrie ist in Abb. 3.2 dargestellt. Das elektrische Feld der optischen Welle kann
man dann im Koordinatensystem des Kristalls fur die gewahlte Geometrie wie folgt ausdriicken:

. 1 1 1
E(())pt = Egpt(ﬁa __3’ —3) (3.18)

1
i
P, 000 dg 0 0 3
(Py> = 60(0 00 0 dy 0 )-Egpﬂ 3
P, 000 0 0 du 53
)
3

1

2¢€0 0 |2 ‘/31

= _%d14|Eopt| _lﬁ

(3.19)

Damit sind die erzeugte nichtlineare Polarisation und die erzeugende optische Strahlung gleich
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polarisiert. In Richtung dieser Polarisation gilt also einfach

260 4d14
Pyp(z,t) = _ﬁdl4|E2pt(zvt)|2 = e

Dabei wurde das Poynting-Theorem I,,, = “2%|ED | |? benutzt. Die Zeitabhangigkeit in Glei-
chung 3.20 bezieht sich nur auf die Zeitabhangigkeit der Amplitude der optischen Schwingung.
Es wurde also angenommen, dass sich die optische Intensitat nur langsam im Vergleich mit der
optischen Schwingung andert.

Allgemein gilt fiir die dielektrische Verschiebung D

Topi(2,1). (3.20)

D = GOE + EOleE + 13NL
= GOETE + ﬁNL,
(3.21)

wobei €, = (1 + xyi,) ist. Wie im Anhang gezeigt ist, lautet die allgemeine Form der Wellenglei-
chung in einem nichtleitenden (o = 0) und nicht-magnetisierbarem (4. = 1) Medium

V2E = uoa—Qﬁ (3.22)
o2’
bzw. mit Gleichung 3.21
V2E = uoeoera—Qﬁ(z t) + a—zﬁNL. (3.23)
otz ot?

Beschrankt man sich im weiteren auf Felder in Richtung der nichtlinearen Polarisation (welche
durch die Orientierung der Polarisation der einfallenden optischen Strahlung gegeben ist), ergibt
sich

2 82 82
9.2 Ermp.(z,t) = ) Erm.(z,1) +hogs Pnp(z,1)
) 2 2
Ny, O 0
= —F t —P t).
2 P TH:(7, )+’u08t2 NL(%,1)

(3.24)

Im weiteren soll angenommen werden, dass die elektrischen Felder der erzeugten THz-Strahlung
sehr viel kleiner als die der erzeugenden optischen Strahlung sind. In diesem Fall wird die nicht-
lineare Polarisation nur von den optischen Feldern, nicht aber vom erzeugten THz-Feld abhdngen.
Genau genommen wird aber auch die erzeugte THz-Welle eine nichtlineare Polarisation erzeugen.
Eine solche von der THz-Welle erzeugte nichtlineare Polarisation misste dann in der Wellenglei-
chung der optischen Strahlung beruicksichtigt werden. Damit konnte dann auch die Abnahme der
Energie der optischen Welle durch den Energietbertrag auf die THz-Welle beschrieben werden.
Das Vernachldssigen der von der THz-Welle erzeugten Polarisation verletzt also streng genommen
die Energieerhaltung. Flr hohere Intensitaten werden also Sattigungseffekte durch das Abnehmen
der optischen Intensitat auftreten, die im Rahmen der hier gemachten Annahmen nicht vorherge-
sagt werden konnen. Auflerdem sollen im weiteren auch die Absorption der optischen und der
THz-Strahlung vernachléssigt werden. Eine Berlicksichtigung der Absorption erfolgt am Ende des
Kapitels im Rahmen der Einfuihrung eines empirischen Filters.
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Wird der Emitter-Kristall also mit einem gauBformigem Laserpuls der Pulslange 7, und der
Flachenenergiedichte W,,; beleuchtet, ist die Intensitét 7(z,¢) innerhalb des Emitters im Rahmen
der zuvor gemachten Annahmen gegeben durch

2\/In(2)Weopy  4n ) (‘41”(2)(t - ”Z—(ZZV)
)Zeac .

ﬁTp (I+n Tg

Iopt(t7 Z) =

(3.25)

Dabei ist (4n)/(1 + n)? der Transmissionskoeffizient beim Eintritt in den Kristall, n der optische
Brechungsindex des Kristalls und ny, der optische Brechungsindex fur die Gruppengeschwindig-
keit. Damit ergibt sich dann nach GI. 3.20 fur die nichtlineare Polarisation in Richtung der Polari-
sation der einfallenden optischen Strahlung

32,/In(2)d1 W, —4ln(2)(t — £2)?
Py (s 1) = Y2 L exp ( )(2 w) ). (3.26)
V3meoy(1 +n) T
Die erste partielle Ableitung lautet entsprechend
3 Ngrz\2
2 l d . , —4in(2)(t — ==
QPNL(Zﬂf) _256(1n(2)) 2duaWops (t_ ng z>exp ( )(2 =)
ot V3meor3 (14 n)? Co Tp
256(In(2 ))2d14Wopt Nz T (t ngrz)
= — PNL(l —
V3meo(1 +n)2 32v/2(In(2)) 5 73 co
64d1 s Wopr | V/7(In(2))2 Ngr2
- — - Tpyr(t — ——),
co(1+n) 67r\/_7p Co
mit: TPNL(t* =t — M)
Co
32v/2(In(2 )) For —4In(2)(t*)?
VTS P s '
(3.27)

Dabei wurde rein formal die dimensionslose Funktion Tpx 7, (t*) eingefuhrt, die so normiert ist,
dass [ [Tpnr(t*)|*dt* = 1 gilt. Die zweite partielle Ableitung lautet dann

Va(in(2)? .,

. \/575’ PNL

Ngrz
—P t 2
ot? NL(z ) = (1 +n)?

), (3.28)
o

wobei T}, ; (t*) die Ableitung von Tp 1, (t*) ist. Es bietet sich an, fur die erzeugte THz-Feldstarke
in Richtung der Polarisation der einfallenden Strahlung folgenden Ansatz zu machen:

n
Bru:(z1) = G(2) - THife(t = = 2). (3.29)

Dabei ist G(z) eine Funktion, die das Anwachsen der erzeugten THz-Feldstérke mit zunehmendem
Kristalldurchlauf beschreibt. Die Funktion 73%! (¢ — #LI=2) beschreibt die raum-zeitliche Form
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der erzeugten THz-Strahlung’. Das Argument (¢ — "£i1=2) ist so gewahlt, dass Ty, die homogene
Wellengleichung erfillt. Die entsprechenden partiellen Ableitungen lauten

0? " nry
S Er(e) = GG)-Th (6 M)
0? d? ideal NTHzZ
Srns(ent) = (5G)) T - )
. NTHz i ideal ! NTHz?
205 (26()) - Tk (¢ - M

n%Hz ideal !’ NTrHz
+ 2 G( ) TZnTe ( Z) :
CO Cp

(3.30)

Dabei ist Tjideel’(t*) bzw. Tidal " (t*) die erste bzw. die zweite zeitliche Ableitung von
T%de%le (t*) Setzt man nun die Gleichungen 3.30 und 3.28 in die Wellengleichung 3.24 ein, er-
gibt sich

d? NTH nrg; d ! nry
Rl Tzdeal z -9 z zdeal t— z
dZQG( ) ZnTe( co Z) co dz G( ) ZnTe ( co Z)
_ S Wop ﬁ(ln(2))%T, (¢ Mor?

co(l+n)? 6%\/575’ PNL c

(3.31)

Die gesuchten Losungen fiir G(z) und T4e¢. (+*) mussen Gleichung 3.31 fur alle ¢ und z erful-
len. Eine allgemeingdltige Losung von 3.31 zu finden ist mathematisch aufwendig. Man erkennt
jedoch einfach, dass sich eine physikalisch sinnvolle spezielle Losung der Differentialgleichung er-

2
gibt, wenn man annimmt, dass dzzG(z) = 0 ist. Diese Annahme ist physikalisch sinnvoll, da im
Rahmen der Herleitung bereits eine Absorption in der optischen Strahlung und der THz-Strahlung

vernachl&ssigt wurden. Unter diesen Umsténden ist ein lineares Anwachsen der THz-Feldstérke zu

erwarten. Dementsprechend ist es sinnvoll, éj—G( ) = 0 anzunehmen. Da der Einfluss der Phasen-
fehlanpassung zunachst vernachlassigt werden sollte, kann man auBerdem ny, = ny g, annehmen.
Damit ergibt sich:

3
2

V7 (In(2))

2
67r\/_T;,3

nreg d ! nrg 64d14W
L —G(2)- Thf, (t———=2) = po L

Thyy (t— 2122y (332
co dz co co(1+n)2 par(t % ). (3.32)

Damit muss ng,f%le' o« T} Qelten, da die Gleichung fiir alle t gelten muss. Auf Grund der Nor-

mierungsbedingung folgt dann auch Tikal’ — 7, . woraus sich nach GI. 3.27 fir Tidee! (¢+)
direkt ergibt:

"Der Index ,,ideal“ bezeichnet Signalformen welche von einem idealen Kiristall, d.h. ohne Phasenfehlanpassung und
ohne Absorption erzeugt wiirden.
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THA () = Tpni(t)
32v/2(In(2))3 ., —4in(2)(t*)?
= —\/(ET]E;) )) t exp (7(75)( ) > .

(3.33)

Auf die Einflhrung einer Integrationskonstanten wurde dabei bewusst verzichtet, da zum einen
die Erzeugen eines statischen Feldes physikalisch nicht sinnvoll wére und zum anderen die Nor-
mierungsbedingung fir Jg‘ff%le nicht mehr erfillt wére. Fir G(z) ergibt sich dann die folgende
Differentialgleichung:

3
2

V(in(2))

2u0d14 W,
9 G = 320 14Wm2 (3.34)
dz nra.(l+n) 6m/27}
Nimmt man an, der Kristall der Dicke Iz, Sei von z = —lz,1. bis z = 0 ausgehdehnt, be-

nutzt die Randbedingung G(z = —lzn7e) = 0 (kein THz-Signal beim Eintritt in den Kristall)
und bertcksichtigt den Amplitudentransmissionskoeffizienten 2nrg, /(1 + nrm,) beim Austritt
der THz-Welle aus dem Kristall, ergibt sich fur Go = G(z = 0), also an der Stelle direkt nach dem
Austritt aus dem Emitter:

VA(n(2): 2n7m.
677\/57'5’ L+ nry.

32:U'Od14lZnTeW0pt
nrg.(1+n)?

Gy

64p0d14l znTe Wopt
(1+n)2(1 +nrw,)

(3.35)

Damit ergibt sich nach Gleichung 3.29 fiir die erzeugte THz-Strahlung Eyy,(t) = Epp,(t,z = 0)
am Ort des Austrittes aus dem Kristall (z=0)

Erg.(t) = Go-TEaL(t)
= K;ageWOPt ' Tgif%le(t)a

6410d1al znTe
(1 + n)2(1 + nTHz)

Va(in(2)7

mit K</ =
ZnTe 6%\/575

(3.36)

Dabei wurde gemaR dem in Kap. 3.1 entwickelten Formalismus die Konversionseffizienz Kgfl’}e
eingefiihrt. Mit Gleichung 3.36 und 3.33 steht damit ein Ausdruck zur Beschreibung der Konversi-
onseffizienz und der zeitlichen Signalform flr das THz-Signal am Ort des Austrittes aus dem Emit-
ter zu Verfugung. Flr den in dieser Arbeitet verwendeten ZnTe-Emitterkristall mit einer Dicke von
lzn1Te =500 um ergibt sich bei der Annahme einer Anrege-Laserpulslange von 7, =150 fs (Halb-

wertsbreite) ein Wert von K3/, =0,131 - fiir die Konversionseffizienz.

Fur das THz-Signal, welches von einem flachigen ZnTe-Emitter im Brennpunkt eines (im
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Abstand fy.; hinter dem Emitter aufgestellten) fokussierenden Elements mit Brennweite f;.; er-
zeugt wird, ergibt sich mit Gleichung 3.16 am Ort des Brennpunkts (also 2- f;.; hinter dem Emitter):

> _ 2
Bualt) = Kifhp,- ot V() %t-e:ﬁp (M)

ZnTe 2meo f et TS T

it Jom [32V2(In(2))? | _ 8in()r? —4in(2)12
= . — ex -

ZnTe " 9o faer VT3 72 P\ 2

8In(2)t? —4in(2)t?
= E((i)et,ZnTe (1 - 72 exp 72
P P
3

: J, 32v/2(In(2)) 2
0 ¢

mit Edet,ZnTe = K?;L];“e ’ ZWC((;]jfdet \/7_1_7_3

p

128(1n(2)) 2 prodral znre Topt
TV 3mco faer 73 (1 +n)2(1 + nr)

(3.37)

Mit GI. 3.37 steht nun ein Ausdruck zur Berechnung der erzeugten absoluten elektrischen Feldstér-
ke des THz-Pulses im Zentrum des Brennpunkt als Funktion der Zeit zu Verfligung. Fir typische
experimentelle Parameter (Iz,7. =500 um, Jop; =500 11d, fger =5cm, 7, =150 fs (Halbwertsbrei-
te)) ergibt sich zum Beispiel ein Wert von E2,, , - =457,3kV/cm fir die maximale erzeugte
Feldstarke. ’

Die THz-Signalformen nach dem Austritt aus dem Emitterkristall und an der Detektorposition
sind auf Basis der berechneten Werte fur K}{Z’;e bzw. E%nTe,det in Abb. 3.3 dargestellt. Zusatzlich
ist die abgestrahlte spektrale THz-Energiedichte gezeichnet. Dabei fallt auf, dass ein groRer Teil
der abgestrahlten Energie im Frequenzbereich oberhalb von 2,5 THz liegt. Da in diesem Bereich
die Eindringtiefe und die Kohdrenzlénge kleiner als die Kristalldicke von 500 xm sind, gilt die in
der Herleitung gemachte Annahme, dass Phasenfehlanpassung und THz-Absorption vernachlassigt
werden kdnnen, nicht mehr.

Allerdings ist eine analytische Beschreibung von Phasenfehlanpassung und Absorption im Rah-
men der zuvor dargestellten Beschreibung im Zeitbereich nicht mdglich. Denkbar wére dagegen ei-
ne numerische Beschreibung. Dazu musste der Emitterkristall in eine grofRe Anzahl von geniigend
diinnen Kristallen zerlegt werden, so dass in diesen Teilkristallen Phasenfehlanpassung und Ab-
sorption vernachlassigt werden kdnnen. Die von diesen Teilkristallen jeweils erzeugten elektrischen
THz-Felder missen dann nach dem Durchgang durch den verbleibenden Teilkristall am Ausgang
des Kristalls im Zeitbereich aufsummiert werden. Dabei muss dann jeweils beim Durchgang durch
den verbleibenden Teilkristall der Einfluss von Absorption und Dispersion auf die Signale bertick-
sichtigt werden. Auf die Durchfuilhrung solcher numerischer Rechnungen wurde hier verzichtet, da
der im folgenden dargestellte empirische Filter schon recht gute Ergebnisse liefert, und da ein ex-
akter Vergleich der modellierten und der gemessenen Signalformen auch auf Grund von anderen
Effekten (wie dem Einfluss der spektralen Empfindlichkeit des Detektors Abfragestrahlgeometrie)
nicht maglich ist.

Empirisch kann man die Phasenfehlanpassung und die Absorption im Emitterkristall einfach
durch die Einfihrung eines Tiefpassfilters berlicksichtigen, welcher nur Signalkomponenten
zul&sst, welche in einem Frequenzbereich liegen in welchem die Annahme von vernachléssigbarer
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Im Zentrum des Emitters
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Abbildung 3.3.: Erzeugtes THz-Signal am Ort des Emitters (links) und im Detektorbrennpunkt
(rechts) ohne (oben) und mit (unten) Beriicksichtigung von Phasenfehlanpassung
und THz-Absorption durch einen empirisch gewéhlten Filter mit wy;jje, =27 -
1,2 THz. In der Mitte ist die spektrale Verteilung der erzeugten THz-Energie dar-
gestellt.
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Phasenfehlanpassung und THz-Absorption gerechtfertigt ist. Ein solcher Filter kann mathematisch
durch eine Gaul3-funktion im Frequenzraum realisiert werden:

—w2
TEe (1) = Kyt F (f(Téd;%ﬁ( >>-exp( ))

3 _3
32v/2(1 2 161n(2 ? —4In(2)t?
= Kg%Te 7\/_( ng ) |1 5 Z( ) t-exp n(2)
ﬁTP Tp leter 1+ 16!”()
P leter
3 _3
32v/2(1 2 161n(2 ¢ —4In(2)t?
_ eyt (e ) n(2)
VT TpWilter 1+ lﬁln()
wazlter
i
. 16{n(2
mltK%%dTe = <1+2+()> .
7 leter

(3.38)

Dabei wurde der Wert fur K}%dTe aus der geforderten Normierungsbedingung
(%, |T5eat (4)|?dt = 1) gewonnen. Der Faktor K7:%.. gibt damit an, um welchen Wert
SICh die nach Gleichung 3.3 definierte Effizienz des flachigen ZnTe-Emitters auf Grund von
Phasenfehlanpassung und Absorption im Emitter reduziert. In Abb. 3.3 ist dargestellt wie sich
der zuvor beschriebene Filter auf die erzeugten THz-Signale auswirkt. Dabei wurde fr wyijzer
ein Wert von 27 - 1,2 THz gewéhlt, was dazu fuhrt, dass THz-Signale mit Frequenzkomponenten
von bis zu etwa 2 THz (vergl. Abb. 3.7) erzeugt werden. Dieses entspricht der Frequenz ab der
Phasenfehlanpassung und THz-Absorption im ZnTe-Kristall eine signifikante THz-Erzeugung
verhindern sollten. (vergl. Abb. 2.2) Fir diesen Wert der Filterfrequenz wy;i., ergibt sich ein
Faktor K7¢%,,=5,48. Damit reduziert sich die erzeugte THz-Pulsenergie um (K324..)2, also fiir
die 0.g. typischen experimentellen Parameter von 28 nJ auf 0,95 nJ.

In Abb. 3.4 ist fiir diese experimentellen Parameter die berechnete und die gemessene Feldstérke
im Brennpunkt dargestellt. Dabei féallt zundchst auf, dass die im Experiment detektierte Feldstérke
nur etwa ein Drittel der erwarten Amplitude betrdgt. Dieses erklért sich einerseits dadurch, dass
in der Modellierung Verluste insbesondere durch Wasserdampf-Absorption in der Laborluft nicht
beriicksichtigt wurden. Weiter muss hier beriicksichtigt werden, dass sich die modellierten Daten
nur die im Mittelpunkt des Brennpunkts berechnete Feldstarke wiedergeben. Im Experiment wurde
die Feldstarke dagegen mit einem Abfragelaserstrahl mit endlichem Durchmesser gemessen. D.h.
es wurde eine mittlere Feldstérke in diesem Bereich gemessen. Der Durchmesser des Abfragela-
serstrahls war zwar mit ca. 100-200 xm klein gegenuiber dem Durchmesser der THz-Strahlung (ca.
300 um bei 1 THz), aber ein merklicher Einfluss dieses Effekts kann nicht vollig ausgeschlossen
werden. Im Rahmen der zusétzlichen Unsicherheiten bei der Kalibrierung ist die Ubereinstimmung
daher als zufriedenstellend anzusehen. Die Ubereinstimmung des zeitlichen Verlaufs ist iiberra-
schend gut.

In Abb. 3.5 ist der im Brennpunkt gemessene THz-Signalverlauf fiir verschiedene Energie-
dichten des Anrege-Laserpulses und gleicher beleuchteter Flache des groflachigen ZnTe-Emitters
dargestellt. Fir den dargestellten Energiedichtenbereich von 0,5 pJ/cn? bis 125 pJ/cm? ist keine
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ohne Detektor- mit Detektor-
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Abbildung 3.4.: Vergleich der gemessenen und der berechneten THz-Signalform im Brennpunkt fiir
die Parameter 1z, 1. =500 um, Jop; =500 pJ, faer =5cm, 1, =150fs (Halbwerts-
breite) und wy;er =2m-1,2 THz. Die berechnete THz-Signalform ist jeweils un-
ter Berlicksichtigung des empirischen Filters fiir die Phasenfehlanpassung und die
THz-Absorption im Emitter dargestellt. Die Darstellung links zeigt die modellierte
erwartet Signalform am Ort des Detektors. Bei der Darstellung in der Mitte wur-
de zusétzlich die spektrale Detektorempfindlichkeit beriicksichtigt, so dass diese
Darstellung das modellierte erwartete Messsignal wiedergibt.
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Abbildung 3.5.: Gemessene normierte THz-Signalverldufe des grofflachigen ZnTe-Emitters fiir
verschiedene Laserpulsenergiedichten

Veranderung der THz-Signalform festzustellen. In Abb. 3.6 ist die detektierte THz-Signalamplitu-
de als Funktion der Anregungsenergiedichte des ZnTe-Emitters dargestellt. Man erkennt, dass im
Bereich bis zu etwa 100 pJ/cm? keinerlei Sattigungseffekte auftreten. Da der groRflachige ZnTe-
Emitter nur mit maximal 125 pJ/cm? beleuchtet wurde, sind also die zuvor bzgl. vernachlassigba-
rer Sattigung gemachten Annahmen gerechtfertigt. Anhand der ebenfalls dargestellten Daten eines
kleineren Emitters zeigt sich jedoch auch, dass flr hthere Anregungsenergiedichten Séttigungsef-
fekte einen deutlichen Einfluss haben.

Durch Fouriertransformation der modellierten THz-Signalform am Ort des Emitters bzw. im
Detektor-Brennpunkt kann sowohl die gesamte am Ort des Emitters erzeugte THz-Energie bzw.
die im Zentrum des Brennpunkt erzeugte Flachenenergiedichte spektral dargestellt werden. Dieses
ist in Abb. 3.7 unter Berucksichtigung des empirischen Filters fir die Berticksichtigung von Pha-
senfehlanpassung und Absorption dargestellt. dargestellt. Man erkennt deutlich, dass der Emitter
im wesentlichen im Frequenzbereich von etwa 0,5 THz bis 1,5 THz emittiert. Da die héheren Fre-
quenzen im Brennpunkt starker fokussiert werden, liegen hier die Frequenzkomponenten hoher, im
wesentlichen zwischen 0,8 THz und 2,0 THz. (siehe logarithmische Darstellung) Der Vergleich mit
dem Frequenzgang des experimentell ermittelten Spektrums ist sehr gut. Der Unterschied in der
SignalgroRe liegt, wie schon zuvor diskutiert, vermutlich an den nicht beriicksichtigten Verlusten
im THz-Stahlpfad, der nicht Beriicksichtigten endlichen GroRe des Abfragelaserstrahls, und an der
unzureichenden Beschreibung von Absorption und Phasenfehlanpassung im Emitter durch den em-
pirischen Filter. Die logarithmischen Darstellung zeigt, dass auch iber mehrere GréRenordnungen
eine gute Ubereinstimmung des experimentellen mit dem modellierten Spektrum besteht.
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Abbildung 3.6.: Darstellung der maximalen detektierten THz-Signalamplitude als Funktion der op-
tischen Anregungsenergiedichte des grof3flichigen ZnTe-Emitters. Zusétzlich ist
die detektierte THz-Signalamplitude, welche mit einem 5mm x 5mm grof3en,
1 mm dicken ZnTe-Kristall erzeugt wurde, (iber einen erweiterten Bereich von An-
regungsenergiedichten dargestellt.
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Abbildung 3.7.: Darstellung der spektralen Dichte der am Ort des Emitters erzeugten THz-Gesam-
tenergie (links) sowie der im Brennpunkt erzeugten (Mitte) und der detektierten
(rechts) spektralen THz-Flachenenergiedichte. Die Skalierung erfolgte in linearer
(oben) und logarithmischer (unten) Darstellung. In der Modellierung der detektier-
ten Energiedichte (rechts) ist im Vergleich zur Modellierung der erzeugten Ener-
giedichte (Mitte) die spektrale Empfindlichkeit des Detektors berticksichtigt. Zum
Vergleich ist rechts auch das Spektrum des gemessenen Pulses dargestellt. Bei alle
modellierten Daten wurde der empirische Filter zur Berticksichtigung der Phasen-
fehlanpassung und der Absorption in Emitterkristall beriicksichtigt.
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Abbildung 3.8.: Darstellung der zwei verschiedenen verwendeten Beleuchtungsgeometrien des
groBflichigen GaAs-Emitters. Links: teilweise Beleuchtung mit A,y =4cm?.
Rechts: vollsténdige Beleuchtung mit A,,: =9 cm?.

3.4. THz-Erzeugung in elektrisch vorgespanntem GaAs

In diesem Abschnitt werden die wesentlichen Aspekte der Erzeugung von THz-Pulsen durch grof3-
flachige THz-Antennen aus GaAs untersucht. Fir das Verstandnis der zeitlichen Form und des Sat-
tigungsverhaltens sind die Ladungstragergeneration im Halbleitermaterial und die Dynamik der
Ladungstrager von entscheidender Bedeutung. Im folgenden soll daher ndher auf diese Faktoren
eingegangen werden. In der Literatur gibt es eine groRe Zahl von Arbeiten zur THz-Erzeugung mit
groRflachigen THz Antennen [38, 39, 40, 41, 42]. Dabei fallt auf, dass einige entscheidende experi-
mentelle Befunde bis heute noch nicht ausreichend erklart und verstanden sind. Dazu z&hlt insbe-
sondere das Sattigungsverhalten bei Laserpulsenergiedichten von mehr als 50 pJ/cn?. In der hier
dargestellten Beschreibung des Emissionsprozesses ist, in Erweiterung zu der gangigen Darstellung
in der Literatur, welche in der Regel nur eine Feldabschirmung durch die erzeugte THz-Strahlung
beinhaltet, auch die Feldabschirmung durch den Transport von Ladungstragern enthalten. Damit
kann auch die zeitliche Form der erzeugten THz-Pulse ausreichend gut beschrieben werden.

Der verwendete THz-Emitter besteht aus einem 3 cm x 3 cm grofRen GaAs-Wafer, der mit 3cm
langen Kupferelektroden in einem Abstand von 3 cm kontaktiert ist, um eine externe Vorspannung
anlegen zu konnen. Die Anordnung ist in Abb. 3.8 skizziert. Die Elektroden sind dabei nur ange-
presst, so dass vermutlich keine guten Ohmsche Kontakte vorliegen. Dieses ist aber nicht weiter
von Bedeutung, da die Elektroden nur zur Erzeugung eines externen Feldes ben6tigt werden, ein
Ladungstragertransport bis in die Elektroden spielt fiir den Emissionsvorgang dagegen keine Rol-
le. Im Rahmen dieser Arbeit wurden maximale Hochspannungen von bis zu 3kV bzw. maximale
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Feldstarken von 1kV/cm verwendet. Bei hoheren Werten besteht die Gefahr von Uberschlagen.
Grundsétzlich sind hohere Vorspannungen bei Verwendung von gepulster Hochspannungsquellen
moglich. Diese Erhéhen aber das Rauschniveau im Gesamtsystem deutlich, so dass diese Technik
aus experimenteller Sicht sehr problembehaftet ist und keine Verbesserung der Signal-zu-Rausch-
Verhaltnisses des Systems ermdglicht.

Wie in Abb. 3.8 dargestellt ist wird die Flache zwischen den Elektroden entweder teilweise
oder vollstandig von dem durch ein Teleskop aufgeweiteten optischen Strahl ausgeleuchtet, wobei
im Fall der volistandig Ausleuchtung ein Teil der optischen Leistung - bedingt durch das runde
Strahlprofil und den quadratischen Emitter - ungenutzt verloren geht. Wie sich spater zeigen wird,
unterscheiden sich diese beiden Konfigurationen durch einen unterschiedlichen Wert flir den Pa-
rameter K., welcher die Feldabschirmung durch Ladungstragerverschiebung beschreibt. Dieser
Wert wurde fiir die zwei Beleuchtungsgeometrien separat angepasst, so dass sich eine bestmdgliche
Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten ergibt. Die experimentellen Bedingungen unter-
scheiden sich aulerdem darin, dass fur die zwei Anordnungen Parabolspiegel mit unterschiedlichen
Brennweiten zur Detektion verwendet wurden.

Im folgenden soll zundchst die von einem Flachenelement des grof3flachigen GaAs-Emitters
abgestrahlte THz-Signalform Erp,(t) bestimmt werden, wenn dieses mit einer bestimmten La-
serpulsenergiedichte W,,; beleuchtet wird und wenn am Ort des Flachenelements ein effektives
externes Feld E,;; vorliegt.

Bei einem Emissionsvorgang wird der Emitter bzw. das betrachtete Flachenelement senkrecht
zur Oberflache vom optischen Puls beleuchtet. Die dadurch erzeugten Ladungstrager werden in die
Richtung des externen Feldes beschleunigt, so dass ein Oberflachenphotostrom .£(¢) in Richtung
des externen Felds flief3t.

Als Grundlage fur die Berechnung des Photostroms und der zeitabhéngigen Felder ist es sinn-
voll, zunéchst die Oberflachenleitfahigkeit als Funktion der Zeit und der Anregungsenergiedichte zu
bestimmen. Dabei wird angenommen, dass die Zahl der Ladungstrdger im Leitungsband pro Ober-
flachenelement, also die Oberflachenladungstragerdichte (ng) von der Gesamtzahl der absorbierten
Photonen und damit vom Integral der Intensitat des optisch Anregelaserpulses abhéngt. Weiter soll
der Beitrag der Locher zur Leitfahigkeit vernachlassigt werden, da diese auf Grund der deutlich
héheren Masse nur sehr gering zur Leitfahigkeit beitragen. Genau genommen gilt diese Argumen-
tation allerdings nur fur die schweren Locher, welche aber die Mehrzahl der Locher darstellen. Die
leichten Ldcher haben dagegen eine vergleichbare effektive Masse wie die Elektronen.

Als Folge des angelegten externen Felds E,..; werden die Ladungstréger beschleunigt. Mit zu-
nehmender Geschwindigkeit werden die Ladungstréger allerdings auch durch Streuprozesse an ei-
ner freien Beschleunigung gehindert, wodurch eine weitere Beschleunigung mehr und mehr un-
terdriickt wird. SchlieBlich erreichen die Ladungstrager die Sattigungsdriftgeschwindigkeit auf der
durch die Impulsrelaxationszeit vorgegebenen Zeitskala.

In der Literatur findet man umfangreiche experimentelle und theoretische Arbeiten zum Thema
der dynamischen Ladungstragergeschwindigkeit direkt nach der optischen Anregung. Insbesondere
die Tatsache, dass die Elektronen direkt nach ihrer Erzeugung auf Grund der Differenz der Photo-
nenenergie relativ zur Bandliicke eine gewisse Uberschussenergie besitzen, filhrt dazu, dass sich die
Streuzeiten und die effektive Masse deutlich von den Gleichgewichtswerten unterscheiden kdnnen.

Zum Beispiel wurde auf Grund einer solchen Uberschussenergie bei elektrischen Felder von
> 5kV /em (also bei deutlich hoheren Feldern, als im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurden)
vor Erreichen der Sattigungsdriftgeschwindigkeit ein Uberschwingen der Elektronengeschwindig-
keit vorhergesagt und beobachtet [54, 55, 56]. Dieser Effekt kann also im Rahmen dieser Arbeit



50 THZ-ERZEUGUNG IN GROSSFLACHIGEN EMITTERN

vernachldssigt werden.

Die Streuzeit in GaAs bzw. genauer die Impulsrelaxationszeit unter Gleichgewichtsbedingun-
gen (d.h. fiir ein Kleines konstantes Feld) betragt etwa 150 fs [57]. Fur den Zeitraum direkt nach der
Anregung wurde durch Messungen mit optischer Anregung und Abfrage der Leitfahigkeit mit ei-
nem THz-Puls ein Wert von 2 ps ermittelt [58, 59]. Andererseits lieferte eine Anpassung an gemes-
sene THz-Signalformen einen Wert von 30 fs [42]. In der géngigen Literatur zur THz-Emission aus
groRflachigen GaAs-Antennen wurden aus dem Sattigungsverhalten des Emitters Werte fur die mitt-
lere Beweglichkeit nach der optischen Anregung von einigen 100 cn?/V s ermittelt [38, 40, 44].
Auf Basis des stationdren Wertes fiir die effektive Elektronenmasse »i* nach der Thermalisierung
von m*=0.063 my wirde diese Beweglichkeit Streuzeiten im 10 fs-Bereich entsprechen. Aller-
dings ist auch mit einer Anderung der effektiven Elektronenmasse auf Grund eines effektiven Felds
zu rechnen.

Auf Grund dieser sehr uneinheitlichen Situation wurde hier eine Beschreibung im Drude-Mo-
dell auf Basis der Gleichgewichtswerte bei kleinem konstantem Feld fiir die Streuzeit (z =150 fs
[57]) und fiir die Mobilitat (upc = 8500 cm?/Vs [58]) gewahlt. Wie sich spater zeigen wird, kénnen
damit alle wesentlichen Aspekte des GaAs-Emitters ausreichend gut beschrieben werden.

Im Drude-Modell wird die mittlere Geschwindigkeit v.(¢) der erzeugten Elektronen durch fol-
gende Differentialgleichung beschrieben:

d __Ue(t) _{_%

0D = (3.39)

Ts m*’
Dabei ist e die Elementarladung, E das anliegende elektrische Feld und 7 die Impulsrelaxations-
zeit. Da die Ladungstrager zum Zeitpunkt ihrer Erzeugung noch keine mittlere Geschwindigkeit
haben, gilt die Randbedingung v, (¢ = 0) = 0. Dann kann man die Lésung formal ausdriicken als:

o) = pt)B,
mit p) = pae (1—exp (‘—t>)
Ts
und Hde = %f

(3.40)

Dabei ist u4. die Gleichgewichtsbeweglichkeit fiir kleine Felder.

In Erweiterung zur géngigen Darstellung wurde hier analog zu [40] die zeitabhangige Beweg-
lichkeit . (t) eingeflhrt. Diese stellt anschaulich die auf das externe Feld normierte zeitliche Ent-
wicklung der Geschwindigkeit eines zum Zeitpunkt ¢ = 0 erzeugten Elektrons dar. Dieses Vorgehen
hat den Vorteil, dass im Weiteren die zeitabhéngige Oberflachenleitféhigkeit o; durch Faltung der
zeitlichen Entwicklung der auf das Feld normierten Geschwindigkeit eines einzelnen Elektrons (%)
mit der zeitlichen Entwicklung der Oberflachenladungstragerdichte n(¢) beschrieben werden kann
(vergl. GI. 3.45).

Die in Gl. 3.40 angegebene Losung fur x(¢) gilt allerdings streng nur fiir zeitunabhéngige elek-
trische Felder. Solange aber keine Anderung des elektrischen Felds auf einer Zeitskala von % oder
kirzer stattfindet, gilt ndherungsweise auch

o(t) = p(t) E(1). (3.41)

Dabei gilt natiirlich weiterhin, dass das entsprechende Elektron zum Zeitpunkt ¢ = 0 erzeugt wurde.
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Ein optischer Laserpuls mit der zeitlichen gauformigen Intensitatsverteilung 7, () erzeugt an
der Halbleiteroberflache eine zeitliche Oberflachenladungstragerdichte n,(¢). Dabei gilt die inho-
mogene Differentialgleichung:

d An Iop(t)  ns(t)

—ns(t) = ; 3.42
dt (t) (L +1)2 Fiwope ™ (3.42)
mit der Lésung:
4n 1 t t—t
ns(t) = mm /;Oo Iopt(t')exp ( T > dtl (343)

Dabei ist 7. die Ladungstragerlebensdauer und (4n)/(1 + n)? der Transmissionskoeffizient (mit
dem Brechungsindex n) fur den Eintritt der optischen Strahlung in das GaAs-Material. Die La-
dungstrégerlebensdauer ist bei den meisten Halbleitern sehr viel groRer als die optische Pulslange.
Inshesondere fur GaAs ist 7. ~ 500 ps [58]. Damit I&sst sich ng(¢) fur die relevanten Zeitskalen
von einigen Pikosekunden nach der Anregung vereinfachen zu:

4n 1 t Nt

Damit l&sst sich die Oberflachenleitfahigkeit o, (¢) angeben als Faltung aus der Oberflachenladungs-
tragerdichte ng(t) und der zeitlichen Entwicklung der auf das Feld normierten Geschwindigkeit
w(t). Es gilt:

t
oilt) = e /_ wlt— ) ng(t') dt

oo
4n e t
= TE ) gy t/ p(t —t') Loy (') dt’
opt J —oo
4 t (4 ¢
i €ldc / (1 — exp (%)) Iopt(t,) dt’

(1 + n)2 hwopt

I (a2 (5

- ([ () () (L))
- s (xo-m(2) )
mit X(¢) = /; exp (#W) dt’

'Bﬁ[\g

p
t ! 2
t 4In(2)t
und Y (t) = / exp (— - #) dt’
oo Ts i
0 4n Wopte//’dc

sowie o, =

3.45
(]_ + n)2 hwopt ( )

Dabei ist I,,:(t) = \V}’_"pt ezp( ) die optische Pumpintensitat mit der Pulslange 7, und der Fla-
p

chenenergiedichte W,,,;. Mit Gleichung 3.45 steht ein Ausdruck zur Beschreibung der zeitabhén-
gigen Oberflachenleitfahigkeit des GaAs-Emitters wahrend und nach der Beleuchtung mit einem
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kurzen Laserpuls zu Verfugung. Allerdings sind die in X (¢) und Y (¢) enthaltenen bestimmten Inte-
grale nur numerisch zu I6sen. Es fallt auf, dass die zeitliche Form der Oberflachenleitfahigkeit un-
abhangig von der Anregungsdichte ist und dass die Oberflachenleitfahigkeit linear mit der Laserpul-
senergiedichte skaliert. Die zeitabhangige Leitfahigkeit ist in Abb. 3.9(a) und (b) fur verschiedene
Anregungsenergiedichten dargestellt. Dabei wurden die Gleichgewichtswerte flr die Beweglichkeit
bei kleinen Feldern (upc =8500 cm?/Vs) bzw. fir die Impulsrelaxationszeit (7, = 150 fs) verwen-
det. Die verwendeten Laserpulsenergiedichten von 0,5 pJ/en? bis 137,5 pJ/cm? entsprechen dabei
erzeugten Ladungstragerdichten von 9 - 10" bis etwa 3 - 1017 cm~3.

Im weiteren soll zunachst der Zusammenhang zwischen der Oberflachenstromdichte und dem
abgestrahlten THz-Feld hergeleitet werden. Die Argumentation basiert dabei auf der Voraussetzung,
das die gesuchten Ldsungen die Wellengleichung mit einem Quellterm flir den Oberflachenstrom
erfillen mussen. Diese Gleichung lautet fur das elektrische Feld in einem nicht-magnetischem und
ladungsfreiem Medium:

0% -
V2E(z,t) = —uoeﬁE(z,t) +

-

8tj(z, t). (3.46)

Abb. 3.10 zeigt eine optisch angeregte Antenne mit extern angelegter Spannung 1; und resultie-
rendem elektrischem Feld E,,;. Der Emitter wird senkrecht zur Oberfliche vom optischen Puls
beleuchtet, die dadurch erzeugten Ladungstrager werden in die Richtung des externen Feldes be-
schleunigt, und der Photostrom .J; flieit in Richtung der externen Vorspannung. Im weiteren ist
es sinnvoll, sich bei der Lésung von Gl. 3.46 nur auf ebene Wellen in z-Richtung zu beschranken,
da die Dimensionen der groR3flachigen Antenne deutlich groRer als die Wellenlédnge der erzeugten
THz-Strahlung sind. Weiter soll die Stromdichte nur auf eine infinitesimal dinne Schicht, an der
Emitteroberflache begrenzt sein. Beriicksichtigt man auflerdem den endlichen Brechungsindex des
Emittermaterials durch Einfiihrung der Dielektrizitatskonstante e =12, _, gilt firr die als Lésungen
von Gl. 3.46 angenommenen ebenen Wellen innerhalb bzw. auBerhalb des Emitters (also in Gebie-
ten mit j=0) [40]:

Fi(t)ity. x ity = n—fﬁ%z(n, (3.47)

. 1 =

A, xit, = LB ). (3.48)
7o

wobei 7y = /‘6‘—3 ~ 1207 €2 [25] der sogenannte Freiraumwellenwiderstand ist (engl. free space
impedance).
Betrachtet man nun die Grenzflache mit der Oberflachenstromdichte j; so lasst sich mittels der

sogenannten Gaul’schen Kastchen und des Stokes’schen Satzes das Feldverhalten an den Grenzfla-
chen einfach finden [60, 25]:

— — .

ﬁz X (EYO“%Z - Eélez) = 07 (349)
i, x (HfW, — Hfy) = Js (3.50)

Aus Gleichung (3.49) folgt unmittelbar

oout

THz = _’%LHz (3.51)
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Abbildung 3.9.: Oberfldchenleitfdhigkeit, Abschirmfeld und THz-Signal am Emitter und im Brenn-
punkt als Funktion der Zeit fiir die zwei verwendeten Beleuchtungsgeometrien
(links: teilweise Beleuchtung, Ayt =4cm?, faee =5cm, Ky =4,0- 10" V/(As);
rechts: vollstindige Beleuchtung, Agy=9cm?, faer=12cm, Ky =1,4-10"
V/(As)). Die externe Feldstérke betrédgt jeweils 1 kV/cm.
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Abbildung 3.10.: Schematische Darstellung der durch einen optischen Puls grof3flichig angereg-

ten und mit einer Spannung Vj, vorgespannten Antenne. Das durch die Vorspan-
nung hervorgerufene elektrische Feld ist als E,.;, die zeitabhdngige Oberflachen-
Stromdichte parallel dazu als js(t) dargestellt. Gezeigt werden weiterhin die rele-
vanten elektrischen und magnetischen Felder der erzeugten THz-Strahlung. Dabei
ist E,,; bzw H ,,,; das nach au3en strahlende und E;,, bzw H;,, das in die Antenne

eindringende elektromagnetische Feld. Erg, bzw Hry, ist das schlieSlich durch
die Antenne transmittierte Feld.
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d.h. das erzeugte und in Ruckwaértsrichtung (rel. zum einfallenden optischen Puls) abgestrahlte E-
Feld Eg4 ist genauso groR wie das in den Emitter hinein abgestrahlte Feld E,. Setzt man nun
Gleichung (3.47) und (3.48) in Gleichung (3.50) ein und benutzt (3.51), so erhélt man

7.0 =~ L B, (352)
70
d.h. der Photostrom ist antiparallel und proportional zum emittierten E-Feld. Erwartungsgemal
erfullt die so gewonnene Losung Gl. 3.46.

Nach dem Ohmschen Gesetz [25] h&ngt die Oberfléchenstromdichte}s(t) von der Oberflachen-
leitfahigkeit o,(¢) und dem effektiven elektrischen Feld F,;(t)ab. Dabei ist zu berlicksichtigen,
dass das externe anliegende elektrische Feld E..; vom erzeugten THz-Feld E%"Hz(t) abgeschirmt
wird. Weiter fuhrt die entstehende Oberflachenstromdichte j(¢), zu einer Verschiebung von La-
dungstragern. Im Fall eines unendlich ausgedehnten Emitters mit rdumlich homogener Beleuchtung
wirde eine solche Verschiebung der Ladungstrager nicht zu einer Feldabschirmung fiihren. Falls je-
doch die Oberflachenleitfahigkeit, und damit die Oberflachenstromdichte ortsabhéngig ist, fihrt die
Verschiebung der Ladungstrager zu einer Akkumulation von Ladungstrégern in Bereichen, in den
sich die Oberflachenleitféahigkeit in Richtung des anliegenden Felds &ndert. Solche Bereiche liegen
einerseits in den Flanken des gaulRschen Strahlprofils vor, zum anderen treten an den Grenzen zu
den Elektroden groRe Diskontinuitéten in der Leitfahigkeit auf, die ebenfalls zu einer Akkumulation
von Ladungstrédgern fuhren. Zwischen den akkumulierten positiven und negativen Ladungstragern
wird ein elektrisches Feld F;. aufgebaut welches ebenfalls zur Abschirmung des anliegenden ex-
ternen Felds E.,; beitragt. Es gilt also

- —

Js(t) = o5 (t)Eeff (t)
= () (Beat + Eif.(t) + Eie()
(3.53)
Damit ergibt sich fur das erzeugte THz-Feld E%, (¢) zusammen mit (3.52):
. — — Og t
E%LHz = _(Eemt + Esc) ( )770 (3.54)

os(t)no + 1+ \/E

Das durch den Emitter transmittierte Feld F?THZ erfahrt an der zweiten Grenzflache (also beim
Verlassen) des Emitter noch eine Anderung der Amplitude gemaR dem Fresnel’schen Amplituden-
transmissionskoeffizienten. Damit gilt:

= = 2nru
E — EZn
Ttz THE &g,
2nrH, = = Og (t)770
- (F.py + F . 3.55
1+ nTHz( ert se) os(t)no + 1+ /e (3.55)

Das entsprechende Verhdltnis (ca. 1,5) zwischen transmittierter und in Rickwartsrichtung abge-
strahlter Amplitude ist experimentell bestétigt worden [61]. Dieser geringe Unterschied zwischen
der Amplitude des transmittiertem und und des in Riickwartsrichtung abgestrahlten Signals steht in
deutlichem Widerspruch zu den Beobachtungen an mikrostrukturierten Dipolantennen, bei welchen
die Emission im wesentlichen nur durch das Substrat erfolgt [62].
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Im Folgenden soll die zeitliche Entwicklung der Abschirmfelder, welche auf Grund von La-
dungstrégerverschiebung entstehen, diskutiert werden. Eine experimentelle Bestimmung solcher
Abschirmeffekte findet man in [63]. Ein Ansatz zur Bestimmung der Abschirmfelder £;.auf Grund
von Ladungstragerbewegung wurde von Rodrigues et al. vorgeschlagen [64]. Diese haben das durch
Ladungstragerverschiebung verursachte Abschirmfeld in einer Dimension (entlang der Richtung
des externen Feldes) durch Losen der Kontinuitatsgleichung fiir die Ladungstrager und der Poisson-
Gleichung fur die Felder bestimmt. Die Bestimmung der Felder mittels einer eindimensionalen
Poisson-Gleichung erscheint allerdings fragwirdig, da die realen Abschirmfelder im makroskopi-
schen Emitter ja dreidimensional verteilt sind. Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher ein einfacher
phanomenologischer Ansatz ohne eine Ortsabhangigkeit der Abschirmfelder entwickelt. Dabei wird
angenommen, dass die zeitliche Entwicklung von E;. vereinfacht angegeben werden kann durch

d

aEsc(t) = KgcJs(t)
Ko (t)Eeff (t)

Ko (t) (Ee:lzt + Ern, (t) + Esc(t)) .

(3.56)

da der Aufbau des Abschirmfeldes ja urséchlich vom real flieRenden Oberflachenstrom abhangt.
K. wurde dabei formal als phdnomenologische Proportionalitatskonstante eingefiihrt. Der genaue
Wert von K. héngt dabei im wesentlichen von der Beleuchtungsgeometrie des Emitters ab. Mit
Gleichung 3.54 ergibt sich dann

d Us(t)n
&Esc(t) = Ksco5(t)(Eeqt + Escl(t)) <1 - o ()10 + 10+ \/g)
= Kscﬁ(Eeﬁ + Esc(t))'

1+ os(t)

(3.57)

Da o,(t) fur t >> 75,7, und fir t < 7.den konstanten Wert ¥ annimmt, und da sich die Abschir-
mung im wesentlichen erst auf einer deutlich l&ngeren Zeitskala von wenigen ps aufbaut, ergibt sich
fur Gleichung 3.57 naherungsweise die Ldsung:

Ey(t) = —Feu (1 —exp <_—t>> , fur t>0

Tse

Tlo + L
. 1+ a9
mit Tsc \/27
KSC

(3.58)

Dabei fallt auf, dass 7. fur kleine Werte von o2, also fiir kleine Laserpulsenergiedichten, in we-
sentlichen von 1/(K,.0?) abhangt. In diesem Bereich wird die Abschirmung durch Ladungstra-
gertransport also mit steigender Anregungsenergiedichte schneller. Fur groRere Werte von 4, also
hohe Anregungsenergiedichten, wird 7. zu 1y /(K,.(1 + /€)) und ist damit konstant. In letztge-
nannten Fall ist der Strom und damit die Zeitskala zum Aufbau der Abschirmung im wesentlichen
durch die abschirmende Wirkung des THz-Strahlungsfeldes begrenzt. Weiter fallt auf, dass erwar-
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Abbildung 3.11.: Numerisch und analytisch berechneter zeitlicher Verlauf des durch Ladungstré-
gerverschiebung verursachten Abschirmfelds E; fiir volle Beleuchtung des Emit-
ters (Aop =9 cm?).

tungsgemal E. linear mit E.,; skaliert. Eine exaktere Ldsung - insbesondere fur den Zeitraum
wahrend, und direkt nach der Anregung - erhélt man durch numerisches Ldsen von 3.57. In Abb.
3.9(c) und (d) ist der zeitliche Verlauf der Abschirmung fir verschiedene Laserpulsenergiedich-
ten dargestellt, wie er sich numerisch ergibt. Zusétzlich ist in Abb. 3.11 der Vergleich zwischen
der analytischen (GI. 3.58) und der numerischen Lésung dargestellt, wie er sich bei der vollen Be-
leuchtung des Emitters (A,,: =9 cm?) ergibt. Firr alle weiteren Berechnungen wurde die numerisch
gewonnene Ldsung verwendet.

Ist nun der zeitliche Verlauf der Abschirmung E;.(¢) bekannt, kann mit Gleichung 3.55 auch
das zeitabhdngige abgestrahlte THz-Feld Eyy, ermittelt werden, da ja o,(¢) bekannt ist. Das ab-
gestrahlte THz-Feld ist in Abb. 3.9 fiir verschiedene Anregungsenergiedichten dargestellt. Dabei
wurde der Wert flr den Faktor K. jeweils fir die zwei unterschiedlichen Beleuchtungsgeometri-
en durch Anpassung der am Ort des Detektors modellierten THz-Signalformen an die gemessenen
Daten bestimmt. Dabei ergibt sich in der Geometrie mit teilweiser (vollstdndiger) Beleuchtung ein
Wert von K. =4,0-10'3 V/(As) (K,.=1,4-10* V/(As)).

Da E.(t) linear mit E,,; skaliert, muss nach Gleichung 3.55 auch das abgestrahlte THz-Feld
Erg, linear mit E,.; skalieren. Dieser Zusammenhang wurde auch experimentell bestatigt, wie in
Abb. 3.12 dargestellt ist.

Auf Basis des nun bestimmten Verlaufs von Erg,(t) kann nun im weiteren der Effizienzfaktor
des Emitters mit Hilfe von Gleichung 3.5 bestimmt werden. In Abb. 3.13 ist der so ermittelte Wert
fur K. fur die zwei untersuchten Beleuchtungsgeometrien dargestellt. Dabei fallt auf, dass die Ef-
fizienz des GaAs-Emitters, die ja fiir gentigend kleine Laserpulsenergiedichten konstant sein sollte,
im untersuchten Bereich deutlich mit steigender Laserpulsenergiedichte abféllt. Dieses erklart sich
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Abbildung 3.12.: Detektierte THz-Signalamplitude aufgetragen gegen die elektrische Vorspannung
des Emitters bei konstanter optischer Pumpenergie von 500 ji.J.
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Abbildung 3.13.: Numerisch berechneter Effizienzfaktor des GaAs-Emitters fir die zwei verwen-
deten Beleuchtungsgeometrien. Im Einschub sind die Daten fiir den 4 cn? Emitter
zusétzlich in doppelt logarithmischer Skalierung dargestellt.
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dadurch, dass ab einer gewissen Mindestenergiedichte genigend hohe Oberflachenleitfahigkeiten
erzeugt werden, so dass die erzeugte THz-Feldamplitude bereits annéhernd die GréRenordnung
des anliegenden Felds erreicht. Eine weitere Steigerung der Laserpulsenergiedichte fihrt dann nur
noch zu einer Verschiebung der Emission hin zu friiheren Zeiten, da bereits in der ansteigenden
Flanke des zeitlichen Laserpulsprofils eine fiir die maximale Feldamplitude ausreichende Oberfla-
chenleitfahigkeit erreicht wird. Dieses Verhalten erklart die deutliche Abnahme von Ky mit der
Laserpulsenergiedichte und damit auch die starke Sattigung der experimentell beobachteten THz-
Emissionen, auf die im folgenden néher eingegangen werden soll.

Wie in Kapitel 3.2 dargestellt wurde, kann mittels Gleichung 3.13 die im Brennpunkt detektier-
te THz-Signalform bestimmt werden, wenn die vom Emitter abgestrahlte THz-Signalform bekannt
ist. Damit kann nun die THz-Signalform fur die zwei verschiedenen Beleuchtungsgeometrien am
Ort des Detektors berechnet und mit den experimentellen Befunden verglichen werden. Das Ergeb-
nis ist in Abb. 3.14 und 3.15 dargestellt. Man findet im wesentlichen eine gute Ubereinstimmung
zwischen den experimentellen und den berechneten Daten. Insbesondere das friihere Auftreten des
Pulsmaximums bei héheren Laserpulsenergiedichten und das Uberschwingen in den negativen Be-
reich nach dem Hauptpuls wird richtig wiedergegeben.

In Abb. 3.16 sind die gemessenen THz-Signalamplituden fur die zwei Beleuchtungsgeometrien
umgerechnet auf eine Brennweite des auf den Detektor fokussierenden Elements von f.; =5cm
pro Emitterflache dargestellt. Dieses ist sinnvoll, da nach GI. 3.13 die am Ort des Detektor er-
zeugte THz-Feldamplitude bei gleicher vom Emitter abgestrahlter THz-Feldamplitude proportional
zur Flache des Emitters und entgegengesetzt proportional zu f.; ist. Da die abgestrahlte THz-
Feldamplitude nur von der Flachenenergiedichte der Beleuchtung des Emitters abhangt, erlaubt
Abb. 3.16 also einen Vergleich der zwei Beleuchtungsgeometrien.

In der Darstellung erkennt man, dass die Signalamplitude der detektierten THz-Pulse des 4 cn?-
Emitters (des 9 cm?-Emitters) etwa nur ein Drittel (nur Halb) so groR sind, als auf Grund der Model-
lierung zu erwarten ware. Die absoluten Abweichungen zwischen den gemessenen und den model-
lierten Daten, sind wie schon beim ZnTe-Emitter diskutiert vermutlich auf \Verluste im THz-Strahl-
pfad, und auf die Geometrie des Abfrage-Laserstrahls zuriickzufithren. Die Ubereinstimmung ist
auch hier als zufriedenstellend anzusehen. Die Abweichungen der in den zwei Beleuchtungsgeo-
metrien gemessenen THz-Signalamplituden untereinander ist vermutlich darauf zurlckzufiihren,
dass das effektive Feld im Zentrum des Emitters, also dort wo der 4 cn?-Emitters im wesentlichen
beleuchtet wird, vermutlich geringer ist, als sich auf Grund von angelegter Spannung und Elek-
trodenabstand rechnerisch ergibt. Dieses liegt an der Feldiiberhéhung an den Elektroden, welche
sich auf Grund der Tatsache ergibt, das das Feld wegen des héheren Brechungsindexes im GaAs
konzentriert ist. Auf Grund der Randbedingungen an den Elektroden erfolgt dann eine Uberhéhung
an den Réandern, bzw. eine Reduzierung der Feldstarke im Zentrum des Emitters. Damit erklart
sich das héhere Signal des 9 cm?-Emitters so, dass bei dieser Geometrie auch die Randbereiche mit
hoherem Feld beleuchtet werden.

An dieser Stelle sollte angemerkt werden, dass die in Abb. 3.16 verglichenen THz-Signalam-
plituden zu einem gewissen Teil natiirlich Anderungen in der zeitlich Form bzw. in der spektralen
Zusammensetzung des THz-Signals wiedergeben. Dieses ist hier aber durchaus beabsichtigt, da
man in der Praxis meistens an der Erzeugung mdéglichst hoher THz-Signalamplituden interessiert
ist.

Trotz der guten Ubereinstimmung kénnen einige Details mit dem hier dargestellten Modell
nicht zufriedenstellend wiedergegeben werden. Hierzu gehort das langsame Ansteigen des experi-
mentell beobachteten THz-Signals zu Zeiten vom mehr als 1 ps vor dem Hauptpuls. Dieses kann
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Abbildung 3.14
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am ehesten durch Abweichungen der experimentell vorliegenden Laser-Pulsform von dem ange-
nommenen gaul3formigen Verlauf erklért werden.

Das zweite Detail, welches von dem in dieser Arbeit vorgestellten Modell nicht genau beschrie-
ben wird, ist das Verhalten der Werte fiir das Signalmaximum bei extrem hohen Laserpulsenergie-
dichten. Ab Werten von mehr als 50 .J/cm? zeigen die experimentell beobachteten maximalen
Feldstérken sogar einen leichten Abfall mit steigender Laserpulsenergiedichte. Dieses Verhalten
ist auch in anderen Arbeiten beobachtet worden [65]. Allerdings konnten auch diese Arbeit das
Verhalten nicht erklaren. Eine moégliche Erklarung fur das Versagen des hier dargestellten Modells
in diesem Punkt ergibt sich auf Grund der Tatsache, dass in dem Modell eine phasengleiche Er-
zeugung des gleichen zeitlichen THz-Signals an allen Stellen des Emitters angenommen wurde.
In der Realitét ist dieses natrlich nicht der Fall, da der Emitter ja mit einer gauRférmigen Ener-
giedichteverteilung beleuchtet wird, und da (wie in Abb. 3.9 (c) und(d) dargestellt) die erzeugte
THz-Signalform deutlich von der Laserpulsenergiedichte abhéngt. Dieses wird zu einer teilweisen
Ausléschung der Signale am Ort des Detektors (also im Zentrum des erzeugten Brennpunktes) fuh-
ren. Neuere Messungen von Hasegawa et al. [66] deuten allerdings darauf hin, dass das Absinken
des Signals bei hoherer Laserpulsenergien auf rdumlich inhomogene Abschirmeffekte auf Grund
von einer initialen Ladungstragerverschiebung zuriickzufiihren sind. Die Messungen von Hasega-
wa et al. zeigen, dass die THz-Emission bei hohen Laserpulsenergien nur noch im Randbereich des
beleuchteten Bereichs erfolgt, da dass externe Feld im Zentrum des Emitters bereits zu Beginn der
THz-Emission nahezu vollistandig durch Ladungstragerverschiebung abgeschirmt ist. Eine solche
initiale Ladungstragerverteilung kann entweder auf Grund eines vom Lasersystem erzeugten \or-
pulses oder durch eingefangene Ladungstrager (die nach dem letzten THz-Emissionsvorgang keine
Rekombinationspartner gefunden haben) verursacht werden. Die Summe der von den verschiede-
nen Bereichen des Emitters abgestrahlten THz-Signale, welche ja letztendlich detektiert wird, ist
dann auf Grund der nahezu vollstandig wegbleibenden Emission im Zentrum des Emitters reduziert.
Das in dieser Arbeit vorgestellte Modell, welches keine Ortsabhéngigkeit in der Abschirmung durch
Ladungstragerverschiebung beinhaltet, kann daher das beobachtete Absinken der THz-Amplitude
bei hohen Laserpulsenergien nicht beschreiben.

In der spektralen Darstellung der erzeugten Gesamtenergie in Abb. 3.17 (links) erkennt man,
dass von dem groRflachigen GaAs-Emitter im wesentlichen nur Frequenzkomponenten im Bereich
von unterhalb 250 GHz emittiert werden. Dieses liegt daran, dass die Dynamik der Ladungstra-
ger, welche flr die THz-Erzeugung verantwortlich ist, bei der verwendeten hohen Anregungsdichte
durch Abschirmeffekte begrenzt ist. Auf Grund der besseren Fokussierbarkeit der hohen Frequenz-
komponenten liegt die spektrale Fl&chenenergiedichte im Brennpunkt im Bereich von 100 GHz bis
1,5THz. Dieses ist deutlich niederfrequenter als das vom ZnTe-Emitter erzeugte Spektrum. Die
modellierte detektierbare spektrale Energiedichte (vgl. Abb. 3.17 (rechts)) stimmt qualitativ gut mit
dem experimentell ermittelten Spektrum tberein. Der Unterschied in der absoluten Grélienordnung
liegt, wie schon erwéhnt, vermutlich im wesentlichen an nicht beriicksichtigten Verlusten im THz-
Strahlpfad. Beim Vergleich der Spektren fiir unterschiedliche Anrege-Laserpulsenergien féllt in den
modellierten und den experimentell ermittelten Spektren auf, dass sich das Spektrum flr héhere La-
serpulsenergien leicht zu héheren Frequenzen hin verschiebt. Dieses ist dadurch zu erkléren, dass
flir hohere Anregungsdichten die maximal mdgliche THz-Feldstarke am Ort des Emitters auf immer
kiirzeren Zeitskalen erreicht wird. Damit nimmt der Anteil an héheren erzeugten Frequenzkompo-
nenten zu.
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Abbildung 3.16.: Gemessene und numerisch berechnete maximale THz-Feldstdrke im Zentrum
des Brennpunktes bei einer angenommen Brennweite des auf den Detektor fo-
kussierenden Elements von fz.; =5cm. (Die Daten bei A(,pt=4cm2 wurden
mit f4.: =5cm gemessen. Die Daten bei A,y =9cm* wurden mit dagegen mit
fdet =12 cm gemessen und auf fy., =5 cm umgerechnet.)
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Abbildung 3.17.: Darstellung der spektralen Dichte der am Ort des GaAs-Emitters erzeugten THz-
Gesamtenergie (links), sowie der im Brennpunkt erzeugten (Mitte) und der de-
tektierten (rechts) spektralen Flachenenergiedichte der THz-Signale in linearer
(obere zwei Zeilen) und logarithmischer (untere zwei Zeilen) Darstellung. In der
Modellierung der detektierten Fldchenenergiedichte (rechts) ist im Vergleich zur
Modellierung der erzeugten Fldchenenergiedichte (Mitte) die spektrale Empfind-
lichkeit des Detektors berticksichtigt. Zum Vergleich ist rechts auch die spektrale
Fldchenenergiedichte des gemessenen Pulses dargestellt. Die Spektren sind fiir

den GaAs-Emitter mit A,,; =4 cn?, E.q: =1 kV/em und Jopt =500 11J (1. und 3.

Zeile) bzw. J,,: =5 pJ (2. und 4. Zeile) dargestellt.






4. EinfUhrung in die THz-Erzeugung mittels lasergenerierter
Plasmen

Durch die Fokussierung von intensiven ultrakurzen Laserpulsen in einem Gas kdnnen leicht elektri-
sche Feldstarken in einer GroéfRenordnung erzeugt werden, die ausreichen, ein Medium zu ionisieren
und so ein Plasma zu erzeugen. Dieser Vorgang ist gekennzeichnet durch ein Zusammenspiel von
lokalen Effekten wie der Photoionisierung und der darauf folgenden Plasmarekombination einer-
seits und einer deutlichen Beeinflussung der raumlichen Strahlausbreitung durch die Anwesenheit
des Plasmas andererseits. Es ist unerlasslich, diese beiden Effekte im Zusammenspiel zu betrachten.
Die Diskussion des zeitlichen Verlaufs der lokalen Plasmadichte ausgehend von der zeitabhangigen
Intensitat stellt den Inhalt des Unterkapitels 4.1 dar. Danach werden die Strahlausbreitung im Va-
kuum (Kap. 4.2) bzw. in Anwesenheit des erzeugten Plasmas (Kap. 4.3) betrachtet und jeweils das
Plasmavolumen, der relative lonisierungsgrad und die maximal erreichte Intensitat abgeschétzt.

In Kapitel 4.4 wird noch die Strahlausbreitung und die Fokussierung der THz-Strahlung aus-
gehend vom relativ zur THz-Wellenldnge nahezu punktférmigen Plasmaemitter diskutiert. Dieses
ermdglicht die Bestimmung der THz-Signalform am Ort des Detektors, ausgehend von einer raum-
zeitlichen Polarisierung innerhalb des Plasmas. Damit werden in Kapitel 4 die wesentlichen Vor-
aussetzungen zur Beschreibung der entsprechenden Experimente in den Kapiteln 5 und 6 geschaf-
fen.

In Kapitel 4.5 wird dann noch der Stand der Technik im Bereich der Erzeugung von Terahertz-
strahlung in lasererzeugten Plasmen dargestellt.

4.1. Lokale Erzeugung eines Gas-Plasmas mittels Photoionisierung

In diesem Kapitel sollen fur einen rdumlich eng begrenzten Volumenbereich die Photoionisierung
als Funktion der optischen Intensitat und die nachfolgende Plasmarekombination betrachtet wer-
den. Ziel der Darstellung ist es, fir eine gegebene Gassorte und einen angenommenen zeitlichen
Verlauf der optischen Intensitéat den zeitlichen Verlauf des lonisierungsgrades (d.h. der Plasmadich-
te relativ zur Teilchendichte) zu beschreiben. Damit werden die Voraussetzungen zur Beschreibung
der raum-zeitlichen Plasmaausbildung in Kapitel 4.3 geschaffen. Die Behandlung der Photoioni-
sierung erfolgt im Weiteren in zwei Schritten. Zunéchst werden in Kap. 4.1.2 flr den quasistatischen
Fall (also fir eine zeitunabhéngige optische Intensitat) mogliche Modelle bzw. anschauliche loni-
sierungsmechanismen und dazugehérige lonisierungsraten diskutiert. Nach einer kurzen Betrach-
tung der Plasmarekombination in Kap. 4.1.3 wird dann in Kap. 4.1.4 fiir den dynamischen Fall (also
eine zeitabhangige Intensitat) die zeitliche Entwicklung des relativen lonisierungsgrades, also der
Plasmadichte relativ zur Molekildichte, diskutiert. Dabei soll insbesondere fir die entsprechenden
Parameter die Intensitatsschwelle I, bestimmt werden, oberhalb der ein signifikanter lonisie-
rungsgrad (d.h. ca. 25 %) des Mediums erreicht wird. Zuletzt werden die theoretischen Daten dann
noch mit experimentell gewonnenen Intensitatsschwellen verglichen.

65



66 EINFUHRUNG IN DIE THZ-ERZEUGUNG MITTELS LASERGENERIERTER PLASMEN

4.1.1. Vorbemerkungen zur Photoionisierung von Gasmolekilen

a) Einfluss von lonisierungsenergie und Gassorte

In der vorliegenden Arbeit wird im Rahmen der Photoionisierung nur die einfache lonisierung von
Atomen und Molekdlen, also die Entfernung eines einzelnen Elektrons pro Teilchen, behandelt. Das
Auftreten von Mehrfachionisierung kann fur die hier durchgefiihrten Experimente insofern vernach-
lassigt werden, als einerseits die experimentell beobachteten Intensitatsschwellen fiir Doppelioni-
sierung etwa 2-3 mal hoher liegen [67, 68, 69, 70, 71, 72] als vergleichbare Werte fur einfache
lonisierung und andererseits die maximal auftretenden Intensitaten auf Grund von Plasmadefokus-
sierung (vergl. Kap. 4.3) auf Werte knapp oberhalb (ca. 30 %)der Intensitatsschwelle fur einfache
lonisierung begrenzt sind.

Wie in Kapitel 4.1.5 noch genauer dargestellt wird, hangt die lonisierungswahrscheinlichkeit
und damit die Intensitatsschwelle fur die nahezu vollstandige einfache lonisierung des Gasvolu-
mens im wesentlichen nur von der lonisierungsenergie der jeweiligen Atom- oder Molekdlsorte ab.
Darlber hinaus findet man in theoretischen Modellen teilweise Korrekturfaktoren fir die genaue
Form des atomaren Potentials [73, 67], die jedoch insbesondere auf die Intensitatsschwellen nur
einen sehr geringen Einfluss haben. Wie in Ref. [74] dargestellt ist, gilt diese Aussage auch noch
fur einfache zweiatomige Molekile wie z.B. Stickstoff, da dessen numerisch berechnetes elektro-
statisches Potential z.B vergleichbar mit dem von einatomigem Xenon ist. Erst fur komplexere
Molekile wie z.B. Benzol (CsHg) treten auch bei vergleichbarer lonisierungsenergie deutliche Ab-
weichungen bei den zu erwartenden lonisierungsraten und damit auch bei den Intensitatsschwellen
fur signifikante lonisierung auf [74].

Im Zusammenhang mit den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimenten wurde ent-
weder Laborluft oder reines Stickstoff- bzw. Argongas mittels intensiver Laserpulse ionisiert. Dabei
konnte keinerlei Einfluss der Gassorte auf die Ergebnisse festgestellt werden. Flr die Hauptkompo-
nenten von Luft (79 % Stickstoff, 20 % Sauerstoff) betragen die lonisierungsenergien 15.6 eV fir N
bzw. 12.1 eV fir Oy [75]. Der mittlere Wert der lonisierungsenergie von Luft liegt also recht nahe
an dem Wert fiir reinen Stickstoff. Der Wert fiir die lonisierungsenergie von Argon ist mit 15.76 eV
praktisch identisch mit dem von Stickstoff. Damit ist zu erwarten, dass sich die drei Gassorten
bezlglich ihrer lonisierbarkeit nicht wesentlich unterscheiden, da es sich jeweils um Atome bzw.
zwei-atomige Molekiile dhnlicher Ordnungszahl und vor allem mit &hnlicher lonisierungsenergie
handelt. Die Abweichungen, welche sich in der lonisierbarkeit von Luft relativ zu der von Stick-
stoff bzw. Argon auf Grund der leicht abweichenden lonisierungsenergie des Sauerstoffs ergeben,
sollten auf Grund des vergleichsweise niedrigen Sauerstoffgehalts von 20 % nicht wesentlich sein.
Aus diesem Grund, wird fur die theoretische Diskussion der Photoionisierung in diesem Kapitel
eine lonisierungsenergie von 15,6 eV angenommen, welche als reprasentativ fur Argon, Stickstoff
und Luft angesehen werden kann. Die auf dieser Grundlage ermittelte Intensitatsschwelle fur signi-
fikante lonisierung wird dann in der vorliegenden Arbeit als représentative Basis fur die Modellie-
rung der Terahertz-Emission aus lasererzeugten Plasmen verwendet. Zusétzlich soll auch noch die
lonisierbarkeit von Wasserstoff mit einer lonisierungsenergie von 13,6 eV diskutiert werden, da fur
das Wasserstoffatom exakte quantenmechanische Lésungen mdéglich sind und daher umfangreiche
theoretische und experimentelle Arbeiten vorliegen.
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b) Einfluss der ponderomotiven Energie auf die lonisierbarkeit

Im Fall der lonisierung mittels intensiver optischer Strahlung befindet sich das erzeugte freie Elek-
tron nach dem lonisierungsprozess nicht im feldfreien Raum, sondern ist dem optischen Strahlungs-
feld ausgesetzt. Die oszillatorische Energie, die ein Elektron im elektromagnetischen Wechselfeld
besitzt, wird als ponderomotive Energie bezeichnet und ist gegeben durch [67, 70, 76, 77]:

e (Egy)*

Upon = (4.1)

4mew3pt '
Fir Intensitdten in der GroRenordnung von 10 W/cm? (also bei der lonisierungsschwelle) liegt
die ponderomotive Energie in der GréfRenordnung von einigen eV. Die Frage, ob die ponderomotive
Energie bei der Photoionisierung eine zusétzlich Potentialbarriere darstellt und zu der lonisierungs-
energie hinzugerechnet werden muss, wird in der Literatur kontrovers diskutiert. Folgt man der
Argumentation aus Ref. [67, 78], so kann das Elektron zundchst die durch das lonisierungspotential
gegebene Barriere (iberwinden und erreicht einen Zustand im Kontinuum. Das Elektron bleibt aber
so lange an die Umgebung des lons gebunden, bis es in einem zweiten Schritt die Energie zum
Uberwinden der Potentialbarriere des ponderomotiven Potentials gewinnt. Da hierfiir aber deutlich
weniger Energie als zur lonisierung nétig ist, ist die lonisierungswahrscheinlichkeit in diesem Bild
nur von der lonisierungsenergie, nicht aber vom ponderomotiven Potential abhdngig. Diese Argu-
mentation wird gestutzt von den experimentellen Beobachtungen aus Ref. [79], nach denen nur
fur zirkular polarisiertes Licht, nicht aber fur linear polarisiertes Licht ein deutlicher Einfluss des
ponderomotiven Potentials beobachtet wurde.

Nach der Argumentation von Ref. [80] spielt das ponderomotive Potential im Grenzfall von
kurzen Laserpulsen mit Pulslangen kleiner als 1 ps keine Rolle, da das Elektron in diesem Zeitraum
das Interaktionsvolumen (mit dem lon) nicht verlassen kann und so keine Zeit hat, vom optischen
Feld beschleunigt zu werden.

Im Gegensatz dazu argumentieren S.L. Chin et al. [69] anhand von experimentellen Daten, dass
auch im letzteren Fall eine deutliche Verschiebung des effektiven Potentials auf Grund des ponde-
romotiven Potentials auftritt, obwohl die experimentellen Daten mit Laserpulsen von weniger als
1 ps Lange gewonnen wurden. Auch in Ref. [71] wird das ponderomotive Potential beriicksichtigt.

Fur die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiinrten Experimente bzw. flr die hier dargestell-
ten Modelle ist die Frage, ob das ponderomotive Potential zu beriicksichtigen ist, verhaltnisméaRig
unbedeutend, da sich eine Berlicksichtigung allenfalls in einer leichten Verschiebung der Intensi-
tatsschwelle fur einen signifikanten lonisierungsgrad ausdriicken wirde. Da bei der Bestimmung
dieser Intensitatsschwelle sowohl auf Basis experimenteller als auch auf Basis theoretischer Arbei-
ten ohnehin eine groRe Unsicherheit besteht, ist auch die Frage nach einer Bertcksichtigung des
ponderomotiven Potentials hier nicht weiter von Belang.

Definition der lonisierungswahrscheinlichkeit

Bevor im ndchsten Unterkapitel die verschiedenen Mechanismen der Photoionisierung néher vor-
gestellt werden, ist es zunachst sinnvoll, die lonisierungsrate® w;,,, zu definieren:

Gelegentlich findet man auch den Ausdruck ,,lonisierungswahrscheinlichkeit*.
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Die lonisierungsrate w;,, gibt an, wie oft pro neutralem Teilchen und pro
Zeiteinheit ein lonisierungsprozess stattfindet. Anders ausgedriickt ist damit
1/wj,y, die charakteristische Zeit, nach der statistisch gesehen fur ein neutra-
les Teilchen ein lonisierungsprozess erfolgt.

Die lonisierungsrate w;,,, hangt im wesentlichen von der optischen Intensitat Z,,;, der optischen
Wellenlange A,,: und von der lonisierungsenergie U2, = des Molekiils ab.

4.1.2. Mechanismen der Photoionisierung von Gasmolekiilen

Die lonisierung eines Atoms oder Molekiils durch optische Strahlung ist ein physikalischer Pro-
zess, zu dessen Beschreibung letztendlich eine vollstdndig quantenmechanische Beschreibung des
Atoms bzw. des Molekdils und der optischen Welle notwendig ist. Zur anschaulichen Beschreibung
sind vereinfachend dazu im wesentlichen drei verschiedene physikalische Modelle vorgeschlagen
worden:

e Mehrphotonenionisierung
e Tunnelionisierung
° ,,L"Jber—Barrieren“—Ionisierung2

Bei der Mehrphotonenionisierung werden gleichzeitig mehrere Photonen absorbiert, deren Gesam-
tenergie ausreicht, um die lonisierungsenergie des Atoms oder Molekils zu (iberwinden. Bei der
Tunnelionisierung kann ein Elektron die Potentialbarriere, welche sich auf Grund der Verbiegung
des Bindungspotentials durch das duBere elektrische Feld der optischen Strahlung ergibt, durchtun-
neln. Von ,,Uber-Barrieren“-lonisierung spricht man dann, wenn das auBere Feld, und damit die
Verbiegung so stark ist, dass das Elektron die Potentialbarriere einfach iberwinden kann. Dieses ist
gleichbedeutend mit der Bedingung, dass die durch das duRere Feld hervorgerufenen Krafte starker
als die Bindungskréfte sind.

Welches der drei genannten Modelle am geeignetsten ist, die lonisierung eines Gases mit opti-
scher Strahlung zu beschreiben, hangt neben den Eigenschaften des Gases (hier geht im wesentli-
chen nur die lonisierungsenergie ein) von der optischen Intensitat und der Wellenl&nge ab. Es sei
allerdings an dieser Stelle ausdriicklich darauf hingewiesen, dass es auch ,kritische* Parameter-
bereiche gibt, in denen zwei oder auch alle drei Modelle gleichermalien geeignet erscheinen, die
lonisierung zu beschreiben.

Im folgenden soll zundchst dargestellt werden, fur welche Parameter welche lonisierungsme-
chanismen vorliegen bzw. wo die entsprechenden Ubergangsbereiche liegen.

Fir Intensitaten, die oberhalb einer bestimmten Schwelle liegen, wird unabhangig von der op-
tischen Wellenldnge ,,Uber-Barrieren“-lonisierung dominieren. Diese Intensitatsschwellé 1,57,
oberhalb der ,,Uber-Barrieren“-lonisierung vorliegt, kann man einfach klassisch berechnen [70, 81].
Dazu betrachtet man zunéchst das Potential des Atoms ®44,, () mit angelegtem dulerem opti-
schen Feld E,,; als Funktion des Abstandes xz zwischen Atomkern und Elektron. Dieses ist gegeben

durch
1 e

4dmen T

® Atom (z) = — Eopt - . (4.2)

2In der englischsprachigen Literatur findet man die Begriffe ,,above barrier ionisation“, ,,barrier suppression ionisation*
oder ,,above threshold ionisation*.
3Iapr von engl. ,,above barrier ionisation®
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Die Position des Maximums z;,,q, VON ® 440, () findet man einfach durch Setzen von

8(I)Atom (:E)

o =0, (4.3)

Durch Gleichsetzen der Energie des Elektrons (e - ®aiom (Tmaz)) @an der Position x,,, mit der
ersten lonisierungsenergie U° erhalt man die kritische Feldstarke

on

T€Q (Uz%n)z

5 (4.4)

Eapr =
bzw. die Schwelle fiir die mittlere optische Intensitat I, 37 oberhald der ,,Uber-Barrieren“-lonisie-
rung stattfindet:

1
Iapr = geocoEiB[

w° 6% Co (Uioon)4
2eb '
(4.5)

Ausgehend von einer lonisierungsenergie von 15,6 eV ergibt sich damit eine wellenl&éngenunabhén-
gige Intensititsschwelle fir ,,Uber-Barrieren*-lonisierung von 2,37-10 W/cm?.

Unterhalb dieser Intensitatsschwelle fiir ,,Uber-Barrieren“-lonisierung liegt je nach Wellenlan-
ge entweder erst Tunnel- und dann flir noch niedrigere Intensitdten Multiphotonenionisierung vor,
oder der Ubergang erfolgt fir niedrige Wellenlangen (also hohe Photonenenergien) direkt in das
Mehrphotonenregime.

Ein umfangreiches Modell zur Beschreibung von Mehrphotonen- und Tunnelionisierungsraten
wurde 1965 von L.V. Keldysh entwickelt [73]. Dabei wird der Ubergang vom Mehrphotonen- in
das Tunnelregime durch den sogenannten ,,Keldysh*“-Parameter [67, 73] beschrieben:

\/2meU-0
ZOTL‘ (46)

Y = Wopt oF

Mehrphotonen-lonisierung dominiert in Bereichen, in denen ~ sehr viel gréRer als eins ist. Flr
v << 1 dominiert dagegen Tunnelionisierung. Dieses ist so zu verstehen, dass ja Tunnel-lonisie-
rung ein feldgetriebener Prozess ist, und daher die Tunnelwahrscheinlichkeit wellenl&éngenunab-
héngig ist. Mehrphotonenionisierung ist dagegen ein energiegetriebener Prozess, so dass Abhangig
von der Photonenenergie unterschiedlich viele Photonen zu lonisierung benétigt werden. Da die
lonisierungswahrscheinlichkeit ja stark von der Anzahl der benétigten Photonen abhédngt, wird je
nach Wellenldnge entweder Tunnel- oder Mehrphotonenionisierung dominieren.

In Abb. 4.1 sind die jeweils in den entsprechenden Intensitéts- und Wellenlangenbereichen do-
minierenden lonisierungsmechanismen ausgehend von einer lonisierungsenergie von 15,6 eV (also
z.B. fur Argon- bzw. Stickstoffmolekiile) gekennzeichnet. Dabei ist allerdings zu beachten, dass die
Ubergangsbereiche nicht, wie in der Darstellung suggeriert, abrupt erfolgen. Genaugenommen stel-
len die Ubergange Bereiche dar, in denen eine physikalisch Interpretation in Form eines einzelnen
anschaulichen physikalischen Modells fur den lonisierungsmechanismus nicht mehr moglich ist
und eine vollstandige (d.h. von Atom und optischer Strahlung) quantenmechanische Beschreibung
des Problems nétig ist.
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Abbildung 4.1.: Graphische Darstellung der Parameterbereiche, in welchen fiir unterschiedliche op-
tischen Intensitéten bzw. Wellenlédngen und fiir Molekiile bzw. Atome mit einer lo-
nisierungsenergie von etwa 15,6 eV (wie z.B. Stickstoff oder Argon) die verschie-
denen lonisierungsmechanismen vorliegen.

Nachdem nun fur den quasistatischen Fall Kriterien aufgezeigt wurden, die geeignet erscheinen
in Abhdngigkeit von Intensitdt und Wellenl&nge die lonisierungsmechanismen zu identifizieren, soll
nun fir die einzelnen Bereiche die lonisierungsrate won, (1op:) Naher diskutiert werden.

Eine exakte quantenmechanische Beschreibung der lonisierungsraten im Intensitatsregime fir
,Uber-Barrieren“-lonisierung durch numerisches Lésen der zeitabhangigen Schrédinger-gleichung
ist bisher erst fiir Wasserstoff und Helium gelungen [82, 83]. Quantenmechanische Naherungsrech-
nungen findet man fir Wasserstoff in [84, 85] und fir komplexere Atome in Ref. [86, 87]. Zusam-
menfassend lasst sich sagen, das die lonisierungsraten im Intensititsregime fir ,,Uber-Barrieren®-
lonisierung so hoch sind, dass eine quasi vollstandige lonisierung des Gases auf einer Zeitskala in
der GroRenordnung von gleich oder kleiner eines einzelnen optischen Zyklusses erreicht wird [83].

Im Bereich von Tunnelionisierung kann die lonisierungsrate auf Basis statischer Tunneltheorie
[79] ausgedriickt werden als

U2 \? [ E, 2 (U2 \? [ E,
o= () () (5 () (2)) e
Dabei ist w, =4,13-10'6 1/s bzw. E, =5,14-10"' V/m die atomare Frequenz bzw. Feldstarke und
Ul =12,1eV ist die lonisierungsenergie des Wasserstoffatoms.

Im Bereich von Mehrphotonen-lonisierung kann die lonisierungswahrscheinlichkeit auf Basis
einfacher Stérungsrechnung [67] ausgedriickt werden als

[MIS
(M8

pr[:U](éVI)gI'Ig)t. (48)
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Abbildung 4.2.: Darstellung der fiir verschiedene Edelgase experimentell bei 586 nm ermittelten
Wirkungsquerschnitte aus Ref. [67] als Funktion der Photonenanzahl N, welche
zum Erreichen der jeweiligen lonisierungsenergie notwendig ist.

Dabei ist N die Anzahl der Photonen, die mindestens absorbiert werden missen, um die lonisie-
rungsenergie zu erreichen, o{™Y) ist der Wirkungsquerschnitt fiir die Absorption von N Photonen.
Experimentell bei A,,; =586 nm bestimmte Wirkungsquerschnitte fiir Edelgase findet man in Ref.
[67]. Die entsprechenden Werte sind in Abb. 4.2 dargestellt. Die lineare Anpassung an die loga-
rithmierten Werte zeigt, dass der Wirkungsquerschnitt nicht von der Atomsorte sondern nur von der
Anzahl N der Photonen, welche bend6tigt werden, um die lonisierungsenergie zu erreichen, abhéngt.
Damit ist eine Verwendung der Daten aus Ref. [67] auch fiir andere Molekiile oder Atome gerecht-
fertigt. Weiter erlaubt die lineare Anpassung auch die Bestimmung von Wirkungsquerschnitten fir
Werte von N, welche nicht direkt in Ref. [67] gegeben sind. Eine Verwendung der Daten fur andere
Wellenléngen ist jedoch problematisch, da die Wahrscheinlichkeit fur die Absorption eines Photons
nicht nur von der Intensitét, sondern vermutlich auch von der Wellenldnge abhangen wird.

Eine vollstandige geschlossene Beschreibung der lonisierungswahrscheinlichkeiten fir die Be-
reiche, in denen Mehrphotonen- bzw. Tunnelionisierung dominiert, sowie fiir den Ubergangsbereich
ermdglicht die von L.V. Keldysh entwickelte ,,Keldysh“-Theorie. Hier wird die lonisierungswahr-
scheinlichkeit ausgedrickt als
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Dabei ist V die Anzahl an Photonen die minimal benétigt wird um ein Atom zu ionisieren und m
die erreichte lonisierungsstufe.

lonisierungsraten als Funktion der optischen Intensitat sind in Abb. 4.3 flir Wasserstoff und in in
4.4 fur Stickstoff gegeben. Das Beispiel Wasserstoff wurde deshalb gewdhlt, da hier exakte quan-
tenmechanische Rechnungen vorliegen, bei denen die lonisierungsraten exakt, durch numerische
Ldsen der zeitabhangigen Schrddinger-gleichung gewonnen wurden. Solche Rechnungen wurden
von Cohen et al. [82] bei 1068 nm fur rampenférmig eingeschaltete konstante optische Intensitaten
im Bereich von bis zu 3-10'* W/cm? durchgefiihrt. Bauer et al. [83] haben auf Basis numerischer
Losungen der zeitabhdngigen Schrddinger-gleichung fir den Wellenldngenbereich von 35nm bis
hin zu statischen Feldern fiir verschiedene Pulsformen die N&herungsformel

o Eopt 2
WBquer = Wq " 2,4 (E—> (4-10)
a

fir den Intensititsbereich von 8-10'3 W/cm? bis 9-10'* W/cm? ermittelt. Die Daten auf Basis des
Mehrphotonenbildes beruhen auf einem N von 12, welches sich fur Wasserstoff mit einer lonisie-
rungsenergie von 13.6 eV bei 1068 nm ergibt, wobei das ponderomotive Potential nicht beriicksich-
tigt wurde. Als Wirkungsquerschnitt wurde (aus Ermangelung anderer Daten) der entsprechende
Wert aus [67] verwendet, obwohl dieser bei 586 nm und nicht bei 1068 nm ermittelt wurde.

Im niedrigen Intensitatsbereich, in welchem man Mehrphotonenionisierung erwartet, zeigt sich,
dass das Mehrphotonenmodell und die Keldysh-Theorie zwar gut Ubereinstimmen, aber die auf Ba-
sis exakter quantenmechanischer Rechnungen gewonnenen Daten nur sehr unbefriedigend wieder-
geben.

Die Springe in der lonisierungswahrscheinlichkeit im Bereich der Mehrphotonenionisierung
treten in den exakten quantenmechanischen Rechnungen nach Cohen et. al auf, da auf Grund des
zunehmenden Einflusses des ponderomotiven Potentials ein weiteres Photon zum Erreichen der
lonisierungsenergie nétig ist. Dieses Verhalten wird qualitativ gut durch die Keldysh-Theorie be-
schrieben. Allerdings sind die absoluten Zahlenwerte fiir die lonisierungsraten um mehrere Gro-
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Abbildung 4.3.: lonisierungsraten von Wasserstoff bei 1068 nm wie sie sich auf Grund exakter
quantenmechanischer Rechnungen ergeben. Zum Vergleich sind auch lonisierungs-
raten angegeben die sich auf Grund der Keldysh-theorie und nach klassischer stati-
scher Tunnel Theorie ergeben. Ebenfalls dargestellt sind lonisierungswahrschein-
lichkeiten, die sich fiir den Bereich mit Mehrphotonenionisierung auf Basis von ex-
perimentell ermittelten Wirkungsquerschnitten ergeben. (In Ermangelung anderer
Daten wurden hier Wirkungsquerschnitte aus Ref. [67] verwendet, die bei 586 nm

gewonnen wurden.)
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Abbildung 4.4.:

Intensitat [W/cm®]

Berechnete lonisierungsraten fiir Stickstoff mit einer lonisierungsenergie von
15.6 eV nach Keldysh. Zzum Vergleich sind auch lonisierungsraten angegeben die
sich aus einer eindimensionalen statischen Tunneltheorie ergeben. Ebenso sind ex-
perimentell ermittelte lonisierungsraten fiir Argon mit einer lonisierungsenergie
15.76 eV angegeben (siehe hierzu Kap. 4.1.5).
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Renordnungen, bzw. fir die Intensitat etwa um den Faktor 3 verschoben.

Ein Vergleich des Mehrphotonenmodells auf Basis von Wirkungsquerschnitten mit dem
Keldysh-Modell sowie mit der statischen Tunneltheorie zeigt, dass die exakten quantenmechani-
schen Ergebnisse erstaunlicher Weise am besten mit der vergleichsweise einfachen klassischen sta-
tischen Tunnel Theorie angendhert werden kénnen.

lonisierungsraten fuir Gase mit einer lonisierungsenergie von 15.6 eV (also z.B. Stickstoff oder
Argon) sind in Abb. 4.4 fir verschiedene Wellenldngen dargestellt. Man erkennt in den nach dem
Keldysh-Modell berechneten Daten auch hier die fur niedrige Intensitaten im Mehrphotonenregime
erwartete Iégt—Abhangigkeit und die Spriinge in der lonisierungswahrscheinlichkeit auf Grund des
zunehmenden Einflusses des Ponderomotiven Potentials. ErwartungsgemaR sind die lonisierungs-
raten im Bereich niedriger Intensitdten, in denen Mehrphotonenionisierung dominiert, stark wel-
lenl&ngenabhéngig, da ja die notwendige lonisierungsenergie fir kiirzere Wellenl&ngen mit weniger
Photonen aufgebracht werden kann und der Prozess damit wahrscheinlicher wird. Im Bereich héhe-
rer Intensitaten, in dem fur alle Wellenldngen Tunnel- bzw. ,,Uber-Barrieren“-lonisierung dominiert
ist keine Wellenlangenabhéngigkeit mehr vorhanden. Da jedoch die Daten fur Wasserstoff gezeigt
haben, dass die statische Tunneltheorie die beste Ubereinstimmung mit den exakten quantenme-
chanischen Rechnungen liefert, ist es zumindest wahrscheinlich, dass auch hier die Tunneltheorie
die beste Beschreibung der lonisierungswahrscheinlichkeit ermdéglicht. Daher wurde zur Beschrei-
bung des zeitlichen Verlaufs der lonisierung in Kap. 4.1.4 und der Strahlausbreitung in Kap. 4.3 der
Ausdruck fur die Tunnelionisierung nach GI. 4.7 verwendet.

Zum Vergleich sind in Abb. 4.4 auch experimentell ermittelte lonisierungswahrscheinlichkei-
ten, welche in Kapitel 4.1.5 néher diskutiert werden, dargestellt. Zusammenfassend muss allerdings
gesagt werden, dass auf Grund der eingeschrénkten Glltigkeit der verschiedenen Modelle und der
groRen Variation in den experimentell ermittelten lonisierungswahrscheinlichkeiten eine verhaltnis-
maRig groRe Unsicherheit in der genauen Beschreibung der lonisierungsraten fir Stickstoff bleibt.

4.1.3. Plasma-Rekombination

Nach der Erzeugung des Plasmas wird die Plasmadichte auf Grund von Rekombinationsprozes-
sen wieder abnehmen. Eine umfassende Beschreibung dieses Rekombinationsprozesses wiirde den
Rahmen dieser Arbeit (ibersteigen, so dass hier nur eine Einfihrung in das Thema und eine Dis-
kussion derjenigen Teilaspekte erfolgen soll, welche flr die im Rahmen der Arbeit durchgefiihrten
Experimente von Bedeutung sind. Eine gute Einfuhrung in das Thema findet man auch in Ref. [88].

Die Plasmadichte kann bei der Rekombination mit folgender Differentialgleichung beschrieben
werden:

d
&ppl(t) = Qpc * ,Opl(t)z' (4-11)
Dabei ist o der charakteristische Koeffizient, welcher die Rekombination beschreibt. Die Propor-

tionalitét der Rekombinationsrate zu 7, kommt daher, dass sowohl die Dichte der lonen pz(j) als

auch die Elektronendichte pz();) in die Rekombinationsrate eingehen. Da die Diskussion im Rahmen
dieser Arbeit auf Plasmen aus einfach ionisierten Teilchen beschrénkt bleiben soll, kann man von
,ofj) = ,0;;) = pp ausgehen.

Mit der Anfangsbedingung p,(t = 0) = pgl ergibt sich folgende Ldsung fir den Abfall der
Plasmadichte:
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1

- (4.12)
Qret + p%l
P

Ppl (t) =

Damit ist der Verlauf in zwei Zeitbereiche zu unterteilen. Bis zu einer charakteristischen Zeit 7. =
1/(pgl - ay¢) andert sich die Plasmadichte kaum und bleibt in etwa in der GréfRenordnung von
,ogl. Fir Zeiten, die groRer als 7. sind, verlduft die Plasmadichte dagegen unabhéngig von der
Ausgangsdichte pgl reziprok mit der Zeit und ist gegeben durch:

1
Qe -t

ppl(t) = (4.13)
Die GroRenordnung von ;.. héngt im wesentlichen vom Gasdruck und von der Gassorte ab. Abhén-
gig von diesen Parametern sind fir die Rekombination verschiedene Mechanismen verantwortlich.

Fur einatomige Gase bei niedrigen Driicken kann die Rekombination nur durch ,,Strahlungs®-
Rekombination erfolgen [88]. Das bedeutet, dass das Elektron vom Coulomb-Potential des lons
eingefangen wird und seine Energie durch strahlende Ubergange verliert. Typische Koeffizien-
ten fir ,,Strahlungs“-Rekombination liegen in der GréRenordnung von o.. =10~ cm3s~! bis
ay.=10"10cm3s~! [88].

Fur zwei- oder mehratomige Gase ist eine ,,dissoziative” Rekombination deutlich wahrscheinli-
cher als die ,,Strahlungs*-Rekombination [88, 89, 90]. Dieses bedeutet, dass auf Grund des Energie-
Ubertrags vom Elektron auf das ionische Molekul dieses in ein neutrales und ein negativ geladenes
Teilstiick aufgebrochen wird. Das Elektron rekombiniert dann mit dem negativ geladenen Teilstlick.
Da bei diesem Prozess ein deutlich besser Impulsiibertrag vom Elektron auf das Molekil mdglich
ist, ist diese Art der Rekombination deutlich wahrscheinlicher als eine ,,Strahlungs*“-Rekombinati-
on. Aus diesem Grunde sind die Rekombinationskoeffizienten von zwei- und mehratomigen Gasen
mit Werten von o =10~8 cm3s~! bis o, = 1076 cm3s~! [88] deutlich gréRer als die von den ein-
atomigen Edelgasen.

Bei hohen Driicken und relativ zur Teilchendichte niedriger Elektronendichte wird die Rekom-
bination zusatzlich noch durch Drei-Teilchen-Prozesse begunstigt [88, 90]. Dabei verliert das Elek-
tron seine Energie, indem es Vibrationsmoden der neutralen oder ionischen Gasteilchen anregt.
Nachdem es auf diese Art seine Energie verloren hat, kann mit sehr viel héherer Wahrscheinlich-
keit ein Rekombinationsprozess stattfinden. Dieser Effekt erklart, dass man bei einer Erh6hung des
Drucks zundchst eine Erhthung des Rekombinationskoeffizienten findet [90]. Erst fur extrem hohe
Driicke (etwa ab 10 - 100 bar) nimmt dann der Rekombinationskoeffizient auf Grund der reduzierten
Elektronenmobilitat wieder ab. Der Maximalwert kann dabei Werte von bis zu o =104 cm3s—!
annehmen [90].

Im Rahmen dieser Arbeit ist zwar der Fall von hohen Driicken (>1 bar), aber auch von hohen
Elektronendichten (ca. 10'? 1/cm3) relevant. In diesem Parameterbereich ist die Rekombination
vollstdndig durch ElektronenstdfRe der Form

e"+AT+e” 5> A+e”

bestimmt[90]. Der Rekombinationskoeffizient ist dann gegeben durch[90, 91]
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[

e = 3,810 %embs LK 2 - p,y - T 2. (4.14)

Dabei ist 7, die Elektronentemperatur. Da die Elektron-Elektron Stof3zeit bei der relevanten Plas-
madichte etwa 1 - 5ps betrégt [92], kann man allerdings in einem Zeitraum nach der Anregung,
welcher in der gleichen GrdlRenordnung liegt, noch nicht von einer Thermalisierung der Elektronen
ausgehen. Die Elektronentemperatur kann aber dennoch formal aus einer experimentell bestimm-
ten Rotverschiebung des Emissionsspektrums bestimmt werden und sollte nach Ref. [92] bei etwa
20eV bzw. 2,33-10° K liegen. Damit wiirde man nach Gl. 4.14 einen Rekombinationskoeffizi-
ent von a,.=3,6-10~'* cm3s~! erwarten. Fir die relevanten Plasmadichten von etwa 109 1/cm?
wiirde dieses einer charakteristischen Zeit bis zum Einsetzen eine deutlichen Anderung der Plas-
madichte durch Rekombination in der GréRenordnung von 100 s entsprechen. Diese Abschétzung
wirde aber voraussetzen, dass die Elektronentemperatur des Plasmas (ber diesen Zeitraum unver-
andert bliebe. Dieses ist sicher unwahrscheinlich, so dass realistisch ein deutlich friiheres Einsetzen
der Rekombination zu erwarten ist. Andererseits zeigt die Abschatzung aber, dass auf Grund der
hohen Elektronentemperatur direkt nach der Anregung auf einer fir die THz-Emission relevanten
Zeitskala von einigen 10 ps keinerlei Rekombinationseffekte zu erwarten sind.

Zusammenfassend lasst sich also sagen, dass Rekombinationseffekte fiir die im Rahmen die-
ser Arbeit durchgefiihrten Experimente zur THz-Erzeugung vernachléssigbar sind, da sich diese
innerhalb einer Zeitskala von hdchstens einer ps abspielen. Andererseits kann davon ausgegangen
werden, dass das Plasma auf einer Zeitskala bis zum Eintreffen des nachfolgenden Laserpulses
(1 ms) vollstandig rekombiniert ist.

4.1.4. lonisierungsschwellen und der zeitliche Verlauf des lonisierungsgrades

In diesem Unterkapitel soll nun auf Basis der quasistatischen lonisierungsraten flir eine zeitlich ver-
anderliche optische Intensitéat der zeitliche Verlauf des relativen lonisierungsgrades (=Anzahl der
ionisierten Molekile relativ zur Molekulanzahl) ermittelt werden. Dabei soll insbesondere der Fall
eines Laserpulses mit einem zeitlich gaulRférmigen Intensitétsverlauf und einer gegebenen Pulslan-
ge 7, sowie einer Spitzenintensitét I, betrachtet werden.

Entsprechend der Definition der lonisierungswahrscheinlichkeit w;,,, in Kap. 4.1.1 gilt fur die
Anderung der Plasmadichte p,(t), also der Anzahl der pro Volumenelement und pro Zeiteinheit

erzeugten Elektronen bzw. der ionisierten Teilchen

d
appl(t) = Wion (Lopt(t)) - (Pgas — ppi(t))- (4.15)

Dabei ist pgas die Teilchendichte im Gas und pgas — ppi(t) die Teilchendichte neutraler bzw. nich-
tionisierter Teilchen. Mit der Anfangsbedingung p,(t — —oo) = 0 und gegebenem I,,,(t) lasst
sich die Differentialgleichung numerisch 16sen, wenn w;,y, (1op:) bekannt ist.

Im Rahmen dieser Arbeit ist von besonderem Interesse, wie abrupt und bei welcher momen-
tanen Intensitit der zeitliche Ubergang vom quasi-nichtionisierten Zustand zu einem Zustand mit
einem signifikanten lonisierungsgrad erfolgt, wenn ein Gas einem intensiven optischem Laserpuls
mit zeitlich gaulRformigem Verlauf ausgesetzt ist.

Dazu wurde Gleichung 4.15 fur einen zeitlichen Verlauf der Intensitat mit der Form

741717(3 L (4.16)
p

Iopt (t) = gptexp( -
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mit einer Pulslange 7, = 150 fs (Halbwertsbreite) fur verschiedene maximale Intensitaten Jgpt nu-
merisch geldst. Fir die lonisierungswahrscheinlichkeit wurde dabei das Ergebnis der statischen
Tunneltheorie (GI. 4.7) verwendet. Das Ergebnis ist in Abb. 4.5 dargestellt. Man erkennt, dass der
Ubergang fiir hohere Spitzenintensitaten frilher und abrupter erfolgt. Im Vergleich mit dem zeit-
lichen Intensitatsverlauf erkennt man, dass die nahezu vollstdndige lonisierung immer bei etwa
der gleichen Intensitatsschwelle erfolgt. Ein Ubergang von 10 % auf 90 % lonisierungsgrad erfolgt
etwa in 20-30 fs. Nur wenn die maximale Intensitat in der GroRRe der Intensitatsschwelle ist, er-
folgt der Ubergang deutlich langsamer. Fiir noch niedrigere Spitzenintensitaten wird dann nur noch
eine teilweise lonisierung erreicht. Bericksichtigt man weiter, dass die auf Basis der Tunnelionisie-
rungswahrscheinlichkeiten gewonnene Schwellintensitat in der gleichen GréfRenordnung liegt wie
die Schwelle fur ,,Uber-Barrieren“-lonisierung, bei der ja der Ubergang zu vollstandiger lonisierung
innerhalb eines optischen Zyklusses erfolgen sollte, kann man schlussfolgern, dass der Ubergang
in der Realitdt noch deutlich abrupter als in Abb. 4.5 dargestelit erfolgt. Im Rahmen dieser Arbeit
ist es daher vertretbar, fur die Berechnung der THz-Erzeugung in den Kapiteln 5 und 6 einen un-
endlich scharfen zeitlichen Ubergang vom nichtionisierten Zustand zum Zustand mit signifikanter
lonisierung bei einer fixen Schwellintensitat anzunehmen.

Zur Bestimmung der Intensitatsschwelle fur signifikante lonisierung wird daher das Erreichen
eines signifikanten lonisierungsgrades im Rahmen dieser Arbeit wie folgt definiert:

Das Erreichen eines signifikanten lonisierungsgrades wird definiert als das Er-
reichen einer relativen lonisierung von etwa 25 %, also der lonisierung von
25 % aller Teilchen.

Die verhéltnismafiig willkirliche Wahl des Wertes von 25 % erklért sich zum einen dadurch,
dass die lonisierung bei steigender Intensitét relativ plotzlich ansteigt, so dass die Wahl des genau-
en Wertes flr den signifikanten lonisierungsgrad auf den genauen Wert der Intensitatsschwelle nur
einen sehr geringen Einfluss hat. Andererseits setzen bei héheren lonisierungsgraden, wie in Kap.
4.3 dargestellt wird, starke Plasmadefokussierungseffekte ein welche héheren Intensititen entge-
genwirken und den relativen lonisierungsgrad auf etwa 70 % begrenzen.

Auf Basis der Definition der signifikanten lonisierung ermittelt man aus Abb. 4.5 unabhéngig
von der Spitzenintensitét eine Intensitatsschwelle von etwa I, =1,5- 10" W/cm?. Dieser Wert
wird in der vorliegenden Arbeit in den Modellrechnungen zur THz-Emission aus lasergenerierten
Plasmen verwendet.

4.1.5. Experimentell bestimmte Intensitatsschwellen fur die lonisierung von
Gasen

lonisierungsraten insbesondere von Edelgasen sind experimentell umfangreich untersucht worden
[67, 70, 69, 71, 81, 68, 72]. Dabei besteht die Schwierigkeit in der Auswertung dieser Experimente
darin, dass die lonisierungswahrscheinlichkeit flr ein einzelnes Atom oder Molekul nicht direkt
experimentell zugénglich ist. Typischerweise wird vielmehr die Anzahl an lonen bestimmt, die
mit einem Laserpuls mit fester Pulslange flr die jeweilige Spitzenintensitat erzeugt wird. Um auf
Basis dieser Daten eine lonisierungsschwelle* zu ermitteln, wird dann in den jeweiligen Arbeiten
willkdrlich eine bestimmte Mindestanzahl an zu erzeugenden lonen pro Laserpuls definiert. Dieses

*In der Literatur wird teilweise statt lonisierungsschwelle auch der Begriff Séttigungsintensitét verwendet, da auf Grund
der extrem nichtlinearen Anderung der lonisierungswahrscheinlichkeit praktisch direkt beim Erreichen der lonisie-
rungsschwelle auch eine Sattigung in der Art auftritt, dass alle zur \Verfligung stehenden Teilchen ionisiert werden,
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Abbildung 4.5.: Oben: Zeitlicher Verlauf der optischen Intensitat. Unten: Auf Basis von eindimen-
sionaler statischer Tunneltheorie berechneter relativer lonisierungsgrad des Medi-
ums als Funktion der Zeit, jeweils fiir verschiedene maximale optische Intensitéten.
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und zusatzliche experimentelle Unsicherheiten (Kalibrierung des lonendetektors, Bestimmung des
Strahldurchmessers) flihrt dazu, dass die vorliegenden Daten verhaltnismaRig schlecht vergleichbar
sind.

In Abb. 4.6 sind experimentell bestimmte lonisierungsschwellen fir Edelgase aus verschiede-
nen Arbeiten dargestellt. Dabei wurde die Skalierung der Daten der jeweiligen Autoren so gewéhlt,
dass die lonisierungsschwellen fir Art in der Darstellung tberlappen. In der Darstellung erkennt
man zunéchst, dass die lonisierungsschwellen erwartungsgemaR mit der lonisierungsenergie an-
steigen. In der Starke dieses Anstiegs variieren die Daten fiir unterschiedliche Gassorten und La-
serpulsparameter teilweise erheblich. Dieses erklart sich im wesentlichen dadurch, dass je nach
Wellenléange und mittlerer Intensitét (hier geht die Laserpulsléange ein) unterschiedliche lonisie-
rungsmechanismen dominieren (vergl. Kap. 4.1). Zum Beispiel arbeiten Perry et al. auf Grund der
kirzeren Wellenldnge im Mehrphotonenregime. Baldwin et al. operieren dagegen auf Grund der
niedrigeren mittleren Leistung eher im Tunnelregime, wahrend Auguste et al. und Augst et al. bei
hoheren Intensitaten auch das ,,Uber-Barrieren“-Regime erreichen.

Die Tatsache, dass in den einzelnen Arbeiten unterschiedliche lonisierungsmechanismen do-
minieren, erklart auch, dass Perry et al. im Mehrphotonenbereich keine unterschiedlichen loni-
sierungsschwellen fur verschiedene Gase bzw. lonisierungsstufen beobachten, wéhrend im Tunnel-
bzw. ,,Uber-Barrieren“-Regime eine deutliche Variation mit der Gassorte bei hoheren lonisierungs-
stufen beobachtet wird. Augst et al. erklaren dieses Verhalten qualitativ und quantitativ erstaunlich
gut mit einer einfachen Berlicksichtigung des bei hoheren lonisierungsstufen héheren Coulomb-Po-
tentials in der in Kap. 4.1 dargestellten Herleitung der lonisierungsschwelle im ,,Uber-Barrieren®-
Regime.

Im Rahmen dieser Arbeit stellt sich insbesondere die Frage, inwieweit die in der Literatur vor-
liegenden experimentellen Daten geeignet sind, die in Kap. 4.1.4 abgeschétzte lonisierungsschwelle
zu bestétigen. Ausgehend davon, dass die in der Literatur bestimmten Intensitatsschwellen gering
genug sind, um eine Sattigung (also eine deutliche Reduzierung der nichtionisierten Molekdile bzw.
Atome) zu vermeiden, ist eine Bestimmung der absoluten lonisierungsrate bei der jeweils bestimm-
ten Intensitatsschwelle moéglich. Sind ndmlich das Brennpunktvolumen und der Gasdruck (und da-
mit die zur Verfiigung stehende Zahl an neutralen Atomen bzw. Molekdilen) bekannt, lasst sich auch
die absolute lonisierungswahrscheinlichkeit eines Teilchens pro Laserpuls bestimmen. Da man in
erster Naherung davon ausgehen kann, dass diese lonisierungswahrscheinlichkeit pro Laserpuls
linear mit der Laserpulsléange skaliert, kann man die lonisierungsrate w;,,, also die lonisierungs-
wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit, einfach bestimmen.

Eine Ubersicht (ber die zur Verfilgung stehenden experimentellen Arbeiten und die bei der
jeweils berichteten Intensitatsschwelle fur einfach ionisiertes Argon ermittelten lonisierungsraten
sind in der in Abb. 4.1.5 dargestellten Tabelle angegeben. Die Daten sind zusétzlich in Abb. 4.4
eingetragen. Dabei féllt auf, dass die experimentellen Werte fur die lonisierungswahrscheinlichkeit
noch deutlich stérker variieren, als die nach verschiedenen Modellen gewonnenen theoretischen
Daten. Dieses ist vermutlich darauf zurtickzufiihren, dass eine genaue Kalibrierung der experimen-
tellen Daten duBerst schwierig ist, da zum einen das Brennpunktvolumen und zum anderen die ab-
solute Sensitivitat des lonendetektors oft nur sehr ungenau bestimmt werden kénnen. Weiter ist die
Normierung auf unterschiedliche Laserpulslangen nur eine Naherung, da ja genau genommen eine
Losung der Differentialgleichung wie in Kap. 4.1.4 nétig wére. Dieses wiirde aber im Hinblick auf
die Auswertung experimenteller Daten voraussetzen, dass der qualitative Verlauf der lonisierungs-

und so die Zahl der erzeugten lonen pro Laserpuls nicht durch die lonisierungswahrscheinlichkeit, sondern durch die
Anzahl der zu Verfugung stehenden Teilchen begrenzt wird.
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Abbildung 4.6.: In der Literatur berichtete experimentell gewonnene lonisierungsschwellen von
Edelgasen als Funktion der lonisierungsenergie. Dargestellt ist jeweils die loni-
sierungsenergie fiir verschiedene lonisierungsgrade (= Anzahl der entfernten Elek-
tronen). Die Skalierung fiir die Daten der einzelnen Autoren wurde willkiirlich
so gewidhlt, dass die lonisierungsschwellen fiir AF+ in der Darstellung iiber-
lappen. Die Daten sind aus den folgenden Originalarbeiten entnommen worden,
worin die ebenfalls im folgenden angegebenen Laserpulsparameter verwendet wur-
den: Baldwin et al. [71] 7, =25ps, A, =1053 nm; Auguste et al. [81] 7, = 1ps,
Aopt =1053nm; Perry et al. [67], 7, =1-2ps, Aopt =586 nm,; Augst et al. [70],
Tp =1 PS, Aopt =1053 nm .
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Autoren | Laserpuls- | experimentell im der Original- berechnete
parameter | ermittelte arbeit definierte lonisierungs-
Grenzintensitdt | Bedingung fir die | wahrscheinlichkeit
Grenzintensitat bei der
Grenzintensitat
Baldwin | 1068 nm; | 1,7-10" W/cm? | vollstandige 4.10'01/s
etal. 25ps lonisierung
[71] in 25 ps
Augst 1053nm; | 2,0-10" W/cm? | lonisierungs- 5.10%1/s
etal. 1ps wahrscheinlichkeit
[93] =5.103
in1ps
Perry 586 nm:; 3,5-10"3 W/cm? | lonisierungs- 7-1071/s
et al. 1-2ps wahrscheinlichkeit
[67, 68] =1.107*
in 1-2 ps
Gibson | 248nm; 2,0-10" W/cm? | lonisierungs- 2-10°1/s
et al. 0,5ps wahrscheinlichkeit
[72] =2-10°1/s

Abbildung 4.7.: Ubersicht tiber die experimentell fiir einfache lonisierung von Argon ermittelte In-
tensitatsschwellen

wahrscheinlichkeit bekannt ware. Leider ist dieses aber wie zuvor dargestellt nur eingeschrankt
gegeben.

Zusammenfassend l&sst sich sagen, dass die Ausbildung eines Plasmas mit einer signifikanten
Dichte relativ plotzlich oberhalb einer gewissen Intensitatsschwelle einsetzt. Eine genaue Angabe
dieser Intensitatsschwelle ist allerdings schwierig, da sowohl theoretische wie experimentelle Lite-
raturdaten verhéltnisméaRig stark schwanken. Im Rahmen dieser Arbeit wird daher im weiteren und
insbesondere fur die Modellierung der Strahlausbreitung die lonisierungsrate in Abhéngigkeit der
optischen Intensitat auf Basis statischer Tunneltheorie bestimmt. In Ubereinstimmung damit wurde
eine Intensitatsschwelle fiir signifikante lonisierung (=25 %) auf 1,5 - 10:* W/cm? festgelegt.

4.2. Plasmavolumen ohne Berucksichtigung von nichtlinearen
Brechungsindexeffekten

In diesem Kapitel soll das raum-zeitliche Plasmavolumen im Brennpunkt eines intensiven Laserpul-
ses ausgehend von einer Intensitatsverteilung, wie man sie im Vakuum erwarten wirde, bestimmt
werden. Obwohl sich in Kap. 4.3 zeigen wird, dass die Intensitatsverteilung und damit auch das
Plasmavolumen bei realen Gasdriicken im atmospharischen Bereich auf Grund von nichtlinearen
Brechungsindexeffekten signifikant von der Vakuumintensitatsverteilung abweicht, ist aus didakti-
schen Griinden zundchst eine Bestimmung des Plasmavolumens auf Basis einer angenommenen
Vakuumintensitatsverteilung sinnvoll.

Im weiteren soll eine Reduzierung der optischen Intensitat auf Grund von Absorption innerhalb
des Plasmas vernachlassigt werden. Dieses ist dadurch gerechtfertigt, dass die zur lonisierung des
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maximal erreichten Plasmavolumens (1- 10,3 1/m?) nétige Gesamtenergie (bei 50 % lonisierungs-
grad und 15 eV lonisierungsenergie) nur etwa 3 pJ betragt. Dieses ist nur etwa 1 % der eingesetzten
Laserpulsenergie. Die experimentell bestimmten Verluste liegen bei max. 10 %. Allerdings sind die-
se Messungen mit einer groRen Unsicherheit behaftet, da eine gute Abbildung der Laserstrahlung
nach dem Plasma durch Streulicht und Defokussierungseffekte erschwert wird.

Wie im Kapitel 4.1 dargestellt wurde, setzt die Erzeugung eines Plasmas ab einer bestimmten
vom Laserpuls erzeugten Mindestintensitat I, relativ plétzlich ein. Oberhalb dieser Mindestin-
tensitat I;,, kann man davon ausgehen, dass das Gas signifikant ionisiert ist. Ist man also an einer
Bestimmung des raum-zeitlichen Plasmavolumens (also des Volumens, welches signifikant ioni-
siert ist) interessiert, ist die Kenntnis der raum-zeitlichen optischen Intensitat [,;im Brennpunkt
des Laserstrahls notwendig. Im Vakuum ist diese Verteilung einfach gegeben durch

Lopt(r;2,t) = II((éipt)zewp (% (1 + (i) 2)) exp (—4ln(2)n(; — %)2)
+ % opt

= Igpt ’ F(Tv Z) : T(t - i)a

Co
; 0 4\/ln(2)Jopt
mit: I,, = ——— =3,
\/7_TTP7T(T0pt)
A
o = fgpt 5
’I”Optﬂ
P _ 7T('r'(o)pt)QZ fgpt)‘
’ A (’rgpt)zﬂ-,
—2r2 2\ 2
F(r,z) = 2e:ch<( WE <1+ (z_> ))
1+ (%) Topt 0
—4In(2)(t*)?
und T'(t*) = exp (%)
Tp

(4.17)

Dabei ist f,,; die Brennweite der optischen Linse, rgpt der 1/e2-Strahlradius an der Linse, rgpt der
Brennpunktradius und z die Rayleigh-L&nge des Brennpunkts. z = 0 gibt die Position des Fokus
in Propagationsrichtung z an.

Vernachldssigt man aus den zuvor genannten Griinden die Plasmarekombination, erhalt man

das Plasmavolumen V},;(¢) formal durch die Integration
{ falls Iopt("",a Z’, t*) > Lion

o o0 o 1
Vu(t) = / / / d3r! ’ fur beliebiges t* mit — oo < t* < t), (4.18)
o0/ mo0 00 0, sonst.

In Abb. 4.8 sind die raum-zeitliche Intensitatsverteilung (Farbverlauf) und das erzeugte Plasmavo-
lumen (innerhalb der weien Linie) fur verschiedene Laserpulsenergien und Zeitpunkte dargestelit.
Man erkennt, dass mit dem Verlauf der Zeit (also in der Darstellung von oben nach unten) der La-
serpuls von links nach rechts wandert, und der Strahlradius dabei bis zum Brennpunkt in der Mitte
ab- und danach wieder zunimmt. Das Plasma entsteht also in den Bereichen, welche bereits vom
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Abbildung 4.8.: Darstellung der raum-zeitlichen Intensitétsverteilung (Farbskala) und des erzeug-
ten Plasmavolumens (innerhalb der weil3en Linie) fiir verschiedene Spitzenintensi-
tdten (von links nach rechts: 1-,3-,10-,30-,100-fache der lonisierungsschwelle) und
zu unterschiedlichen Zeitpunkten (von oben nach unten: -1,2; -0,6; 0; 0,6; 1,2; 1,8
ps). Als Parameter wurde ein Strahldurchmesser an der Linse von 8 mm und eine

Brennweite von 80 mm angenommen.
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Laserpuls durchlaufen wurden, und in denen die lokale Spitzenintensitat grofer als die lonisierungs-
schwelle war. Nach dem volistdndigen Durchlauf des Laserpulses durch das Brennpunktvolumen
verbleibt fur kleine Laserpulsenergien ein Plasmavolumen mit der Form eines Rotationsellipsoiden.
Fur hohere Laserpulsenergien zeigt das Plasmavolumen in der Mitte (also im Bereich des Brenn-
punktes) eine deutliche Einschnirung.

Das fur eine bestimmte Laserpulsenergie J,,; erzeugte maximale Plasmavolumen V,,; erhalt
man entsprechend formal durch die Integration.

R R 1, fallsi%, - F(r',2") > I
0 — 3 1 ) opt ) 0mn)
VO(opt) / ) / ) / i { T (4.19)

Aus der Bedingung Igpt - F(rpi,z) = Iiopn erhalt man fir die Grenze des Plasmavolumens 1, (z)
die Funktion

Tpl(Z,Jopt) = T %(1+<§0>2> In ; I(gftj:]opt) g
=))

L A% Topt 2\ 2
— §<1+<Z—0>>ln<ﬁ<1+<%> >>,

. I; 2
mit Jipp, = —2 VAT (4.20)

4/In(2)

Dabei muss die Gultigkeit der Gleichung 4.20 fur J,,; > Ji,, und auf den Bereich flr z ein-
geschrénkt werden, welcher innerhalb des Plasmas liegt, und der durch die folgende Gleichung
definiert wird: —z, < z < z,. Die Grenzen £z (J,,) entlang der Strahlachse enthélt man ent-
sprechend aus der Bedingung 7, (2, Jopt) = 0. Dabei ergibt sich aus Gl. 4.20

2
7y [ Jopt

Zpl(Jop ) = b\ T 1. (4.21)

Damit lasst sich die Funktion V;S(Jopt) berechnen durch die Integration

Zpl(JOPt) 2 .
VO (Jopt) = { gzpzuopt) T (7, Jopt )"0z, :Z'r';tjopt > Jion; (4.22)
s (3 (V3 —1) (32 +9)
= 7 fa“S Jopt > Jion,
—%arctan( ﬁ—l)),
0, sonst.

(4.23)

In Abb. 4.10 ist die Funktion V;)l(Jopt) flir typische experimentelle Parameter dargestellt.
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4.3. Plasmavolumen in Anwesenheit von nichtlinearen
Brechungsindexeffekten

In diesem Kapitel soll die Form und GroRe des Plasmavolumens in Gasen bei atmospharischen
Driicken bestimmt werden. Dabei besteht die Schwierigkeit darin, dass die Intensitétsverteilung im
Brennpunkt durch nichtlineare Brechungsindexeffekte wie Selbstfokussierung und Plasma-Defokus-
sierung relativ zur Vakuumintensitatsverteilung deutlich geandert wird und sich so Plasmavolumen
und Intensitatsverteilung gegenseitig beeinflussen. Daher kann das Plasmavolumen nur innerhalb
eines Propagationsmodells, welches mit der rdumlichen Plasmadichteverteilung gekoppelt ist, be-
schrieben werden. Eine solches Modell wird auf Basis einiger grundlegender Vereinfachungen in
Kap. 4.3.2 vorgestellt. Zuvor werden in Kapitel 4.3.1 die nichtlinearen Brechungsindexeffekte naher
vorgestellt.

4.3.1. Nichtlineare Selbstfokussierung und Plasma-Defokussierung

Bei der Erzeugung eines Plasmas durch Fokussierung eines Laserstrahls in einem Gas wird der
Brechungsindex des gasférmigen Mediums einerseits auf Grund des Einflusses der hohen opti-
schen Intensitat und andererseits auf Grund der Anwesenheit des erzeugten Plasmas modifiziert.
Dieses kann bedeutenden Einfluss auf die raum-zeitliche Ausbreitung des Laserpulses haben. Die
wesentlichen Einflussfaktoren sind dabei:

e Nicht-lineare ,,Kerr*-Selbstfokussierung
e Plasma-Defokussierung

¢ Relativistische Selbstfokussierung

Diese Mechanismen werden im weiteren zunéchst separat vorgestellt.

Nicht-lineare ,,Kerr“-Selbstfokussierung

Bei hohen Intensitaten tritt in isotropen Medien, bzw. hier speziell in Gasen, eine nichtlineare Er-
hohung des Brechungsindex auf Grund des ,,Kerr“-Effekts auf. Der Brechungsindex eines Gases in
Anwesenheit hoher optischer Intensitaten ist dabei gegeben durch [94, 95, 96, 97]:

n(Iopt) = n+ng- Iopt
1
= n+ n2n2 . 56000 (E(O)pt)z

= n+ X(3) ' (Egpt)Qv
. 1
mit X(3) = §n2ngeoco.

(4.24)

Die Literaturwerte fur ny von Luft bzw. Stickstoff bei atmosphérischem Druck variieren im Bereich
von etwa 5-10 - 10~ cm?/W [95, 98]. Dabei erklart sich die groBe Unsicherheit dadurch, dass die
nichtlineare Brechungsindexanderung nur ndherungsweise zeitunabhdngig ist und so die experi-
mentell bestimmten Werte insbesondere mit der Laserpulslénge stark variieren. Fir die in dieser
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Arbeit relevanten Parameter \,,; =775 nm und 7, = 150 fs (Halbwertsbreite) wird in der Regel ein
Wert von ny =5 - 10~ cm?/W [95] angenommen.

Wird nun ein gauformiger Laserstrahl mit der maximalen Leistung £, in einem gasférmigem
Medium fokussiert, so wird auf Grund der hohen Intensitét der Brechungsindex auf der Strahlachse
zunehmen, was zu einer starkeren Fokussierung der Strahlung im Vergleich zur Vakuumausbrei-
tung fuhrt. Falls dieser Effekt stark genug ist, um die Strahldivergenz auf Grund des Beugungsli-
mits aufzuheben, spricht man von Selbstfokussierung. In diesem Fall wird der Strahl bis auf einen
beliebig kleinen Punkt fokussiert, falls nicht andere Effekte, wie z.B. Plasmadefokussierung, ei-
nem solchen Kollaps entgegenwirken. Eine formale Bedingung fir das Auftreten eines solchen
Selbstfokussierungs-Kollapses ist, dass die Krimmung des gaufischen Laserstrahls auf Grund der
selbstfokussierenden Wirkung stérker zunimmt, als diese auf Grund der Divergenz abnimmt. Dabei
zeigt sich, dass das Auftreten eines Selbstfokussierungs-Kollapses nur von der mittleren Leistung
und der Wellenldnge abhéngt, aber unabhangig von der Laserpulsléange, der Brennweite und dem
Strahldurchmesser ist. Die kritische Leistung, oberhalb der ein Selbstfokussierungs-Kollaps auftritt,
ist [97, 99, 100, 101, 102, 103, 104, 105, 106, 107, 108]

2
Ler sk = KSF&- (4.25)

nno
Der angegebene Wert fiir Kgr liegt bei allen aktuellen Quellen [101, 102, 103, 104, 105, 106,
107, 108] im Bereich 0,146 bis 0,159. Damit ergibt sich flr eine Wellenldnge von 775nm
und ny=5-10"12 cm?/W fiir Luft eine kritische mittlere Leistung von etwa 1,92 GW, ober-
halb der in Luft ein Selbstfokussierungs-Kollaps auftreten sollte, falls nicht andere Mechanis-
men einer Selbstfokussierung entgegenwirken. Mdgliche Mechanismen, die in der Realitit einem
Selbstfokussierungs-Kollaps entgegenwirken, sind zum einen Gruppengeschwindigkeitsdispersion,
Pulssplitting [109], und vor allem Plasmadefokussierung, welche im nachsten Unterkapitel néher
beschrieben werden soll. Die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten mittleren Leistungen lagen
bei maximal 3,1 GW. Dieses bedeutet, dass nichtlineare Selbstfokussierungseffekte nicht grundle-
gend ausgeschlossen werden kénnen. Allerdings wird sich im néchsten Unterkapitel zeigen, dass
der Einfluss von Plasmadefokussierungseffekten deutlich starker ist, und damit evtl. Selbstfokus-

sierungseffekte tberdeckt werden.

Plasmadefokussierung

Die Brechungsindexénderung durch die Anwesenheit eines Plasmas ist nach dem Drude-Modell
[110] gegeben durch

Anpl = MNp| —NLuft

¢
=

2
mitwy, = /22 (4.26)
€0
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Dabei wurde wy,; als Plasmafrequenz eingefuhrt. Wird nun ein intensiver Laserstrahl so weit fokus-
siert, dass sich entlang der Strahlachse ein Plasma ausbildet, wird der Brechungsindex dort relativ
zum Brechungsindex des aulieren Teils des Strahlbindels reduziert. Dieses hat auf das Strahlbiindel
eine defokussierende Wirkung. Ob dieses auf die Strahlausbreitung relativ zu einem vergleichbaren
Strahl ohne nichtlineare Effekte, wie z.B. im Vakuum, eine signifikante Auswirkung hat (also ob
z.B. die Rayleigh-L&nge des Brennpunktes oder das Brennpunktvolumen deutlich verandert wer-
den), hdangt nach Ref. [111] und Ref. [112] davon ab, ob die charakteristische L&nge, innerhalb der
eine 7/2-Phasenanderung auftritt (zp p ), kleiner oder gleich der Rayleigh-Lénge z des Strahls ist.
Damit ergibt sich als Bedingung fiir das Auftreten von deutlichen Defokussierungseffekten

zppr < 2o,
1 >\opt
4 Angy

Mmit zppr =

(4.27)

Fur typische experimentelle Parameter: Strahldurchmesser vor der Linse rgpt=4mm, Brenn-
weite der Linse f,,;=80mm, p,, =1,35-10' 1/cm* (50% relative lonisierung bei 1 bar) und
Aopt = 775 nm ergibt sich An,, = 3,9:1073, zppr =50,4 um und 2z, =102 zm. Damit kénnen Plas-
madefokussierungseffekte fur die im Rahmen dieser Arbeit durchgefihrten Experimente nicht ver-
nachlédssigt werden.

Da allerdings im Intensitatsbereich, in welchem Plasmen erzeugt werden, auch immer Selbst-
fokussierungseffekte eine Rolle spielen, misste Bedingung 4.27 genau genommen modifiziert wer-
den, da die Selbstfokussierung ja in der entgegengesetzten Richtung wirkt. Da jedoch die Bre-
chungsindexénderung auf Grund von Plasmaeffekten, um ca. eine GréRenordnung stéarker ist, wird
der Defokussierungseffekt fiir Laserpulsenergien, welche groR genug sind um ein Plasma zu erzeu-
gen, immer dominant gegeniiber Selbstfokussierungseffekten sein.

Relativistische Selbstfokussierung

Neben der Kerr-Selbstfokussierung ergibt sich auch auf Grund relativistischer Effekte eine selbst-
fokussierende Wirkung [113]. Die kritische Leistung, oberhalb der relativistische Effekte zu einer
Selbstfokussierung flhren, liegt jedoch im Terawatt-Bereich, so dass relativistische Selbstfokussie-
rungseffekte im Rahmen dieser Arbeit vernachlassigt werden kénnen.

4.3.2. Strahlausbreitung in nichtlinearen Medien

Naturlich kénnen die nichtlinearen Brechungsindexeffekte nicht isoliert betrachtet werden, sondern
zur Beschreibung der raum-zeitlichen Strahlausbreitung ist vielmehr die Losung der Wellenglei-
chung in Verbindung mit der Differentialgleichung fiir die raum-zeitliche Plasmadichte notwendig
[104, 105, 114, 115, 116]. Dabei missen neben der intensitdtsabhdngigen lonisierungsrate auch
0.g. Selbst- und Defokussierungseffekte beriicksichtigt werden. Verstandlicherweise ist dieses nur
numerisch und im Rahmen verschiedener Naherungen mdglich [94, 105, 104, 116]. Diese Rech-
nungen zeigen, dass fur bestimmte Parameterbereiche extreme Abweichungen von der im Vakuum
erwarteten Strahlausbreitung auftreten. Hierzu gehéren insbesondere Effekte wie Selbstfilhrung der
optischen Strahlung in Plasma-Filamenten. Diese entstehen in Parameterbereichen, die einen Re-
gelmechanismus zwischen Selbst- und Defokussierung erlauben, was zur Ausbildung eines axialen
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Plasmadichteprofils flhrt, welches auf Grund des zugehérigen Brechungsindexprofils die optische
Strahlung ahnlich wie in einer Glasfaser fuhrt und gleichzeitig durch lonisierung das Plasma-Fila-
ment erzeugt [94, 117]. Solche Filamente sind experimentell [102, 103, 107, 113] bis zu L&ngen von
mehreren Metern beobachtet worden. Grundsétzlich sollte auch fir die in dieser Arbeit verwende-
ten Parameter die Erzeugung von Filamenten moglich sein. Hierzu muss der Laserstrahl allerdings
mit einer sehr langbrennweitigen Linse fokussiert werden, so dass eine Strahltaille mit genau dem
richtigen Durchmesser entsteht. Die Plasmadichte in einem solchen Filament ware sehr gering (ca.
1% relative lonisierung) so dass ein solches Filament vermutlich nicht mit bloRem Auge sicht-
bar wére. In einem anderen Parameterbereich tritt die Bildung von Doppelpulsen und zugehérigen
Mehrfachbrennpunkten auf [94, 104].

Eine Modellierung der Strahlausbreitung in nichtlinearen Medien setzt grundsatzlich eine L6-
sung der Wellengleichung mit dem nichtlinearen Brechungsindex voraus. Im Fall von Laserpulsen
muss dieses sogar zeitabhéngig erfolgen. Wenn die nichtlineare Brechungsindexanderung wie hier
vor allem von der Plasmadichte abhangt, muss die Wellengleichung mit der Differentialgleichung
flir die Plasmadichte gekoppelt werden. Natirlich ist eine solche Lésung nur numerisch mdglich.
Dieses ist in der Literatur fir verschiedene Parameterbereiche und im Rahmen verschiedener N&-
herungen gezeigt worden [94, 104, 105, 116].

Im Rahmen dieser Arbeit ist vor allem die Berechnung des Plasmavolumens von Bedeutung.
Dazu ist ein vergleichsweise einfaches Modell entwickelt worden, welches zunéchst von der Aus-
breitung eines rdumlich gauRférmigen Laserpulses mit einer zeitunabhéngigen konstanten mittleren
optischen Leistung ausgeht. Nur die Anderung der Plasmadichte wird im Rahmen einer quasistati-
schen Naherung als zeitabhangiger Effekt berlicksichtigt. Ein solcher Strahl ist an einer beliebigen
Stelle z durch die Angabe des Strahlradius® r,,;(z) und der Krummung der Wellenfront Ry, (2)
eindeutig definiert. Nach der Theorie fur die Ausbreitung von gauRschen Strahlen [118] ist dann
der Strahlradius und die Krimmung an der Stelle z + Az gegeben durch

z 2 )\g Az 2
’f'opt(Z + Az) = ’I“(Z)\/(l + Ri(g)) + pt( )

71'2""opt(z)4
und
1 1 v e
Ropi(z + Az) T Az ( 4 A )2 n Agpt(Az)2'
Ropt(2) T2ropt(2)*

(4.28)

Mit diesen Gleichungen kann die Ausbreitung des gauflschen Strahls ohne nichtlineare Effekte nu-
merisch beschrieben werden. Die dabei gewonnen Ergebnisse stimmen erwartungsgeméal mit der
analytischen Losung fir die gaulische Strahlausbreitung tberein.

Die nichtlinearen Brechungsindexanderungen auf Grund des Kerreffekts und durch die Erzeu-
gung eines Plasmas haben, wie zuvor erldutert, eine fokussierende bzw. defokussierende Wirkung
auf den Strahl. Die effektive Brennweite fa, eines Teilstiicks Az eines Mediums, dessen Bre-
chungsindex auf der Strahlachse um den Wert An relativ zum linearen Brechungsinde® geandert
ist, erhdlt man durch die Annahme, dass sich ein Randstrahl der Lange fa, welcher von einem
Punkt mit dem Abstand r,,; von der Strahlachse ausgeht, mit dem um Az - An verkirzten Strahl

SDefiniert tiber eine Abfall der Intensitét auf den Wert 1/e?.
®Dabei sollen positive Werte von An einer Erhdhung des Brechungsindexes entsprechen.
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auf der Strahlachse im Brennpunkt treffen sollen. Damit ergibt sich

(fAz —Az- An)z + Tgpt = fiz
Tgpt Az - An
2Az - An 2

2
Iropt

2Az - An’

<:>fAz

%

(4.29)

wobei im letzten Schritt angenommen wurde, dass Az - An < 1, ist, was fur genigend klein
gewahlte Schrittweiten Az erfullt ist. Fur die Anderung des Kriimmungsradius eines gauBschen
Strahls beim Durchlaufen einer Linse mit der Brennweite fx , ergibt sich nach Ref. [118]
1 —1 1

_—= (4.30)

R,opt (2) faz Ropt(z)
wohingegen der Strahlradius r,,; unverandert bleibt. Damit ergibt sich die Anderung der Kriim-
mung des gaulischen Strahls innerhalb eines Teilstlicks Az mit nichtlinearer Brechungsindexande-
rung An auf der Strahlachse zu

1 B —2Az - An 1

- + )
Rgpt (2) Tgpt Ropi(2)

Die mittlere Brechungsindexanderung An(z) auf der Strahlachse an der Stelle z ergibt sich nach
Gl. 4.24 und 4.26 zu

(4.31)

1 Ppl(z)62

An = ngy - Loy (2) 52 .
W €0Me

(4.32)
Dabei kann (annalog zu GI. 3.6) I,,¢(z) = 2-Lopt/(7rropt(z)2) durch die mittlere Leistung Ly, und
den Strahlradius 7, (z)ausgedriickt werden. Die Plasmadichte p,(z) kann im Rahmen der quasi-
statischen Né&herung auf Basis der lonisierungsrate w;,, angegeben werden. Dabei wird einfach
angenommen, die optische Intensitét I,,.(z) wiirde fiir die Dauer des Laserpulses 7, (Halbwerts-
breite) eingeschaltet. Damit ergibt sich durch Ldsen der Differentialgleichung fir die Plasmagene-
ration (4.15)

Ppl = Pgas(l - ewp(_wion (Iopt) ' Tp))' (433)

Dabei soll w;op, (1op:), Wie in Kap. 4.1 dargestellt, im Rahmen des Tunnelmodells beschrieben wer-
den. Im Rahmen der zuvor dargestellten Annahmen kann nun die Strahlausbreitung in Anwesenheit
von nichtlinearer Selbstfokussierung und von Plasmadefokussierung numerisch beschrieben wer-
den. Trotz der erheblichen Vereinfachungen (keine Zeitbereichseffekte, keine Abweichungen von
raumlichen GauR-Profil) ist das Modell in der Lage, alle wesentlichen Effekte wie das Selbstfokus-
sieren, bevor ein Plasma erzeugt wird, sowie die Defokussierung auf Grund des erzeugten Plasmas
gut zu beschreiben. Auch andere Effekte wie die Ausbildung von stabilen Filamenten kdnnen si-
muliert werden (Ergebnisse der numerische Simulation nicht gezeigt).

In Abb. 4.9 sind die Intensitét I,,;(z, = 0) und die Plasmadichte p,;(z, = 0) auf der Strahl-
achse sowie der berechnete Strahlradius 7,,:(z) und die Grenze des Plasmavolumens 7,;(z) dar-
gestellt. Dabei féllt auf, dass im Vergleich mit den ebenfalls dargestellten Daten, welche sich ohne
Beruicksichtigung von nichtlinearen Brechungsindexeffekten (also z.B. im Vakuum) ergeben, schon
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Abbildung 4.9.: Strahlradius, Plasmavolumen, sowie Plasmadichte und maximale Intensitat auf der
Strahlachse mit und ohne Beriicksichtigung von nichtlinearen Brechungsindexef-
fekten. Die Schrittweite bei der Steigerung der Laserpulsenergie betrdgt 50 puJ.



92 EINFUHRUNG IN DIE THZ-ERZEUGUNG MITTELS LASERGENERIERTER PLASMEN

-13
8x10 —_—
[ 2x10™ S .
a 13 [
é 6X10 __ 1x10°4E e
c L
£
213 okt St L )
g 4x107 1 0 25 50 75 1007 7
> :
©
= 13 o 1
2 2X10 o o e ohne nichtlineare Effekte
C_U r mit nichtlinearen Effekten 1
N L
O ------- e N — I R ]

0 100 200 300 400 500
Laserpulsenergie [uJ]

Abbildung 4.10.: Berechnetes Plasmavolumen mit und ohne Beriicksichtigung von nichtlinearen
Brechungsindexeffekten

bei relativ geringen Laserpulsenergien deutlich vergroRerte minimale Strahlradien erreicht werden.
Bei den hochsten verwendeten Laserpulsenergien von etwa 500 pJ vergroRert sich der minimale
Strahlradius sogar auf den 6-fachen Wert. Dieses filhrt zun4chst zu einer deutlichen Anderung der
Form des Plasmavolumens in der Art, dass die Ausdehnung entlang der Strahlachse deutlich kir-
zer ist, als man ohne nichtlineare Brechungsindexeffekte erwarten wirde. Damit ergibt sich eine
rotationsellipsoid-dhnliche Form ohne die typische Einschniirung, welche man ohne nichtlineare
Brechungsindexeffekte bei z = 0 findet.

Am drastischsten wirken sich die nichtlinearen Brechungsindexeffekte auf die maximal auf der
Strahlachse erreichte Intensitdt aus. Es zeigt sich, dass diese unabhdngig von der Laserpulsenergie
auf Werte von etwa 30 % Uber der Intensitatsschwelle fiir das Einsetzen der lonisierung begrenzt
ist. Dieser Wert der maximalen Intensitét ist im Vergleich zur im Vakuum erreichten maximalen
Intensitit um den Faktor 40 reduziert.

Das modellierte Verhalten zeigt, dass die Strahlausbreitung im wesentlichen durch Plasmade-
fokussierungseffekte gekennzeichnet ist. Selbstfokussierungseffekte treten nicht oder nur in ver-
nachlassigbarer GréRenordnung auf. Dieses erklart sich dadurch, dass die Spitzenintensitaten durch
die stark defokussierende Wirkung des Plasmas auf Werte begrenzt sind, bei denen Selbstfokussie-
rungseffekte noch nicht bedeutend sind.

Der maximale auf der Strahlachse erreichte relative lonisierungsgrad liegt verhdltnismagig un-
abhéngig von der Laserpulsenergie bei etwa 70 %, was sich durch die Begrenzung der Spitzeninten-
sitat auf Grund der Defokussierung erklért. Hier liegt hier ein Regelungsmechanismus vor. Da schon
bei einer minimalen weiteren Erhéhung der Intensitat die Plasmadichte deutlich ansteigen wirde,
hatte dies sofort eine deutlich starker defokussierende Wirkung zur Folge, womit die Intensitat und

die Plasmadichte wieder abnehmen.

Da als Ergebnis der numerischen Berechnung die Intensitat auf der Strahlachse ﬁgf(z, r =0)
und der Strahldurchmesser r(])\;tL(z) bekannt sind und das Modell auf einem raumlich gauRférmigen
Profil basiert, kann man die raum-zeitliche Intensitétsverteilung beschreiben als:



4.4, THZ-STRAHLAUSBREITUNG UND FOKUSSIERUNG BEIM PLASMAEMITTER 93

z
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sowie T'(t*) = exp (—4[71(2)2) .
(4.34)

Damit kann dann das Plasmavolumen einfach abgeschatzt werden, wenn man davon ausgeht, dass
alle Volumenbereiche, in denen die Grenzintensitat L, Uberschritten wird, ionisiert sind. Damit

ergibt sich:
z NL 2 NL _
vt = / " TO’”Q(Z) In (I"”t (;’r - 0)> dz, (4.35)

pl,1

wobei sich die Grenzen z, 1, 2,2 aus der Bedingung I}/ (z,r = 0) = I, ergeben. Die Form
von Gl. 4.35 weicht von der Darstellung des analytisch berechneten Plasmavolumens (Gl. 4.22) ab,
da hier die numerisch bestimmten Verldaufe von der Intensitét auf der Strahlachse (l%tL(Za r = 0))
und von dem Strahldurchmesser (ré‘]f,tL(z)) als Grundlage fir die numerische Integration lber z
verwendet werden. Das numerisch berechnete Plasmavolumen ist in Abb. 4.10, fiir die typischen
experimentellen Parameter (Strahldurchmesser vor der Linse Tgpt=4mm, Brennweite der Linse
fopr =80mm, pd  =2,7-10"% 1/cm? (1 bar), Lio, =1,5- 10" W/em? und \,,; =775 nm) dargestellt.
Dabei féllt auf, dass der qualitative Verlauf des Plasmavolumens als Funktion der Laserpulsenergie,
wie er sich mit bzw. ohne Beriicksichtigung von nichtlinearen Brechungsindexeffekten ergibt, prak-
tisch identisch ist. Quantitativ bleibt festzustellen, dass sich dass Plasmavolumen auf Grund des Ein-
flusses der nichtlinearen Brechungsindexeffekte um den Faktor 6,8 relativ zur analytischen Ldsung
ohne die Berticksichtigung von nichtlinearen Brechungsindexeffekten (nach Gl. 4.22) verringert.
Aus diesem Grunde wurde, zur Begrenzung der Rechenzeit, fur die Modellierung der THz-Emissi-
on in den Kap. 5 und 6 die um den Faktor 6,8 reduzierte analytische Losung fur das Plasmavolumen
verwendet.

4.4, THz-Strahlausbreitung und Fokussierung beim Plasmaemitter

In diesem Unterkapitel soll, ausgehend von der als bekannt angenommenen raum-zeitlichen Polari-
sierung innerhalb des Plasmas, die GroRe und der zeitliche Verlauf der THz-Signalform am Ort des
Detektors bestimmt werden. Dazu wird zunéchst das THz-Signal auf der Strahlachse in groRem Ab-
stand vom Emitter bestimmt, um dann in einem zweiten Schritt die Kollimierung und Fokussierung
der THz-Strahlung durch die Parabolspiegel zu bericksichtigen.

Der THz-Strahlpfad in einem typischen Experiment zur Messung der vom Plasma emittierten
THz-Strahlung ist in Abb. 4.11 dargestellt. Das Plasma wird im Brennpunkt der optischen Linse
erzeugt und auf Grund des angelegten externen Feldes bzw. auf Grund der Nichtlinearitéten dritter
Ordnung polarisiert. Die so im Plasma erzeugte raum-zeitliche Polarisierung £, (7, t) bildet die
Grundlage fir die Beschreibung des erzeugten THz-Signals am Ort des Detektors. Flr die in groBRer
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Abbildung 4.11.: Darstellung der THz-Strahlausbreitung vom Plasma bis zum Detektor.

Entfernung einer ortlich begrenzten Polarisation 1, (7, t) erzeugte elektromagnetische Signalform
E{ery gilt nach [60, 25]

1 62 / Ppl(f‘lutfern_F;—or)
4regct 02 Jyn

trern ISt dabei die Zeit in einem Koordinatensystem am Ort des Betrachters. Betrachtet man nur
Signalkomponenten auf der Strahlachse (r=0) in groBen Absténden z.,,,, welche sehr viel groRer
sind als die Dimensionen des Plasmas, kann man den Ausdruck |7 — 7| mit z.,,, anndhern. Fihrt
man weiter eine neue Zeit t* = tepp, — ZfC—O” ein, bei welcher der absolute Zeitnullpunkt mit dem
Entstehen des Pulses im Ursprung des Koordinatensystems zusammenfallt (d.h der Zeitnullpunkt
ist um die Laufzeit des Signals bis zum Betrachtungsort z.,,, verschoben), ergibt sich

E_"fern(":: tfern) = dV’. (436)

|7 =]

z 1 0?
fern) i ?pﬁt(t*),

Efern(Zfernst™ =t fern — co | 4megcdz 0

!
mit p;;ft(t) = /, Py (2, 't + j—o)dV'.
(4.37)

Dabei ist p;let(t) das gesamte im Plasmabereich erzeugte retardierte Dipolmoment. Die Retar-
dierung bedeutet dabei, dass so uUber die raum-zeitliche Dipolverteilung integriert wird, dass alle
Laufzeitunterschiede bei der Betrachtung aus grofRer Entfernung von einem Betrachtungsort mit
Zfern >> 0 auf der Strahlachse ausgeglichen werden.

Nachdem hiermit das THz-Signal auf der Strahlachse im Fernfeld bestimmt ist, soll im weiteren
untersucht werden, wie sich das THz-Signal flir unterschiedliche Abstrahlwinkel bzw. Abstédnde von
der Strahlachse verhalt.

Da das Plasma senkrecht zur Strahlausbreitung nur eine rdumliche Ausdehnung besitzt, welche
deutlich kleiner ist als die Wellenldnge der erzeugten THz-Strahlung, kann man davon ausgehen,
dass die THz-Strahlung in einen groRen Raumwinkelbereich, ausgehend von dem als punktférmig
anzunehmenden Plasma, abgestrahlt wird. Anderseits erfolgt fur die im Rahmen dieser Arbeit un-
tersuchten Plasma-Emitter nur in Vorwartsrichtung (in der das Plasma eine réumliche Ausdehnung



4.4, THZ-STRAHLAUSBREITUNG UND FOKUSSIERUNG BEIM PLASMAEMITTER 95

(a) (b)

E
Abstrahl Parabol- 00
- spiegel 8 3375 25

Akzeptanz
winkel 8

o

2925 67.5

THz-Amplitude
[wilk. Einh.]
N

o
3
o
o

90.0
Abstrahlwinkel
THz-Strahl zum Detektor B ohne externes Feld B

I it externem Feld von 10 kV/cm

Abbildung 4.12.: (a) Geometrie zur Messung der Abstrahlcharakteristik, (b) Abstrahlcharakteristik
des Plasma-Emitters mit und ohne angelegtes externes Feld.

in der GroRenordnung der THz-Wellenlange besitzt) eine kohirente Uberlagerung der an verschie-
denen Stellen im Plasma erzeugten THz-Strahlung. Diese Annahme basiert darauf, dass im Rahmen
der in dieser Arbeit gemachten Annahmen die Ausbreitungsgeschwindigkeiten der THz-Welle und
der optischen Pulse als gleich betrachtet werden. Damit wird keine signifikante Abstrahlung der
THz-Strahlung seitwarts bzw. riickwaérts erfolgen.

Diese Uberlegung wird gestiitzt von der experimentell bestimmte Abstrahlcharakteristik des
Plasma-Emitters. Die entsprechende Messanordnung mit der Definition des Akzeptanz- und des
Abstrahlwinkels ist in Abb. 4.12(a) dargestellt. In Abb. 4.12(b) ist die experimentell bestimmte
Abstrahlcharakteristik des Plasma-Emitters mit angelegtem externem Feld dargestellt. Diese wurde
bestimmt, indem fiir verschiedene Abstrahlwinkel  relativ zur optischen Strahlachse das abge-
strahlte THz-Signal mit einem Detektor bestimmt wurde, welcher einen Akzeptanzwinkel ¢ von
15° relativ zu einer Strahlachse zwischen Plasma und Detektormittelpunkt besitzt.

Die experimentellen Daten mit angelegtem externen Feld zeigen die erwartete Abstrahlcharak-
teristik, d.h eine Abstrahlung in einem groBen Raumwinkelbereich in Vorwartsrichtung. Ohne an-
gelegtes Feld erfolgt die Erzeugung der THz-Strahlung nur auf Grund von ponderomotiven Kraften
(vgl. Kap. 4.5). Aus Symmetriegrunden ist dabei eine Abstrahlung in Vorwértsrichtung verboten,
so das nur eine Abstrahlung in Seitwértsrichtung, also in einem kegelférmigen Bereich rund um die
Symmetrieachse erfolgt.

In allen im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimenten wurde die vom Plasmaemit-
ter erzeugte Strahlung mittels eines 90°-Parabolspiegels mit einer effektive Brennweite fio; (=
Abstand - Brennpunkt-Parallelstrahlmitte) kollimiert und mittels eines weiteren 90 -Parabolspie-
gels mit einer effektive Brennweite f;.; auf den Detektorkristall fokussiert. Diese Anordnung ist
in Abb. 4.11 dargestellt. Der Akzeptanzwinkel des ersten 90°-Parabolspiegels mit 12 cm effekti-
ver Brennweite und einer Appertur mit 5cm Durchmesser betragt maximal nur etwa 15. Da die
erzeugte Strahlung auf Grund der hohen Divergenz (vgl. Abb. 4.12) {iber einen deutlich groReren
Raumwinkelbereich verteilt ist, ist die Annahme gerechtfertigt, dass die Signalgréfie und -form der
THz-Strahlung, welche auf den ersten 90°-Parabolspiegel fallt, in guter Naherung tberall durch das
bekannte Signal genau auf der Ausbreitungsachse beschrieben werden kann. Damit sollte der hinter
dem ersten 90°-Parabolspiegel erzeugte Parallelstrahl Uber den gesamten Strahldurchmesser (der
ja durch die Appertur der Parabolspiegel gegeben ist) eine ndherungsweise homogene Signalform
und -grolRe aufweisen. Der quantitative Signalverlauf kann dabei mit dem bekannten Signalverlauf
auf der Ausbreitungsachse hinter dem Plasma im Abstand f,;; (der Brennweite des ersten Parabol-
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spiegels) angenommen werden. Wird nun ein solcher homogener Parallelstrahl mit einem zweiten
Parabolspiegel fokussiert, entsteht nach den Gesetzen der Fourier-Optik im Brennpunkt eine Inten-
sitdtsverteilung mit der Form sin(r)/r. Da im Rahmen dieser Arbeit jedoch im wesentlichen die
Beschreibung der maximalen im Zentrum des Brennpunktes erzeugten Feldstarke interessant ist, ist
es ausreichend die Feldstarke im Brennpunkt ndherungsweise mit dem Formalismus fur die Fokus-
sierung eines gauRschen Parallelstrahl abzuschétzen (vgl. Kap. 3.2, Gl. 3.13). Damit ergibt sich fir
das im Brennpunkt des zweiten 90°-Parabolspiegels erzeugte THz-Signal

Arg, 0
Ej(t) = ——F t.z =
det (1) Smeofau 01 fern(t: 2 = froil)
ATH, ok

ret
= — t).
8m2€0C] froit faet o3Pl Q

(4.38)

Damit wurde in diesem Unterkapitel die Voraussetzung geschaffen, in den folgenden Unterkapiteln
ausgehend von der raum-zeitlichen lokalen Polarisierung im Plasma die THz-Signalform und -
grolle am Ort des Detektors zu bestimmen.

4.5. Stand der Technik: THz-Erzeugung in laser-generierten Plasmen
mittels ponderomotiver Krafte

Die Erzeugung von intensiven THz-Pulsen mittels laser-erzeugten Plasmen wurde erstmals von H.
Hamster et al. in Jahr 1993 experimentell vorgenommen [119, 120]. Dabei beruhte die Emission der
THz-Strahlung auf der Beschleunigung der Ladungstrager im Plasma durch ponderomotive’ Krifte.
Sie basieren auf raumlichen oder zeitlichen Anderungen der ponderomotiven Energie. Diese ist
bestimmt durch die mittlere kinetische Energie, welche ein geladenes Teilchen wie z.B. ein Elektron
mit der Masse m, in einem elektromagnetischen Wechselfeld mit der Feldamplitude £, und der
Frequenz w,,; auf Grund der aus dem Feld resultierenden oszillatorischen Bewegung besitzt:

e (Bop)” (4.39)

2
dmewg,
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Die ponderomotive Kraft kann entsprechend lber den Gradient der ponderomotiven Energie be-
stimmt werden. Damit ergibt sich
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(4.40)

Somit ist die ponderomotive Kraft proportional zum Gradienten der optischen Intensitét sind.
Da die Intensitatsverteilung im Brennpunkt, in welchem das Plasma erzeugt wird, als radial-
symmetrisch angenommen werden kann, muss auch die Ladungsverteilung, bedingt durch die pon-

Taus dem lateinischen: “gewichtsbewegend,,
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deromotiven Krafte, radialsymmetrisch sein. Damit kann keine THz-Dipol-Emission in Vorwarts-
richtung erfolgen. Wie Hamster et al. jedoch durch numerische Rechnungen zeigen, wird auf Ba-
sis der erzeugten raum-zeitlichen Ladungsverteilung in bestimmten anderen Richtungen als in der
Vorwdértsrichtung eine THz-Emission erfolgen. Diese Emissionsrichtungen liegen typischer Weise
seitwérts zur Strahlachse. Die Emission erfolgt also in einem kegelférmigen Bereich rund um die
Strahlachse. Hamster et al. verwenden fur ihre Experimente Laserpulsenergien im Bereich von bis
zu 50 mJ (was etwa um einen Faktor 100 Uber den im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Laserpul-
senergien liegt). Damit konnten THz-Pulsenergien von etwa 300 pJ erzeugt werden [121]. Nimmt
man einen Brennpunktdurchmesser der THz-Strahlung am Ort des Detektors von etwa 300 um arf
und berlicksichtigt die von Hamster et al. gemessene THz-Pulslange von 300 fs, entspricht diese
Energie einer THz-Amplitude von etwa 20 kV/cm. Bei den im Rahmen der vorliegenden Arbeit
verwendeten Laserpulsenergien von 500 pJ ergeben sich auf Basis des von Hamster et al. gefun-
denen quadratischen Zusammenhangs zwischen THz- und Laserpulsenergie [121] Werte fiir die
zu erwartenden THz-Pulsenergien von etwa 30 nJ, was einer THz-Amplitude von etwa 200 V/cm
entsprechen wiirde. Emissionen auf Basis ponderomotiver Kréfte sind auch im Rahmen der vorlie-
genden Arbeit beobachtet worden (vergl. Abb. 4.12 in Kap. 4.4). Dabei weicht der Wert der experi-
mentell bestimmten THz-Amplitude mit ca. 15 V/cm von der Abschatzung auf Basis der Angaben
von Hamster et al. ab. Diese Abweichung ist vermutlich auf Unterschiede in der Laserpulslange
und die von Hamster et al. verwendete bolometrische Detektionsmethode zuriickzufiihren. Diese
erfasst den gesamten THz-Spektralbereich, wahrend bei der im Rahmen dieser Arbeit verwende-
ten elektro-optischen Methode nur Signalbeitrdge mit Frequenzen von unterhalb von etwa 2,5 THz
beriicksichtigt werden.

Unabhéngig von der genauen GroRenordnung muss die THz-Erzeugung auf Basis ponderomo-
tiver Krafte im Vergleich zu den in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Methoden als deutlich
weniger effizient eingeordnet werden. (siehe den in Kap. 8 dargestellten Vergleich der verschiede-
nen Emitter).

Zusatzlich wurden von Hamster et al. auch Messungen der THz-Emission als Funktion des Gas-
druckes vorgenommen. Diese Messungen zeigen, dass das THz-Signal eine resonante Uberh6hung
bei Plasmadichten zeigt, bei welchen die Plasmafrequenz in der GréRenordnung der inversen La-
serpulslange und damit im THz-Bereich liegt. In diesem Fall werden effizient Plasmaschwingungen
angeregt. Dieser Effekt ist im Zusammenhang mit der vorliegenden Arbeit insofern von Bedeutung,
da eine solche Ausnutzung von Plasmaschwingungen auch bei dem in Kap. 6 vorgestellten nicht-
linearen Plasmaemitter zu einer Verstarkung der THz-Emission fiihren kdnnte. Allerdings ist auch
denkbar, dass die zur Anpassung der Plasmafrequenz notwendige Reduzierung der Teilchendichte
mittels einer Reduzierung des Drucks zu einer so starken Reduzierung des Signals fiihrt, dass trotz
der Verstarkung durch die Plasmaschwingungen keine netto Signalsteigerung erfolgt. Diese The-
ma sollte im Rahmen weiterfiihrender Experimente experimentell untersucht werden. (Siehe hierzu
auch die Vorschlage fiir weiterfihrende Experimente in Kap. 9.)

8Dieser Wert ergibt sich auf Grund der Beugungsbegrenzung fiir die von Hamster et al. verwendeten Strahldurchmesser
und Brennweiten.






5. Plasmaemitter mit externem E-Feld

In diesem Unterkapitel wird der Plasmaemitter, welcher auf einem angelegten externen elektrischen
Feld beruht, diskutiert. Dabei wird zunéchst die Entstehung der Polarisation innerhalb des Plas-
mavolumens auf Grund elektrischer Feldabschirmung diskutiert. Dann wird die zeitliche Form und
GroRe des erzeugten THz-Signals am Ort des Detektors modelliert und mit experimentellen Daten
verglichen. Dieses ermdglicht dann auch den Vergleich der gemessenen mit der modellierten Si-
gnalamplitude bei einer Variation der externen Feldstarke sowie der Laserpulsenergie. Zuletzt wird
noch der Einfluss des Gasdruckes anhand experimenteller Daten diskutiert.

5.1. Beschreibung des Experiments

Zur THz-Erzeugung mit dem Plasmaemitter mit angelegtem externen elektrischen Feld wird (wie
in Abb. 5.1 dargestellt) der Anrege-Laserstrahl mittels einer Linse mit einer Brennweite von
Jopt =80 mm fokussiert um ein Plasma zu erzeugen. Mittels zweier Elektroden, welche im Ab-
stand von 0,75 mm montiert sind, wird ein externes elektrisches Feld von bis zu 10 kV/cm ange-
legt. Die erzeugte THz-Strahlung wird dann mittels eines Parabolspiegels mit effektiver Brennwei-
te> fro =12 cm kollimiert und mittels eines zweiten Parabolspiegels mit effektiver Brennweite
faet =5 cm auf den 1 mm-dicken ZnTe-Detektorkristall fokussiert.

5.2. Elektrische Feldabschirmung im Plasma

In dem Bereich des Plasmavolumens wird nach den Ergebnissen des vorherigen Kapitels ein
Plasma mit einer Dichte im Bereich von etwa 25% (It. Definition an der Plasmagrenze) bis
hin zu etwa 70% (auf der Strahlachse) der Teilchendichte im Gas bei atmosphdarischem Druck
(Pgas =2,7-10" cm~?) erzeugt. Geht man von einer mittleren relativen Plasmadichte von 50 %
aus, so betragt die absolute Plasmadichte p, =1,35-10' cm=3. Damit ergibt sich eine Plasmafre-
quenz von wy; =2,1- 10 rads~* (=33 THz). Wird nun ein Teilchen zu einem Zeitpunkt ¢ =0, bei
welchem die Mindestintensitat flr die lonisierung Uberschritten wird, ionisiert, so ist dieses Elek-
tron dem externen elektrischen Feld E,; ausgesetzt. Die Bewegung des Elektrons ist dann gegeben
durch die Differentialgleichung

d2
mwx(t) = eFeyt — mwf,lx(t). (5.2)

Mit den Anfangsbedingungen z(¢ = 0) = 0 und %x(t = 0) ergibt sich die Lésung

eFe,
mwzt (cos(wpit) +1). (5.2)

pl

z(t) =

1Genau genommen handelt es sich um 90°-Parabolspiegel. Die effektive Brennweite (also die Brennweite einer ver-
gleichbaren Linse) ist dabei gegeben durch den Abstand des erzeugten Brennpunkts von der Strahlachse des Aus-
gangsstrahls.
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Abbildung 5.1.: Experimenteller Aufbau zur Messung von mit dem Plasmaemitter mit externem
elektrischen Feld erzeugter THz-Strahlung.
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Mit anderen Worten, das Elektron wird eine oszillatorische Bewegung mit der Plasmafrequenz um
einen Schwerpunkt, welcher um die Wegstrecke

EBI
Ag = ==t (5.3)
mwpl

vom Entstehungsort entfernt ist, ausfihren. Dieser Versatz des Schwerpunktes entspricht dabei ge-
nau der Wegstrecke, welche nétig ist, um das externe Feld komplett abzuschirmen. Fir eine typi-
sche Feldstarke von z.B. 10 kV/cm betragt diese Abschirmlange nur 4-10-'2 m. Es sind also zur
Abschirmung des externen Feldes nur minimale Bewegungen nétig. Andererseits erfolgt die Ab-
schirmung auf einer Zeitskala von einer viertel Periode der Plasmaschwingung mit «,;, was einer
Zeitskala von etwa 7,5 fs entspricht. Die Plasmaschwingung selbst ist fir die THz-Erzeugung uner-
heblich, da einerseits keine kohirente Uberlagerung der einzelnen an verschiedenen Orten im Plas-
ma erzeugten Schwingungen zu erwarten ist. Andererseits liegt die Frequenz der Plasmaschwin-
gungen im Bereich von etwa 30 THz, so dass evtl. Emissionen mit den im Rahmen dieser Arbeit
verwendeten Methoden nicht detektierbar waren.

Im weiteren zeitlichen Verlauf wird das Plasma wie in Kap. 4.1.3 dargestellt auf einer Zeitskala
rekombinieren, welche deutlich langsamer ist, als die fiir die THz-Emission relevanten Prozesse.
Mit abnehmender Plasmadichte wird also die zur Abschirmung nétige rdumliche Verschiebung von
Elektronen und lonen zunehmen. Die Abschirmung wird also bis zum quasi vollstandigen Ver-
schwinden des Plasmas aufrechterhalten.

Zusammenfassend I&sst sich sagen, dass das externe Feld von dem erzeugten Plasma praktisch
instantan vollkommen abgeschirmt wird. Damit wird innerhalb des Plasmas eine Polarisation er-
zeugt, deren Grol3e exakt durch das externe Feld vorgegeben wird.

5.3. Modellierung des zeitlichen THz-Signals

Da, wie zuvor dargestellt, beim Plasma-Emitter mit externem Feld davon ausgegangen werden
kann, dass das externe elektrische Feld in den Bereichen, in welchen ein Plasma erzeugt wird, prak-
tisch instantan vollstandig abgeschirmt wird, ergibt sich flr die nichtlineare Polarisation innerhalb
des Plasmas

Iopt("",azlat* + %) > lion
1, falls fur beliebiges t*

PNL(z,r, t) = o Byt mit — oo < t* < t)
bl

(5.4)
0, sonst.

Fur das nach Gleichung 4.37 definierte retardierte Dipolmoment, also das Integral Uber die raum-
zeitliche Polarisierung, ergibt sich damit
!
p;let(t) = Py 7't + Z—)dV’
v Co
= 6OEvealcthrlet(t)a

Iopt("",azlat* + i) > Iion

co

mit VZ}Et(t) _ / / / B 1, falls fu_r belleblges*t (5.5)
oo J—o0 J—c0 mit — oo < t* < t),

0, sonst.



102 PLASMAEMITTER MIT EXTERNEM E-FELD

Dabei wurde das Integral so definiert, dass ein Volumenelement immer dann zum Plasmavolumen
beitragt, wenn in diesem Volumenelement die Intensitatsschwelle zu einem beliebigen Zeitpunkt
t* vor der Zeit ¢ Gberschritten wurde. Damit wurde mathematisch die angenommene unendlich
lange Rekombinationszeit des Plasmas (vergl. Kap. 4.1.3) bericksichtigt. Driickt man im weiteren
Lopi(r, 2, t) aus als

0 z

Topt(ry2,t) = Iopy - F(r,2) - T(t — a),
mit 10, = 4V/1n(2) Jopt
opt Vrrmrg
(5.6)
ergibt sich fur V;°(t, J,p:) der Ausdruck
Iy F(r',2") - T(t*) > Tion
ret 5, ) 1, falls fur beliebiges ¢*
‘/pl (t’ JOpt) B /oo /oo /oo o mit — oo < t* < t)?
0, sonst
_ { V(o - T(H), ¢ <0,
Vpoz(JOPt)a t >0,
00 poo  roo 4y/In(2) 5, 1 .
mit ‘/}3( :pt) _ / / darl{ 1, falls o F(r',2") > Ly
—00 J —00 J—00 0, sonst.
(5.7)

Dabei wurde beriicksichtigt, dass T'(¢) als Gaul3-Puls fir ¢ < 0 (¢ > 0) streng monoton steigt (fallt).
Anders ausgedriickt heifit das, dass das Maximum von .J,,; - T'(t*) fur beliebiges ¢* mit — oo <
t* < tfirt < 0den Wert Jg,, - T'(t) annimmt und zum Zeitpunkt ¢* = ¢ erreicht wird. Fir ¢t > 0
nimmt das Maximum von J,,,; - T'(¢*) fir beliebiges t* mit — co < t* < ¢ jedoch den Wert Jp,;
an und wird zum Zeitpunkt ¢* = 0 erreicht. Vp(}( opt) entspricht dabei der Definition des maximal
erreichten Plasmavolumens aus Kap. 4.2 bzw. Kap. 4.3.

Basierend auf Gleichung 4.38 kann so mit Gleichung 5.5 und 5.7 das erzeugte THz-Signal im
Brennpunkt des Detektors beschrieben werden. Es ergibt sich also:

At P
Baer(t, Jopt) = SWQeocgf/coufdetﬁp;le (®).
Arp Eewt  O°

= T yrelt ],
87T20%fkollfdet o3 Pl ( Opt)

o ATHZEBIt 3_3 { V;S(Jopt ' T(t)), t < 0,
87720%fk0llfdet ot3 V;S(Jopt)a t> 0.

(5.8)

Da die Funktion %%(Jopt) einerseits analytisch nach GI. 4.22 und andererseits aus den numerischen
Berechnungen in Kap. 4.3 bekannt ist, kann mit Gleichung 5.8 im Prinzip die vom Plasmaemitter
erzeugte THz-Signalform am Ort des Detektors bestimmt werden. Allerdings treten bedingt durch
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die abschnittsweise Definition von V};Oz( opt) IN Gl 5.7 und von Ege(t) in Gl. 5.8 in Verbindung
mit der dritten Zeitableitung in Fy.;(t) Unstetigkeitsstellen auf, welche physikalisch nicht sinnvoll
sind und die Erzeugung von Frequenzkomponenten mit beliebig hohen Frequenzen suggerieren.
Da wir im Rahmen des hier vorgestellten Modells jedoch nur an der Beschreibung von Zeitbe-
reichssignalformen mit detektierbaren Frequenzkomponenten interessiert sind, bietet es sich an die
mittels Gleichung 4.38 gewonnenen Signalformen im Frequenzraum zu filtern. Dazu wurde bei
der Berechnung der erzeugten Zeitbereichs-THz-Signale im Frequenzraum folgende Filterfunktion
verwendet:

w22
Ezet(t) =F! <expﬂ‘7:(Edet(t))> (5.9)

Dabei wurde eine Filterzeitkonstante von 7y, = 30 fs angenommen. Dieses schrankt die Gultig-
keit der modellierten Signalform auf eine spektrale Bandbreite von etwa 10 THz ein. Zur Beant-
wortung der Frage, inwieweit noch Signalkomponenten mit deutlich hoheren Frequenzen erzeugt
werden, ware eine deutlich praziseres Modell nétig, in dem vor allem der Ubergang vom nich-
tionisierten zum ionisierten Zustand nicht wie hier vereinfacht als stufenférmig sondern mit der
konkreten zeitlichen Form (wie z.B. in Abb. 4.5 dargestellt), berlcksichtigt wird.

Die in Rahmen des hier dargestellten Modells berechnete THz-Signalform ist in Abb.5.2 (c)
zusammen mit der zeitlichen Entwicklung des absoluten (a) bzw. des normierten (b) Plasmavolu-
mens jeweils fur verschiedene Laserpulsenergien im Bereich von 50 uJ bis 500 1J dargestellt. Die
Modellierung ergibt eine Signalform, welche durch einen positiven Hauptpuls mit jeweils einem
negativen Puls vor und nach dem Hauptpuls gekennzeichnet ist. Diese Signalform ergibt sich auf
Grund der dritten Ableitung (vergl. Gl. 5.8) des im Plasma erzeugten retardierten Dipolmoments
bzw. des retardierten Plasmavolumens mit stufenformigem Verlauf.

Die spektrale Bandbreite des Signals ist allerdings ungewdhnlich hoch, was man bereits an der
Halbwertsbreite des modellierten Hauptpulses von etwa 100 fs erkennt. Dies lasst vermuten, das
der Plasmaemitter ein grofRes Potential zur Erzeugung von deutlich héheren Frequenzkomponen-
ten (z.B. im Bereich von 3-30 THz) hat, als im Rahmen dieser Arbeit detektiert werden konnten.
Dieses wird insbesondere deutlich, wenn man die modellierte Signalform mit der spektralen Emp-
findlichkeit des Detektors filtert (vergl. Kap. 2.5). Dieses ist in Abb. 5.2 (d) bzw. in Abb. 5.3 (links)
dargestellt. Man erkennt das die maximale Amplitude des Signals deutlich (etwa um den Faktor
40) reduziert ist und die Halbwertsbreite mit ca. 300 fs deutlich langer ist. Die so gewonnenen Si-
gnalformen kénnen jetzt sinnvoll mit den experimentellen Daten verglichen werden. Dieses ist in
Abb. 5.3 dargestellt. Dabei féllt auf dass die experimentellen Signalamplituden Uberraschend gut
wiedergegeben werden. Beim zeitlichen Verlauf fallt jedoch auf, dass trotz der Berticksichtigung
der spektralen Empfindlichkeit des Detektors die Halbwertsbreite des Hauptpulses nur unzurei-
chend (ca. 300 fs modelliert, ca. 1 ps gemessen) wiedergegeben wird. Mégliche Ursachen fir diese
Abweichungen sollen weiter unten im Zusammenhang mit der Darstellung der Spektralen Daten
diskutiert werden.

Zum Vergleich sind in Abb. 5.3 zusétzlich Zeitbereichsdaten von einer Messung in einer Druck-
kammer (vergl. Kap. 5.6) bei atmospharischem Druck dargestellt. Der Vergleich zeigt, dass die
Druckkammer aufRer einer Reduktion der absoluten Feldamplitude um einen Faktor 4 (vergl. Kap.
5.6) keinerlei Einfluss auf die gemessene THz-Signalform hat.

In Abb. 5.4 (links) ist die modellierte spektrale Flachenenergiedichte am Ort des Emitters mit
und ohne Berlicksichtigung der spektralen Detektorempfindlichkeit dargestellt. Das Spektrum der
erzeugten THz-Flachenenergiedichte zeigt, dass man auf Basis des vorgestellten Modells eine Er-
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Abbildung 5.2.: Modellierte zeitlicher Verlauf des retardierten Plasmavolumens in absoluten Ein-
heiten (a) und normiert (b) sowie der THz-Signalform ohne (c) und mit (d) Be-
rticksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften fiir ein konstantes externes
Feld von 10 kV/cm und fir Laserpulsenergien von 50 pJ bis 500 uJ. Die THz-Si-
gnalformen wurden dabei um jeweils 0,1 kV//cm versetzt dargestellt.
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Abbildung 5.3.: Gemessene und modellierte THz-Signalform fiir verschiedene Laserpulsenergien
im Bereich von etwa 50 n.J bis 500 pJ fiir konstantes externes Feld.
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Abbildung 5.4.: Darstellung der modellierten und der gemessene spektralen Fldchenenergiedichte
am Ort des Detektors fiir einen Laserpuls mit 420 uJ, und ein externes Feld von 10
kv/ecm.

zeugung von deutlich héheren Frequenzkomponenten erwartet, als mit den hier verwendeten Me-
thoden detektierbar sind. Allerdings zeigt der in Abb. 5.4 (rechts) dargestellte Vergleich der mo-
dellierten mit der experimentell gewonnenen detektierbaren Flachenenergiedichte, dass das Modell
in Verbindung mit der berticksichtigten spektralen Empfindlichkeit des Detektors deutlich hohere
Frequenzkomponenten (etwa um 2 THz) voraussagt, als experimentell gefunden werden (etwa um
1 THz).

Damit stellt sich die Frage, warum keine vom Modell vorhergesagten messbaren Frequenzkom-
ponenten im Bereich von 1-2 THz gefunden werden. Diese Abweichungen sind vermutlich darauf
zurtickzufthren, dass im Rahmen des hier dargestellten Modells fir die THz-Erzeugung keine Bre-
chungsindexeffekte berticksichtigt wurden, also jegliche Phasenfehlanpassung zwischen optischem
und THz-Puls im Plasma vernachlassigt wurde. Diese Annahme ist in der Realitat vermutlich nur
eingeschrankt der Fall, da ja optischer Puls, THz-Puls und die Grenzflache zwischen nichtioni-
siertem Gas und Plasma kopropagieren. Damit wird zumindest ein Teil des THz-Pulses von dem
Plasma mit abweichendem Brechungsindex beeinflusst werden. Eine Verfeinerung des Modells in
diesem Punkt ware zukdinftig sicher wiinschenswert.

Eine zweite mdgliche Ursache fiir die Abweichungen liegt in der Tatsache, dass bei der Be-
schreibung der Strahlausbreitung der THz-Strahlung ja in der Ebene des kollimierten THz-Strahls
(also hinter dem ersten Parabolspiegel) ein konstantes gleichgrofles und zeitlich gleichférmiges
THz-Signal angenommen wurde. Dieses gilt streng genommen nur fur eine perfekt punktférmi-
ge Quelle. Auf Grund der endlichen Ausdehnung des Plasmas sind auch hier Abweichungen zu
erwarten, die im Modell nicht beruicksichtigt wurden.
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Abbildung 5.5.: Modellierte THz-Signalamplitude am Ort des Detektors unter Berticksichtigung

der spektralen Detektorempfindlichkeit und berechnetes maximales Plasmavolu-

men als Funktion der Laserpulsenergie fiir konstantes externes Feld. Die Skalie-

rung der Daten wurde kiinstlich so gewdhlt, dass ein méglichst gutes Uberlappen
der Kurven erreicht wird.

5.4. Variation der Laserpulsenergie

Mit dem im vorhergehenden Unterkapitel entwickelten Modell fuir den THz-Emissionsprozess kann
die erwartete detektierte THz-Amplitude auf Basis des zeitabh&ngigen retardierten Plasmavolumens
berechnet werden. Dieses zeigt im zeitlichen Verlauf ein stufenférmiges Verhalten (vergl. Abb. 5.2).
Dabei ist die Stufenhdhe nur von dem bei der jeweiligen Laserpulsenergie erreichbaren maxima-
len Plasmavolumen abhéngig, so dass man zundachst eine Proportionalitat zwischen dem maximal
erreichten Plasmavolumen und der THz-Signalamplitude erwarten wirde. In der Steilheit des An-
stiegs ergeben sich allerdings leichte Variationen mit der Laserpulsenergie, die sich dadurch erkla-
ren, dass mit steigender Laserpulsenergie schon zu immer friiheren Zeitpunkten die zur Erzeugung
eines Plasmas notwendige Mindestintensitét erreicht wird. Dabei ist grundsétzlich zu erwarten, dass
eine solche Anderung der Steilheit zu einer Anderung des am Ort des Detektors erzeugten THz-Si-
gnals flihrt, da dieses proportional zur dritten Zeitableitung des retardierten Plasmavolumens ist.
Berticksichtigt man jedoch auch die spektrale Empfindlichkeit des Detektors und vergleicht die in
Abb. 5.5 als Funktion der Laserpulsenergie dargestellte modellierte THz-Signalamplitude mit dem
ebenfalls dargestellten maximal erreichbaren Plasmavolumen, so wird deutlich, dass der Verlauf der
THz-Signalamplitude allein durch die Variation des maximal erreichbaren Plasmavolumens mit der
Laserpulsenergie erklart werden kann.

Vergleicht man, wie in Abb. 5.6 dargestellt, die modellierte mit der gemessenen THz-Amplitu-
de, so zeigt sich, dass das vorgestellte Modell die Anderung der THz-Amplitude mit der Laserpuls-
energie gut erklaren kann. Allerdings treten bei Laserpulsenergien von mehr als 300 »J Abweichun-
gen der gemessenen Signalamplitude nach unten relativ zum erwarteten Verlauf auf. Dieses ist ver-
mutlich auf im Modell nicht berlicksichtigte Absorptionsmechanismen (wie z.B. der optischen und
der THz-Strahlung im Plasma) und ebenfalls nicht berlicksichtigter Phasenfehlanpassung zurtick-
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Abbildung 5.6.: Gemessene und modellierte THz-Signalamplitude als Funktion der Laserpulsener-
gie flir konstantes externes Feld. Die Skalierung der Daten wurde kiinstlich so ge-
wahlt, dass ein maglichst gutes Uberlappen der Kurven erreicht wird.

zuflhren. Diese beiden Mechanismen werden natlrlich bei einer Steigerung des Plasmavolumens
bei hoheren Laserpulsenergien von grofRerer Bedeutung sein.

5.5. Variation der Vorspannung

In Abb. 5.7 ist die experimentell bestimmte Abhangigkeit der THz-Amplitude von der Vorspannung
dargestellt. Die nach dem dargestellten Modell erwartete lineare Abhangigkeit der THz-Signalam-
plitude von der Vorspannung und damit auch von der externen Feldstarke wird im wesentlichen
experimentell bestatigt. Die Abweichungen im Bereich niedriger bzw. ganz abgeschalteter Vorspan-
nungen ist auf die Erzeugung von THz-Signalen auf Grund ponderomotiver Krafte zuriickzufiihren
(vergl. Kap. 4.5). Obwohl diese Art der THz-Erzeugung ja in Vorwartsrichtung keine Signalbeitra-
ge liefern sollte, fihren Asymmetrien im Detektionsraumwinkelbereich oder im Laserstrahlprofil
zu einem messbaren THz-Signal, so dass auch ohne externes Feld eine schwache THz-Emission
vorliegt.

5.6. Variation des Gasdruckes

In diesem Unterkapitel soll untersucht werden, wie sich der Plasmaemitter mit angelegtem externen
Feld bei einer Variation des absoluten Gasdruckes verhalt. Dabei steht insbesondere die Fragestel-
lung im Vordergrund, ob eine Variation des Gasdruckes eine Steigerung der Effizienz des Plasmae-
mitters mit externem Feld ermdglicht.

5.6.1. Variation des Gasdruckes bei konstanter Vorspannung

Da die Funktionsweise des Plasmaemitter auf einer quasi instantanen Abschirmung des externen
Felds beruht, hangt die GréRenordnung der THz-Emission bei konstanter externer Feldstérke im
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Abbildung 5.7.: Gemessene THz-Signal Amplitude als Funktion der Vorspannung.

wesentlichen nur vom maximal erreichten Plasmavolumen ab. Damit reduziert sich ein méglicher
Einfluss des Gasdruckes auf die THz-Emission auf die Fragestellung, inwieweit das maximal er-
zeugte Plasmavolumen vom Druck abhéngt. Diese Schlussfolgerung ist allerdings nur dann richtig,
wenn die erreichbare Plasmadichte, die ja durch die zur Verfugung stehende Teilchendichte im Gas
begrenzt ist, gentigend hoch ist, so dass eine quasi instantane vollstdndige Abschirmung des exter-
nen Feldes maglich ist. Fur Driicke oberhalb des atmosphérischen Drucks ist dieses jedoch immer
der Fall.

Bezuglich der Fragestellung wie sich das maximal erreichbare Plasmavolumen bei einer Va-
riation des Druckes verhalt, muss zunéchst festgestellt werden, dass die Intensitatsschwelle [,
fur eine signifikante lonisierung des Gases nicht druckabhédngig ist, da ja die einzelnen Moleki-
le im Gas bezuglich ihrer lonisierbarkeit unabhéngig sind. Damit ist eine eventuelle Variation des
Plasmavolumens nur indirekt tber eine gednderte rdumliche Intensitatsverteilung im Brennpunkt-
bereich denkbar. Da, wie in Kap. 4.2 dargestellt, diese Intensitatsverteilung im Brennpunktbereich
stark durch nichtlineare Brechungsindexeffekte wie Kerr-Selbstfokussierung und Plasma-Defokus-
sierung beeinflusst wird, stellt sich die Frage, wie sich die Intensitatsverteilung und damit das ma-
ximal erreichbare Plasmavolumen als Funktion des Druckes verhalten. Dazu ist das in Kap. 4.2
dargestellte Modell insoweit zu modifizieren, dass der nichtlineare Brechungsindex des Gases 7
linear mit dem absoluten Druck skaliert. Ebenso skaliert die Teilchendichte des Gases @as in der
Differentialgleichung fur die Plasmadichte linear mit dem absoluten Gasdruck.

Leider ist das in Kap. 4.2 dargestellte einfache Modell auf Grund von numerischen Instabi-
litdten schon fiir Driicke von oberhalb von 5bar nicht mehr in der Lage die Intensitatsverteilung
sinnvoll zu beschreiben. Dieses kann damit erklart werden, dass die prinzipiell bei hohen Driicken
moglichen Plasmadichten beim Erreichen der Intensitatsschwelle fur die lonisierung sofort zu einer
extrem stark defokussierenden Wirkung fuhren. Damit hangt die Divergenz des Strahls nach dem
Brennpunkt in diesem Extremfall willktrlich von den Parametern des numerischen Modells wie
der Schrittweite und den Anfangsbedingungen ab und ist damit nicht mehr sinnvoll. Eine addquate
Beschreibung der Intensitatsverteilung im Brennpunkt und eine sinnvolle Bestimmung des Plasma-
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Abbildung 5.8.: Experimenteller Aufbau zur Durchfiihrung der Messungen mit dem Plasma-Emit-
ter mit externem Feld bei erhéhtem Gasdruck.

volumens ist daher nur mit deutlich aufwendigeren numerischen Modellen (wie z.B. in Ref. [105]
dargestellt) méglich. Im Rahmen dieser Arbeit muss die Diskussion daher auf experimentelle Daten
beschrankt bleiben.

Zur experimentellen Untersuchung der Druckabhangigkeit der THz-Emission, wurde daher der
Messaufbau, wie in Abb. 5.8 dargestellt, insoweit modifiziert, als dass der Laserstrahl innerhalb
einer Druckkammer fokussiert wurde. Diese Druckkammer erlaubt Experimente bei Gasdriicken
von bis zu 46 bar, welche mittels einer Druckgasflasche realisiert wurden. Gleichzeitig ist das An-
legen eines externen elektrischen Feldes mittels zweier abgerundeter Edelstahlelektroden welche
im Abstand von 0,75 mm angeordnet sind, moglich. Als Fenster wurden sowohl fiir die optische
als auch fur die erzeugte THz-Strahlung 1 ¢cm dicke Platten aus wasserfreiem Quarzglas (Suprasiel
300) verwendet. Die mit dem modifizierten Messaufbau detektierten THz-Signale sind relativ zum
Aufbau ohne Druckkammer um den Faktor 4 in der elektrischen Feldamplitude reduziert. Diese
Reduzierung wird etwa zu gleichen Teilen durch die eingeschrénkte Transparenz des Fensters fir
die THz-Strahlung und durch eine Begrenzung des Raumwinkels, unter dem die THz-Strahlung aus
der Kammer austreten kann, verursacht.

In der Darstellung in Abb. 5.9(a) erkennt man, dass nicht nur die Amplitude, sondern auch die
THz-Signalform unabhéngig vom Druck ist. Eine solche Anderung der Signalform wiirde auf eine
evtl. Anderung des zeitlichen Verlaufs des retardierten Plasmavolumens (vgl. Kap. 5.3) hindeuten.
Hier ist aber allenfalls ein minimal friiheres Einsetzen der lonisierung auf Grund von Selbstfokus-
sierungseffekten zu erwarten. Solche kleine Anderungen des retardierten Plasmavolumens werden
aber vermutlich durch die begrenzte spektrale Detektorempfindlichkeit Uberdeckt.

Die relative Verschiebung der zeitlichen THz-Signalform hin zu spéateren Zeiten bei einer Erho-
hung des Druckes erklart sich durch die Anderung des Brechungsindexes des Gases innerhalb der
Druckzelle.

In Abb. 5.9(b) sind die gemessenen THz-Signalamplituden als Funktion des Drucks fiir zwei
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Abbildung 5.9.: Gemessene THz-Amplitude bei konstantem externen Feld als Funktion des abso-
luten Druckes (oben) und bei 1 bar bzw. 46 bar als Funktion der Laserpulsenergie
(mitte). Zusétzlich ist die gemessene THz-Signalform im zeitlichen Verlauf fiir ver-
schiedene Driicke dargestellt. (unten)
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verschiedene Laserpulsenergien dargestellt. Die experimentellen Daten bei hoher Laserpulsenergie
von 390 pJ zeigen, dass das THz-Signal sowohl bzgl. der GréRenordnung als auch bzgl. des zeit-
lichen Verlaufs im Bereich von 1 bar bis 46 bar (absolut) und bei konstantem externem Feld sowie
konstanter Laserpulsenergie praktisch unabhangig vom Gasdruck ist. Damit kann man schlussfol-
gern, dass auch das erreichte maximale Plasmavolumen praktisch druckunabhédngig ist. Auf Basis
der Ergebnisse bzgl. der Strahlausbreitung in Anwesenheit nichtlinearer Brechungsindexeffekte aus
Kap.4.2 kann dieses Verhalten damit erklart werden, das ja die maximale Intensitat bzw. die maxi-
male Plasmadichte jeweils auf der Strahlachse durch die Plasmadefokussierung auf Werte begrenzt
sind, welche verhéltnisméRig unabhangig von der Laserpulsenergie sind. Lediglich der minimale
Strahlradius, bei welchem die Defokussierung erfolgt, &ndert sich mit der Laserpulsenergie. Bei
hoheren Driicken wird sich an diesem Verhalten qualitativ nichts dndern. Lediglich der Ubergang
vom konvergenten zum divergenten Strahl im Bereich der Strahltaille wird bei erhéhtem Druck
abrupter erfolgen. Dieser Effekt wird aber den minimalen Strahlradius und die Ausdehnung des
Plasmas entlang der Strahlachse kaum verandern. Da auch sonst keine Abweichungen in der Form
des Plasmavolumens zu erwarten sind, kann so die Unabhangigkeit des maximal erreichbaren Plas-
mavolumens anschaulich gut erklart werden.

Bei niedrigen Laserpulsenergien &ndert sich die Signalamplitude bei einer Variation des Drucks
dagegen signifikant. Die Ursache hierfiir wird anhand der in Abb. 5.9(mitte) dargestellten Ande-
rung der THz-Signalamplitude bei einer Variation der Laserpulsenergie deutlich. Hier erkennt man
flr niedrige Laserpulsenergien ein qualitativ anderes Verhalten. Die bei 1 bar beobachtete Mindest-
laserpulsenergie von etwa 30-40 nJ, unterhalb derer keine THz-Emission beobachtet wird, ist bei
46 bar Druck auf etwa 5-10 pJ reduziert. Dieses ist vermutlich auf die bei hohen Driicken deut-
lich starkeren Selbstfokussierungseffekte zurlickzufiihren. Konkret heif3t das, dass schon bei niedri-
gen Laserpulsenergien im Bereich von 10-30 1.J eine deutliche Selbstfokussierung einsetzt, so dass
Strahlradien erreicht werden, welche deutlich kleiner sind als der im Vakuum erreichbare Strahl-
radius. Dieses fiihrt dann auch zu einer Uberh6hung der maximal auf der Strahlachse erreichten
Intensitat, so dass die Intensitatsschwelle fiir die lonisierung Uberschritten werden kann.

5.6.2. Druckabhéangigkeit von Durchbruchfeldstarke und maximalem THz-Signal

In diesem Unterkapitel soll die Steigerung der THz-Signal Amplitude bei erhdhtem Druck unter-
sucht werden, wenn jeweils das auf Grund von Feld-Durchbriichen (elektrischen Uberschldgen)
begrenzte maximal mdgliche externe Feld angelegt wird.

Die Durchbruchspannung Ug, (’Br’ von engl. ,,Breakdown®) ist definiert als die an den Elek-
troden angelegte Spannung, bei der mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit Durchbriiche oder
mit anderen Worten elektrische Uberschlige stattfinden. Nach dem Paschen-Gesetz [122] ist be-
kannt, dass die Durchbruchspannung eine Funktion des Produkts von absolutem Druck B, mit
dem Elektrodenabstand [,,, (*gap’ von engl. ,,Gap*) ist. Fir niedrige Driicke weist Ug, (Ppps - lgap)
ein Minimum auf. Fir Driicke oberhalb von atmosphérischem Druck und unter der Annahme ho-
mogener Felder kann die Durchbruchspannung ausgedriickt werden als [123]
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Dabei wurden die Zahlenwerte fir Stickstoff verwendet. Die so berechnete Durchbruchfeldstér-
ke ist in Abb. 5.10(a) fur den in der Druckkammer verwendeten Elektrodenabstand von 0,75 mm
dargestellt. Im Vergleich mit den ebenfalls dargestellten experimentell ermittelten Durchbruchfeld-
starken ohne lasererzeugtes Plasma fallt in den absoluten experimentellen Werten eine Abweichung
nach unten um ca. 30 % relativ zu den theoretisch erwarteten Werten auf. Diese Abweichung ist ver-
mutlich auf Feldinhomogenitaten durch die verwendeten abgerundeten Elektroden und eine nicht
ausreichende Oberflachenqualitét der Elektroden zurlickzufiihren. Der Einfluss der Oberflachen-
qualitat auf die Durchbruchfeldstérke erklart sich dabei dadurch, dass auf Grund der Oberflachen-
rauhigkeit bzw. auf Grund von Verunreinigungen lokale Feldiberhthungen auftreten, die dann als
Ausgangspunkt fir einen Uberschlag wirken.

Mit lasererzeugtem Plasma zwischen den Elektroden ist die Durchbruchfeldstiarke noch sehr
viel starker reduziert. Dieses erklart sich dadurch, dass das Plasma als idealer Startpunkt fir einen
Uberschlag dient, da ja hier schon ionisiertes Gas vorliegt, welches sonst erst im Rahmen des Uber-
schlags erzeugt wird.
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Die experimentellen Daten zeigen jedoch, dass trotz der deutlichen Reduzierung der Durch-
bruchfeldstarke relativ zum theoretisch erwarteten Verlauf eine Erhéhung der Durchbruchfeldstérke
von etwa 15 kV/cm bei atmosphérischem Druck auf etwa 250 kV/cm bei 46 bar erfolgt.

Fur die Experimente zur THz-Erzeugung ist es sinnvoll, externe Feldstarken von maximal 75 %
der Durchbruchfeldstarke zu verwenden, um Uberschlage sicher zu vermeiden. Da die THz-Am-
plitude linear mit dem angelegtem Druck skaliert, kann die maximal erreichbare THz-Amplitude
als Funktion des Druckes einfach ermittelt werden, wenn die bei konstantem elektrischen Feld von
10 kV/cm gemessen Daten aus Abb. 5.9 (a) auf ein maximal maégliches externes Feld von 75 % der
Durchbruchfeldstérke umgerechnet werden. Das Ergebnis dieser Berechnung ist in Abb. 5.10 (b)
dargestellt. Dabei wurde die berechnete THz-Amplitude von 250 V/cm bei 46 bar und bei einem
externen Feld von 200 kV/cm experimentell bestatigt.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass die Druckerh6hung als Instrument zur Steigerung der
THz-Emission des Plasmaemitters mit angelegtem externen Feld nur begrenzt sinnvoll ist. Grund-
sétzlich ist zwar auf Grund der héheren Durchbruchfeldstéarke eine Steigerung der THz-Feldstérke
um einen Faktor 20 erreichbar. Diese Verbesserung muss aber korrigiert werden um die Reduzie-
rung des Signals auf Grund der notwendigen Druckzelle um einen Faktor 4. Damit bleibt nur noch
eine Netto-Verbesserung des Signals um einen Faktor 5. Dem stehen allerdings erhebliche experi-
mentelle Komplikationen entgegen. Dies sind zum einen die Verwendung der hohen Driicke von
bis zu 46 bar und anderseits die Verwendung von Hochspannungen von bis zu 25 kV.



6. THz-Erzeugung in Plasmen auf Basis von y*-Effekten

In dem in diesem Kapitel beschriebenen Experiment zur THz-Erzeugung mittels lasergenerier-
ten Plasmen wird ein Laserpuls mit der optischen Fundamentalfrequenz (u; =2,43-10 1/s =
Aopt 175 Nm) mit einem mittels eines BBO-Kristalls erzeugten frequenzverdoppelten Laserpuls mit
der optischen Frequenz (wsmg =2 - wopt =4,86-10'° 1/s = \gy 387,5nm)! (iberlagert. Die Idee
diese Experiments basiert auf den Arbeiten von Cook et al., welche ein vergleichbares Experiment
durchgefihrt haben [18, 124]. Von Cook et al. wurden zur Erklarung der THz-Emission zunéchst
x3)-Effekte? in Luft [18] bzw. in einer spateren Arbeit [124] x{3)-Effekte im erzeugten Plasma vor-
geschlagen. Der phanomenologische Erklarungsansatz von Cook et al. soll innerhalb dieses Kapi-
tels zun&chst als Arbeitshypothese gelten. Dabei werden im Rahmen der vorliegenden Arbeit und in
Erweiterung zu den Arbeiten von Cook et al. der BBO-Brennpunkt-Abstand variiert und das BBO-
Hintergrundsignal sowie der Einfluss des endlichen Plasmavolumens mit ber(cksichtigt. Dartiber
hinaus ermdglicht die hier vorgestellte quantitative Analyse die Bestimmung des absoluten 3)-
Werts des erzeugten Plasmas. Leider wurden von Cook et al. keine moglichen Mechanismen zur
Erklarung des Zustandekommens der Nichtlinearitéat dritter Ordnung in laser-erzeugten Plasmen
diskutiert. Eine solche Diskussion mdglicher mikroskopischer Ursachen fur die Nichtlinearitaten
erfolgt daher in Kap. 7 dieser Arbeit. Dabei wird zundchst anhand von Literaturdaten die Erzeu-
gung héherer Harmonischer der optischen Fundamentalfrequenz im Plasma diskutiert, da dieser
Effekt ebenfalls auf Nichtlinearitaten hoherer Ordnung im Plasma beruht. Dariiber hinaus wird in
Kap. 7 dieser Arbeit ein neuartiges mikroskopisches Modell zur Erklarung der THz-Emission auf
Basis von Generationsnichtlinearitaten vorgestellt und anhand der experimentellen Befunde mit
dem phanomenologischem x(®)-Modell verglichen und bewertet.

6.1. Beschreibung des Experiments

Eine Uberlagerung zwischen dem Laserpuls mit der Fundamentalfrequenz und dem frequenzver-
doppelten Puls wird experimentell realisiert, indem zwischen der optischen Linse und dem Brenn-
punkt, in welchem das Plasma entsteht, ein 100 xm dinner BBO-Kristall eingebracht wird. Der
modifizierte Aufbau ist in Abb. 6.1 dargestellt. Die Dicke des BBO-KTristalls wurde dabei so ge-
wahlt, dass die Zeitverschiebung zwischen dem Laserpuls mit der Fundamentalfrequenz und dem
frequenzverdoppelten Laserpuls, welche auf Grund der unterschiedlichen Gruppengeschwindigkei-
ten entsteht, deutlich Kleiner ist als die Laserpulsléange.

Zwischen BBO-Kristall und Brennpunkt wurde ferner ein drehbares Glasplattchen mit einer
Dicke von ca. 150 pm montiert. Auf Grund der Dispersion des Glasplattchens und der (durch Dre-
hung um eine Achse senkrecht zur Ausbreitungsrichtung) variierbaren effektiven Dicke kann damit
die relative Phase zwischen der Welle mit der optischen Fundamentalfrequenz (w) und der Welle mit
zweiten Harmonischen (2w) variiert werden. Dieses ist notwendig, da auf Grund der Dispersion der
Luft zwischen BBO-KTristall und dem Brennpunkt ohne Kompensation zunéchst eine willkurliche

1SHG von engl. ,,Second Harmonic Generation®
2Mit x (®)-Effekten werden nichtlineare Effekte dritter Ordnung im jeweiligen Medium bezeichnet.

115



116 THZ-ERZEUGUNG IN PLASMEN AUF BASIS VON y (3)-EFFEKTEN

Ti:Saphir Verstarker-
lasersystem Brennpunkt
775 nm, 850 pJ mit Plasma

Strahl- YA / L

teiler -_——

Strahl-
teiler

>

Zeit- S Photo-

verzd-  dioden *|_|
gerung “a M4 ZnTe

[] | I
ENy =
RPOl. Strahl- Parabol-
teiler spiegel

Abbildung 6.1.: Experimenteller Aufbau der Messanordnung zur Erzeugung und Detektion von
THz-Strahlung mittels Nichtlinearitdten 3. Ordnung in lasergenerierten Plasmen

Phasenbeziehung zwischen den zwei Wellen im Plasma entsteht. Durch eine Drehung des Glasp-
lattchens kann dann die Phasenlage zwischen den zwei optischen Wellen kontrolliert und damit das
THz-Signal optimiert werden. Der Einfluss der relativen Phase zwischen den zwei Laserpulsen auf
die THz-Emission ist ausfihrlich in Kap. 6.3 dargestelit.

Als zusatzliche experimentelle Schwierigkeit muss bei diesem Experiment beriicksichtigt wer-
den, dass nicht nur im Plasma sondern auch im nichtlinearen BBO-KTristall ein THz-Signal erzeugt
wird. Zur Unterscheidung zwischen den Signalbeitrdgen vom BBO-Kristall bzw. vom Plasma wur-
de ein THz-transparenter und optisch undurchsichtiger Filte entweder zwischen BBO-Kristall und
Plasma oder alternativ hinter dem Plasma platziert. Dieses ermdéglicht im ersten Fall eine Messung
des reinen im BBO-KTristall erzeugten THz-Signals. Im zweiten Fall, in dem der Filter nur zur Bei-
behaltung des Zeitnullpunktes und zur Beriicksichtigung evtl. THz-Absorptionen im Filter selbst
nétig ist, wird eine Uberlagerung der im BBO-KTristall und der im Plasma erzeugten Signalbeitrage
gemessen. Da mit dem elektro-optischen Detektor jedoch kohérent die zeitaufgeldste elektrische
Feldstarke des THz-Signals gemessen wird, kann das reine Plasma-Signal einfach durch Subtrahie-
ren des reinen BBO-Signals vom Gesamtsignal im Zeitbereich bestimmt werden.

6.2. Einfuihrung in die THz-Erzeugung auf Basis von y©®)-Effekten

Ein Modell zur Erklarung der THz-Emission auf Basis von y3)-Effekten wurde von Cook et al.
vorgeschlagen [18, 124]. Im Rahmen des x()-Formalismus ist die nichtlineare Polarisation dritter
Ordnung und damit auch die Amplitude des THz-Signals innerhalb des Plasmas gegeben durch:

3Gut geeignet ist schwarze Polyethylen-Folie.



6.3. VARIATION DER OPTISCHEN PHASENDIFFERENZ 117

e} 3 e} e}
Edet X Ppl = X;Z) ’ (Ew)QEQw

X XS’) : Jw V JZuJ

3
o< Xz()l) . Jozpt.

(6.1)

Dabei ist E;,, die Amplitude der detektierten THz-Signalform. B, ist die erzeugte Polarisation
im Plasma. E;, (E3,,) ist die maximale optische Feldamplitude des Laserpulses mit der Funda-
mentalfrequenz (mit der zweiten Harmonischen) und mit der Laserpulsenergie ., (Jaw). Jop: ist
die Gesamtlaserpulsenergie des Ausgangslaserpulses vor der Frequenzverdopplung im BBo-Kri-
stall und XSZ) beschreibt die als konstant angenommene Nichtlinearitat dritter Ordnung im Plasma.
Weiter wurde im letzten Schritt angenommen, dass b, o Jgpt ist, und dass J,, ~ Jop; ist. Diese
Annahmen sind allerdings auf Grund von Sattigungseffekten im BBO-Kristall fur héhere Laser-
pulsenergien nur noch bedingt richtig und werden daher in der spateren genauen Modellierung der
THz-Emission fallen gelassen. Die in Gl. 6.1 vorgenommene Verknlpfung von lokalen mikroskopi-
schen GroRen wie By, E, E5 , mit makroskopischen GroBen wie E7,,, J,,, Jow, Jop: ist allerdings
nur dann sinnvoll, wenn man eine Anderung der Proportionalitatskonstante bei einer Anderung der
auleren Rahmenbedingungen zuldsst. Solche Rahmenbedingungen sind z.B. die GréRe des Plas-
mavolumens oder die Intensitatsverteilung im Plasma. Anders ausgedriickt gilt der Zusammenhang
in GI. 6.1 nur bei als konstant angenommenen duReren Rahmenbedingungen. Weiter wurde bei der

Darstellung in Gleichung 6.1 X;(;?z)) zun&chst als Skalar eingefiihrt. Dieses ist ausreichend, solan-

ge nur Proportionalitaten betrachtet werden sollen. Genau genommen ist %‘;’) natdrlich ein Tensor
dritter Ordnung. Eine genauere Diskussion der Auswirkung der Tensoreigenschaften auf die THz-
Emission erfolgt in Kap. 6.4.

In Abb. 6.2 ist die gemessene Amplitude des vom Plasma abgestrahlten THz-Signals fur ver-
schiedene Laserpulsenergien J,,; dargestellt. Man erkennt deutlich die nach Gleichung 6.1 erwarte-
te quadratische Abhédngigkeit. Die Abweichungen bei hdheren Laserpulsenergien deuten auf Satti-
gungseffekte im BBO-KTristall oder aber auf andere Sattigungsmechanismen innerhalb des Plasmas
hin. Die Abweichungen der gemessenen THz-Amplitude nach unten im Bereich niedriger Laserpul-
senergien deuten auf das Verschwinden des Plasmas bei niedrigen Laserpulsenergien hin. Dieses ist
ein deutliches Indiz dafiir, dass der x(*)-Prozess im Plasma und nicht, wie von Cook et al. urspriing-
lich vermutet, in der Luft stattfindet. Aus diesem Grunde soll in der ausfiihrlichen Modellierung der
THz-Emission im Rahmen dieser Arbeit insbesondere der Einfluss des endlichen und von der La-
serpulsenergie abhéngigen Plasmavolumens mitberlicksichtigt werden. Zusatzlich ist in Abb. 6.2
auch das vom BBO-KTristall erzeugte THz-Signal dargestellt. Hier findet man, wie fur die optische
Gleichrichtung und damit fiir einen y(2)-Prozess erwartet, eine lineare Abhangigkeit der Signal-
amplitude von der Laserpulsenergie (vergl. elektro-optisch Generation von THz-Strahlung in Kap.
3.3).

6.3. Variation der optischen Phasendifferenz

Nach der Erzeugung des Laserpulses mit der zweiten Harmonischen im BBO-KTristall durchlauft
die Uberlagerung der zwei Laserpulse mit der Fundamentalfrequenz bzw. mit der zweiten Harmo-
nischen eine gewisse Wegstrecke in der Umgebungsluft und zusétzlich ein Wegstiick im Glasplatt-
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Abbildung 6.2.: Gemessene THz-Amplitude des BBO- und des Plasma-Signals als Funktion der
Laserpulsenergie. Zum Vergleich ist eine lineare und eine quadratische Anpassung

dargestellt.
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Abbildung 6.3.: Gemessene Feldstdrke im Hauptpuls des THz-Signals fiir verschiedene Absténde
zwischen Brennpunkt und BBO sowie unterschiedliche Stellungen des Glasplétt-
chens.
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chen, bevor dann im Brennpunkt des Plasma erzeugt wird. Auf Grund der Dispersion von Luft und
Glas erfahren die zwei optischen Wellen jeweils eine relative Phasendnderung zueinander. In Abb.
6.3 ist die gemessene THz-Feldstarke im Hauptpuls fur verschiedene Brennpunkt-BBO Absténde
und unterschiedliche Drehwinkel des Glasplattchens dargestellt. Man erkennt deutlich, dass das Si-
gnal durch die Anderung der relativen Phase in der GroRenordnung deutlich verandert wird und
sich auch die Polaritat des Signals andert.

Bevor im weiteren die Phasenénderung als Funktion der Wegstrecke in Luft und des Drehwin-
kels des Glaspléttchens genau quantifiziert wird, soll zundchst der Einfluss der relativen Phase auf
dem THz-Generationsprozess im Plasma untersucht werden. Dazu ist es sinnvoll, die nichtlineare
Polarisation im Plasma nach Gleichung 6.1 als zeitliche Mittelwertbildung zu interpretieren.

By x By = X3 - (B sin(wt))2E3,sin (2wt + 0. 00)
oN2 o L1 . :
= XS) (E)Es5,, - Zszn(_@w,Qw) + 251n (2wt + @y 20) — sin(4wt + @, 20)
3 o o 1 .
= X;(;l) ’ (Ew)QEZw ’ Zszn(_‘;@wﬂw)- (6.2)

Die zeitliche Mittelung tiber die nichtlineare Polarisation ist insofern sinnvoll, als wir im Rahmen
dieser Arbeit nur an der Erzeugung von THz-Signalen interessiert sind. Diese Frequenzen wer-
den aber durch die Einhiillende der optischen Intensitét, also durch die langsame Anderung der
optischen Feldamplituden, erzeugt. Eine Oszillation der Polarisation mit optischen Frequenzen ist
fur die THz-Erzeugung dagegen unerheblich, so dass die entsprechenden Terme unbericksichtigt
bleiben koénnen.

Gleichung 6.2 zeigt, dass das erzeugte THz-Signal proportional zum Sinus der relativen Pha-
se zwischen den optischen Wellen sein sollte. Dieser Zusammenhang soll im folgenden anhand
experimenteller Daten verifiziert werden.

Der Brechungsindex von Luft bei der Fundamentalfrequenz (),,; = 775 nm) betragt 1,0002748
[125]. Bei der zweiten Harmonischen (\,,; = 387,5 nm) andert sich der Wert auf 1,0002829 [125].
Damit ergibt sich eine Differenz im Brechungsindex von 8,1 - 1075, Dieses entspricht einer Ande-
rung der relativen Phase zwischen den zwei optischen Wellen (g, 2,,) um 76,2° pro cm Propagation
durch Luft. Der Brechungsindexunterschied in Glas liegt fir die relevanten Wellenlangen und flr
typische Glassorten typischerweise bei 0,02 bis 0,05[24]. Die Anderung der optischen Wellenlan-
ge beim Durchlaufen einer Glasplatte der Dicke ig;q5, Welche um den Winkel 1,5 relativ zur
senkrecht zum Strahl stehenden Ebene verkippt ist, betragt

1
Alopt = nGias * LGlas ( ) — 1) . (6.3)

cos(arcsin( %
as

Damit kann man den relativen Phasenunterschied ¢, 2., als Funktion des Drehwinkels des Glasp-
lattchens v¢4s ausdriicken als:

1

1
Pw,2 :lGlas' n - -1 N9 - -1 .
o ( N (cos(arcsin(_sm(;/’flas))) ) . (cos(arcsin(ism%il“))) ))
(6.4)

Mit den typischen* Parametern fiir das Glasplattchen (n,, = 1,55, noy, = 1,57, lgias = 150 pm)
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Abbildung 6.4.: Anderung der relativen optischen Phase «, 2., als Funktion des Drehwinkels des
Glaspléttchens Ycyqs-

ergibt sich damit die in Abb. 6.4 dargestellte Phasenverzégerung.

Bei der Bewertung der experimentellen Daten muss weiter berticksichtigt werden, dass durch
eine Anderung des Brennpunkt-BBO-Abstands nicht nur die relative Phase zwischen den zwei Wel-
len variiert wird, sondern sich auf Grund der Strahlgeometrie auch die Fldchenenergiedichte des auf
den BBO eintreffenden Lichts, und damit die Konversionseffizienz und so der Anteil der zweiten
Harmonischen am Gesamtpuls, verandert. Geht man davon aus, dass sich die Konversionseffizienz
in der ersten Ordnung linear mit der Flachenenergiedichte der auftreffenden Strahlung &ndert und
benutzt man dann den Zusammenhang aus Gl. 6.1, kann man schlussfolgern, dass sich das erzeugte
THz-Signal auf Grund dieses Effekts reziprok proportional zum BBO-Brennpunkt Abstand verhalt.

In Abb. 6.5 sind die experimentellen Daten aus Abb. 6.3 dargestellt als Funktion der relativen
Phasenanderung ¢, 2.,, Welche sich auf Grund des Durchlaufs der zwei Wellen durch die entspre-
chenden Wegstrecken in Luft bzw. im ggf. gedrehten Glaspléttchen ergeben. Die Daten sind bzgl.
des Einflusses der gednderten Konversionseffizienz zuséatzlich auf eine feste Konversionseffizienz,
welche sich bei einem BBO-Brennpunkt Abstand von 4 cm ergébe, normiert. Die Darstellung mit
der entsprechenden Anpassung zeigt, dass die Daten wie nach Gleichung 6.2 erwartet, einem sinus-
formigen Verlauf folgen.

Bei allen weiteren dargestellten Messungen mit dem Plasmaemitter wurde mittels einer An-
derung der relativen Phase ¢, »,, durch eine Drehung des Glasplattchens jeweils das THz-Signal
optimiert, so dass ein Maximum des Signals erreicht wurde. Da man im ungunstigen Fall maximal
90° von einem Maximum entfernt ist, ist nach Abb. 6.4 eine Drehung des Glasplattchens von maxi-
mal 20° nétig, um ein Maximum zu erreichen, wenn man eine Anderung der Polaritit des Signals
zul&sst. Drehwinkel in dieser GréfRenordnung sind noch problemlos experimentell zu realisieren, so
dass in allen Fallen eine Optimierung der relativen Phase ¢, 2., moglich ist.

“Da die genauen Parameter des verwendeten Glasplattchens (Glassorte und -dicke) nicht bekannt sind, wurden als
typische Parameter solche Werte gewéhlt, welche eine gute Anpassung der experimentellen Daten ermdglichen.
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Gemessene Feldamplitude des THz-Signals als Funktion der berechneten relativen
Phase ¢, 2., zwischen den zwei optischen Wellen mit der Fundamentalfrequenz
bzw. mit der zweiten Harmonischen. Die Datenpunkte représentieren verschiedene
Absténde zwischen Brennpunkt und BBO, sowie unterschiedliche Stellungen des
Glaspléttchens. Die Daten wurden zusétzlich um den Einfluss der unterschiedli-

chen BBO-Konversionseffizienz korrigiert.
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6.4. Variation des BBO-Drehwinkels

Fir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente wurde ein Typ | BBO-KTristall ver-
wendet, welcher so geschnitten ist, dass sich fur die Erzeugung der zweiten Harmonischen ausge-
hend von Licht der Wellenlange \,,; =775 nm keine Phasenfehlanpassung ergibt. D.h. die Phasen-
geschwindigkeiten der zwei optischen Wellen sind gleich. Die Gruppengeschwindigkeiten werden
dagegen unterschiedlich sein, so dass sich die Einhillenden der Laserpulse der zwei Frequenzen mit
zunehmendem Durchlauf durch den BBO-Kristall relativ zueinander zeitlich voneinander entfernen
werden.

Fir die Energie des erzeugten Laserpulses bei der zweiten Harmonischen der Fundamentalfre-
quenz (J2,,) als Funktion der Energie des Ausgangslaserpulses (J,,:) und dem Drehwinkel 6zp0
des BBO-KTristalls gilt, wenn man Sattigungseffekte im BBO-KTristall vernachlassigt [126]:

JZuJ(eBBOa Jopt) X Sin4 (OBBO) : (Jopt)2 . (65)

Dabei ist 8o so definiert, dass 8z o = 90° dem Drehwinkel entspricht, bei dem ein Laserpuls
der zweiten Harmonischen mit maximaler Energie erzeugt wird.

Die gemessene BBO-Konversionseffizienz ist in Abb. 6.6 (oben) fur verschiedene BBO-Dreh-
winkel 6550 zusammen mit der Anpassung an Gleichung 6.5 dargestellt. Dabei ist eine gute Uber-
einstimmung der experimentellen Daten mit der Anpassung zu erkennen.

Obwohl der BBO-KTristall nur fiir optische Frequenzverdoppelung optimiert ist, wird auch im
BBO-KTristall THz-Strahlung durch optische Gleichrichtung erzeugt. Der Generationsprozess ver-
lauft dabei im Prinzip vollig analog zur THz-Erzeugung in ZeTe, welche in Kap. 3.3 ausfihrlich
behandelt ist. Flr den in den Experimenten verwendeten BBO-KTristall erwartet man eine Winkel-
abhé&ngigkeit der Form [126]

E%500BB0, Jo)  Jocos(0pBo) [010052(9330) — CgsinQ(HBBo)] . (6.6)

In der Darstellung in Abb. 6.6 erkennt man, dass diese Abhangigkeit in etwa experimentell bestétigt
wird. Allerdings fallt auf, dass in Bereichen, in welchen ein hoher Anteil an frequenzverdoppelter
Strahlung vorliegt(z.B. etwa bei 8gpo =90°), Abweichungen von der erwarteten Form auftreten.
Diese Abweichungen sind vermutlich darauf zuriickzufiihren, dass auch das frequenzverdoppelte
Licht zur THz-Erzeugung im BBO-KTristall beitragt. Solche Beitrage sind allerdings nicht in GI. 6.6
berticksichtigt.

Bezuglich der Polarisation des erzeugten Lichts mit der zweiten Harmonischen ist bei einem
Kristall mit Typ | Phasenanpassung allerdings zu beachten, dass bei optimaler Konversionseffizienz
(hier bei 850 = 90) die Polarisation des erzeugten Lichts der zweiten Harmonischen senkrecht zu
der Polarisation der Ausgangsstrahlung steht. Bei einer Drehung des BBO-Kristalls dreht sich wei-
ter die Polarisation der erzeugten Strahlung mit der zweiten Harmonischen um den gleichen Winkel
0BBO, Um den auch der Kristall gedreht wird. Damit wiirde bei g0 =0° Licht der zweiten Har-
monischen mit der gleichen Polarisation wie der der Ausgangswelle erzeugt. Allerdings erreicht bei
0BBo =0° auch gerade die Energie des erzeugten Laserpulses mit der zweiten Harmonischen den
Wert Null, so dass die Erzeugung von Licht der zweiten Harmonischen mit der gleichen Polarisie-
rung wie der Ausgangswelle nicht mdglich ist.

Zur Diskussion der Abhdngigkeit der im Plasma erzeugten THz-Strahlung vom Drehwinkel des

BBO-KTristalls muss zunéchst ausgefiihrt werden, dass bei der Darstellung in Gleichung 6.1 ﬁ)
als Skalar eingeflhrt wurde, obwohl X,(,?Z) genau genommen ja ein Tensor dritter Ordnung ist. Eine
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in Anhang A.6 dargestellte Analyse der Eigenschaften von Tensoren von isotropen Medien ermdég-
licht die Beschreibung der Ausrichtung der erzeugten Polarisierung im Plasma, welche dann die
Polarisierung der erzeugten THz-Strahlung bestimmt, ausgehend von den Polarisationen der beiden
optischen Wellen. In dem hier vorgestellten Experiment sind die Polarisation der optischen Welle
mit der Fundamentalfrequenz und die Ausrichtung des nur in einer Polarisationsrichtung empfindli-
chen Detektors gleich. Lediglich die Richtung der Polarisation der optischen Welle mit der zweiten
Harmonischen weicht auf Grund des Generationsmechanismus im BBO ab. Wie im Anhang A.6
dargestellt ist, kann dann die Komponente der erzeugten Polarisierung in Richtung der Polarisati-
on der Fundamentalwelle bzw. in Richtung der Detektorempfindlichkeit einfach bestimmt werden,
indem der lineare x(®)-Wert des Plasmas (d.h. fur den Fall, bei dem alle drei Wellen gleich pola-
risiert sind) und die Projektion des Amplitudenvektors der zweiten Harmonischen in die Richtung
der Polarisation von Fundamentalen bzw. in Richtung der Detektorempfindlichkeit verwendet wird.

Da wie zuvor dargestellt die Richtung der Polarisation der zweiten Harmonischen durch den
Drehwinkel des BBO-KTristalls 8550 gegeben ist, kann man den Anteil von der Amplitude Ez) in
Richtung der Polarisation von Fundamentalen bzw. in Richtung der Detektorempfindlichkeit (E?f)
ausdriicken als:

ng x Jow - cos(0BBoO)
X Jopt - cos(0BBO) - sin*(0pBo)-
(6.7)
Analog zu Gleichung 6.1 erhélt man damit fir die im Plasma erzeugte THz-Strahlung
3 T
Ejey o DPpi X X;(;l) : (Eg)2E(2)&;
x XS) cJwV Jaw - c0s(0BBO)
x X](j) : prt -cos(0pBo) - sin*(0BBo)-
(6.8)

Das bedeutet insbesondere, dass das Maximum der THz-Emission nicht bei ggo =0, also
bei dem Drehwinkel fiir maximale Energie des frequenzverdoppelten Laserpulses, sondern bei
0ppo = £54,75° erreicht wird.

Die im Plasma fur verschiedene Drehwinkel des BBO-Kiristalls erzeugte THz-Strahlung ist in
Abb. 6.6 (unten) dargestellt. Dabei wird der erwartete Zusammenhang von den experimentellen
Daten gut bestatigt. Insbesondere erkennt man deutlich, dass das Maximum der THz-Strahlung bei
OBBo = £54,75° erreicht wird. Bei gpo =+£37° verschwindet das Hintergrundsignal des BBO-
Kristalls. Damit ist bei diesem Drehwinkel eine Untersuchung der THz-Erzeugung im Plasma mog-
lich, ohne dass zur Gewinnung des reinen Plasma-Signals erst das BBO-Hintergrundsignal in einer
zusatzlichen Messung ermittelt und subtrahiert werden muss. Allerdings ist hier das im Plasma
erzeugte THz-Signal um ca. 30 % relativ zum Maximalwert reduziert.

6.5. Konversionseffizienz des BBO-Kristalls

Die Erzeugung eines Laserpulses mit der zweiten Harmonischen 2w;,; und der Laserpulsenergie
Jo,, ausgehend von dem ankommenden Laserpuls mit der Fundamentalfrequenz «,; und der La-
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serpulsenergie J,, innerhalb des BBO-KTristalls ist ein nichtlinearer Prozess zweiter Ordnung. Damit
erwartet man fir die Konversionseffizienz der Laserpulsenergie den Zusammenhang

J2w/Jopt X Iopt- (69)

Fur konstante Laserpulslangen gilt auch

J, opt

JZw/Jopt X Wopt = Ipt.

(6.10)
Damit sollte die Konversionseffizienz insbesondere umgekehrt proportional zu der beleuchteten Fla-
che des Emitters sein. Die experimentell bestimmte Konversionseffizienz ist in Abb. 6.7 dargestellt.
Dabei wurde die Konversionseffizienz unter den gleichen experimentellen Bedingungen bestimmt,
unter welchen auch die THz-Experimente durchgefiihrt wurden. Dieses bedeutet insbesondere, dass
der BBO-Drehwinkel mit 6ppo = 54, 75° optimal fir die THz-Erzeugung im Plasma, nicht aber
optimal fir die Frequenzverdoppelung gewahlt wurde. Die experimentellen Daten zeigen, dass ein
linearer Zusammenhang nur fiir maximale Intensitaten von bis zu 5000 pJ/cn? gefunden wird. Fiir
hohere Intensitaten setzt ein Séattigungsverhalten ein. Dieses erklért sich im wesentlichen dadurch,
dass bei hoheren Intensitaten ein signifikanter Teil der Energie der Ausgangswelle in die erzeugte
Welle der Frequenz 2w transferiert wird. Damit wird die Intensitat der Ausgangswelle mit zuneh-
mender Propagationsldnge im BBO-Kristall reduziert und der Generationsprozess der zweiten Har-
monischen wird geschwécht. Der funktionale Zusammenhang fiir ein solches Séttigungsverhalten
ist nach Ref. [31] gegeben durch:

2
I
T/ Topt :Cl-tanh< 7’5) . (6.11)

Fir den in den THz-Experimenten verwendeten BBO-KTristall mit 100 zm Dicke ergeben sich bei
dem speziellen fur die THz-Experimente verwendeten Drehwinkel 6o = 54,75° durch An-
passung an die experimentellen Daten die Parameter C; =51,864 % und C,=39800 xJ/cm?. Die
entsprechende Anpassung ist ebenfalls in Abb. 6.7 dargestellt. Auf Basis dieser Daten und der
Strahlparameter (Durchmesser vor der Linse, Brennweite der Linse) kann damit die jeweilige Kon-
versionseffizienz bzw. die absolute Energie des Laserpulses mit der zweiten Harmonischen g, fiir
die jeweilige Energie des Ausgangslaserpulses .J,,; und den jeweiligen Abstand zwischen BBO-
Kristall und Plasma-Brennpunkt bestimmt werden.

6.6. Modellierung der THz-Emission auf Basis von y(®-Effekten im
Plasmavolumen

Ein Modell zur Erklarung der THz-Emission auf Basis von x{*)-Effekten wurde von Cook et al. vor-
geschlagen [18, 124]. Dabei wurde von Cook et al. zunéchst die Ansicht vertreten, es handle sich
dabei um x(®)-Effekte in Luft[18]. Spater gingen Cook et al. dann von einem y(3)-Effekt im erzeug-
ten Plasma aus [124]. Diese Frage ist insofern von besonderer Bedeutung, als fur den Fall, dass die
THz-Erzeugung im Plasma stattfindet, die Variationen im Plasmavolumen durch die Anderung der
Laserpulsenergie in geeigneter Form bericksichtigt werden missen. Dieses und eine quantitative
Analyse, welche letztlich eine Abschatzung des y(3)-Werts des Plasmas erméglicht, zeichnet das in
diesem Unterkapitel vorgestellte quantitative Modell aus.
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Abbildung 6.7.: Konversionseffizienz des 100 um BBO-KTristalls

6.6.1. Vorbemerkungen zur Modellierung

Die Erzeugung des Laserpulses mit der zweiten Harmonischen im BBO-Kristall ist ein nichtlinearer
Prozess zweiter Ordnung. Geht man von einem Laserpuls mit zeitlich und rdumlich gauRférmiger
Verteilung aus, bedeutet dieses, dass sich die Laserpulslange und der Strahlradius des erzeugten
frequenzverdoppelten Laserpulses im Vergleich zu dem Ausgangslaserpuls um den Faktory/2 re-
duzieren. Im weiteren soll aber dennoch vereinfachend angenommen werden, dass die Laserpulse
mit der einfachen bzw. mit der doppelten Fundamentalfrequenz im Brennpunkt sowohl rdumlich
als auch zeitlich perfekt tiberlappen. Bzgl. der zeitlichen Uberlappung kann diese Annahme da-
mit gerechtfertigt werden, dass Unterschiede im zeitlichen Verlauf, welche durch den nichtlinearen
Erzeugungsprozess im BBO, also auf Grund der zeitabhdngigen Konversionseffizienz entstehen,
vor allem in Bereichen niedriger Intensitat (welche nur schwach zur nichtlinearen THz-Erzeugung
beitragen), auftreten. Unterschiede in der raumlichen Uberlappung treten zum einen auf Grund
der nichtlinearen Erzeugung, also der rdumlich unterschiedlichen Konversionseffizienz im BBO-
Kristall, und zum anderen aber auch durch die bessere Fokussierbarkeit der frequenzverdoppelten
Strahlung auf Grund der reduzierten Wellenldnge auf. Bzgl. des minimalen Brennpunktdurchmes-
sers wirken die beiden Effekte in entgegengesetzter Richtung, so dass auch hier die Annahme ei-
ner perfekten raumlichen Uberlappung niherungsweise gerechtfertigt ist. Mit den so gemachten
Annahmen kann die raum-zeitliche Intensitatsverteilung fiir die fundamentale und die frequenzver-
doppelte optische Strahlung ausgedriickt werden als
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Lo(r 2 t) = Io,w-F(r,z).T<t__>

Iy(r,z,t) = Ipo,-F(r,z)-T (t — —> ,

mitT(t") = exp <M>

2

-
P
0 4./1n(2)J,
v VrT,mrd
44/In(2)J:
und 19, = 771()22‘”.
T

(6.12)

F(r, z) ist dabei die auf die theoretisch erreichte maximale Intensitat im Vakuum normierte raumli-
che Intensitétsverteilung. Diese ist ohne nichtlineare Brechungsindexeffekte gegeben durch (vergl.
Kap. 4.2):

1 —2r?

22 Xp 2 22
(1+32) \i(1+3)
Alternativ steht F'(r, z) als Ergebnis der numerischen Berechnungen aus Kap. 4.3, in denen nicht-
lineare Brechungsindexeffekte mit berlicksichtigt wurden, zu Verfiigung. Diese numerischen Daten

werden im weiteren als Grundlage der Modellierung der THz-Emissionen aus den lasererzeugten
Plasmen verwendet.

F(r,z) = (6.13)

6.6.2. Quantitative Beschreibung der THz-Emmission

Das hier dargestellte Modell geht in Ubereinstimmung mit der spateren Ansicht von Cook et al.
[124] von der Annahme aus, das die x(3)-Effekte im Plasma und nicht in der Luft fur die THz-Emis-
sion verantwortlich sind. Das AusschlieRen von x(®)-Effekten in Luft ist nach den Erkenntnissen
dieser Arbeit insofern gerechtfertigt, als dass einerseits eine Abschétzung der GréRenordnung des
x3)-Werts fiir das Plasma am Ende dieses Abschnitts auf Basis des vorgestellten Modells zeigen
wird, dass der X(3)—Wert von Luft um etwa zwei GroRenordnungen zu Klein ist, um die THz-Emis-
sion zu erkldren. Dartberhinaus ist man nur durch die Berticksichtigung der Volumenabhéngigkeit
des Plasmas von der Laserpulsenergie (eine solche Abhéngigkeit gibt es fiir die Luft ja nicht) in
der Lage die Anderung der THz-Amplitude fiir unterschiedliche (und insbesondere fiir kleinere)
Laserpulsenergien zufriedenstellend zu beschreiben.

In dem hier dargestellten Modell wird daher angenommen, dass das Plasma in den Volumenbe-
reichen, welche einen deutlichen lonisierungsgrad aufweisen, ein konstantes )&) besitzt. AuRerhalb

dieser Bereiche wird ein x(3) von Null angenommen.

Dariiber hinaus werden in dem hier dargestellte Modell solche Effekte vernachléssigt, welche
sich dadurch ergeben, dass der Zeitpunkt der Plasmaerzeugung vom Verhaltnis der ortlichen maxi-
malen Intensitat zur Schwellintensitét fur die lonisierung abhéngt, und somit nicht fir den vollstan-
digen zeitlichen Verlauf des Laserpulses ein Plasma vorliegt. Dieses wird damit gerechtfertigt, dass
dieser Effekt nur dann von Bedeutung ist, wenn die 6rtliche maximale Intensitat nur leicht oberhalb
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der Schwellintensitét fur die lonisierung liegt. In diesen Bereichen sind aber auf Grund der relativ
niedrigeren Intensitat die nichtlinearen Effekte ohnehin nur schwach ausgepragt.

Im Rahmen der gemachten Annahmen kann die raum-zeitliche Polarisation im Brennpunktbe-
reich ausgedriickt werden als:

Bu(r,zt) = eo-xP(r2) - (BY(r,z,1)" - BY,(r,21)
2-1 2. T.
= gp- X(3) (’f', Z) . w(’l", Z,t) . 2w('f',Z,t) COS(QBBO)
€0Co €0Co
3
2v2 3 z . \2
= =5 xO(r2) - 1)/ 1,c08(0880) - (F(r,2))2 - (T(t - c—>> ,
Vo) 0
3 .
mit X(3)(7", ) = { Xz()l)’ falls (r, z) in V},
0, sonst.

(6.14)

Dabei wurde das Poynting-Theorem I,,; = 1 /2;50c0(E£m)2 benutzt. Das retardierte Dipolmoment
des Plasmas p¢*(¢) kann dann ausgedriickt werden als

2
ret _ 1o Z_, !
ppi (1) = Py, r',t+ —)dV
% Co
2v2 3
= 5 Lo.optw - V00,0pt2w - (T(1))? 'XS)V;sz -cos(0BB0),
We:
3
mit Vesr = / (F(r',2"))?> av".
V> in V)

(6.15)

Damit ist zur Beschreibung des THz-Signals im wesentlichen die Bestimmung des in Gl. 6.15 einge-
fahrten effektiven Volumens V, ¢, notwendig. Fur eine Intensitatsverteilung ohne Beriicksichtigung
von nichtlinearen Brechungsindexeffekten kann das effektive Volumen V., analytisch berechnet
werden:

3
Vegs(Jopt) (£, 2) 2 av’
(V> in V)
2 2 Jion 2Jion Jo t Jo t
= —= 1-— 1 1 P 1= 22
971'(4}020 ( Jopt ( * Jopt > o (\/Jion Jion))
. I; :
mit Jion m_
4./In(2)

(6.16)

Analog lasst sich V;;r auch unter Beriicksichtigung von nichtlinearen Brechungsindexeffekten nu-
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Abbildung 6.8.: Effektives Volumen V. ;; mit und ohne Berticksichtigung von nichtlinearen Bre-
chungsindexeffekten als Funktion der Gesamtlaserpulsenergie J,,;.

merisch bestimmen, da F'(r, z) aus den numerischen Berechnungen in Kapitel 4.3 bekannt ist.

In Abb. 6.8 ist das effektive Volumen V,;, jeweils mit und ohne Beriicksichtigung von nicht-
linearen Brechungsindexeffekten als Funktion der Gesamtlaserpulsenergie .f,; dargestellt. Dabei
fallt auf, dass die Abweichungen, welche sich fiir das effektive Volumen auf Grund der Ber(cksich-
tigung von nichtlinearen Brechungsindexeffekten ergeben, deutlich drastischer ausfallen, als dieses
bei der Bestimmung des tatsachlichen Plasmavolumens der Fall war (vgl. Abb. 4.10). Dieses erklart
sich dadurch, dass durch die Plasmadefokussierung insbesondere das Auftreten hoher Spitzenin-
tensitaten verhindert wird (vgl. Kap. 4.3). Diese hohen Spitzenintensititen erkléren aber gerade
das deutliche Anwachsen des effektiven Volumens, wenn nichtlineare Brechungsindexeffekte nicht
berilicksichtigt werden.

Nachdem das retardierte Dipolmoment des Plasmas bekannt ist, kann nach Gl. 4.38 auch das
THz-Signal am Detektor berechnet werden:

ArH. ?
Eg.(t) = — t
aet (1) 8m2€0C3 froll faet 3t3p£et( )
B Ipw- /TommA 93 5
_ XPlasma " 10w v 020ATHz 5 (T(t))2 'Ve;”f(Jopt) -cos(0BBo),
2\/§W2€§ Cg f1f2
3
.03 3 ot t2 2\ 2
mit — (T'(¢))2 = 432in(2)*— (4n(2)—= + 1) | exp | —4in(2)— . (6.17)
ot3 7'];1 Tg Tp2

Bis auf den unbekannten Wert fiir Xg&}asma kann damit das THz-Signal am Ort des Detek-
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Abbildung 6.9.: Darstellung des effektiven Volumens V. als Funktion der Laserpulsenergie. Die
Datenpunkte wurden aus der gemessenen THz-Amplitude berechnet. Die Linie re-
présentiert das numerisch berechnete effektive Volumen auf Basis der Intensitéts-
verteilung im Brennpunkt unter Berlicksichtigung nichtlinearer Brechungsindexef-
fekte.

tors beschrieben werden. Damit kann der Wert fir nggasma durch Anpassung der berechneten
THz-Signalamplituden an die gemessenen Daten erfolgen. Beruicksichtigt man dabei die spek-
trale Empfindlichkeit des Detektors und verwendet die fur unterschiedliche Laserpulsenergien zu
Verfiigung stehenden Daten, ergibt sich der absolute Wert fiir den x*)-Wert des Plasmas von
X;(;?z’) =9,3+1,5-1072* V2/m2. Dabei wurde der Fehler nur auf Grund der Streuung der einzelnen
Messwerte bestimmt, da der systematische Fehler auf Grund der Unsicherheiten in der Modellie-
rung nicht bezifferbar ist. Der so bestimmte x(3)-Wert fiir das Plasma ist allerdings mehr als zwei
GroRenordnungen groRer als der x(®)-Wert von Luft (X(L?’lzft=4,5 -10726 \2/m? [98]). Damit er-
scheint der erste Erkl&rungsansatz von Cook et al. [18], welche zunéchst von Nichtlinearitéten in
der Luft als Ursache der THz-Emission ausgingen, als recht unwahrscheinlich. Ebenso rechtfer-
tigt dieses Ergebnis im nachhinein die im Modell gemachte Annahme, dass eine THz-Erzeugung
aulerhalb des Plasmavolumens vernachlassigbar ist.

Auf Basis des angepassten konstanten Wertes fuir Xﬁ) kann aus den experimentell bestimmten
THz-Amplituden auch der Verlauf des effektiven Volumens V., als Funktion der Laserpulsener-
gie bestimmt werden. Die so gewonnenen Werte sind in Abb. 6.9 zusammen mit dem numerisch
bestimmten effektiven Volumen dargestelit.

Die Darstellung in Abb. 6.9 zeigt, dass die Variationen in dem auf Basis experimenteller Daten
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Abbildung 6.10.: Darstellung der modellierten THz-Signalform des ®)-Plasma Emitters ohne
(links) und mit (mitte) Berticksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften.
Zum Vergleich ist rechts die gemessene THz-Signalform dargestellt.

bestimmten effektiven Volumen V,;, mit der Laserpulsenergie recht gut durch die Modellierung
beschrieben werden kann. Insbesondere das deutliche Ansteigen des effektiven Volumens beim Er-
reichen der Mindestenergie zur Erzeugung eines Plasmas wird recht gut wiedergegeben. Allerdings
ist der genaue Wert dieser Mindestenergie im berechneten Verlauf der effektiven Volumens leicht
niedriger als bei den experimentellen Daten. Das Absinken des experimentell bestimmten effektiven
Volumens fir Laserpulsenergien groRer als 250 1J erklart sich vermutlich durch im Modell nichtbe-
ricksichtigte Sattigungseffekte auf Grund von Phasenfehlanpassung oder Absorptionseffekten im
Plasma. Die Ubereinstimmung in der absoluten GroRe ist natirlich nicht Gberraschend, da ja der
x3)-Wert des Plasmas durch Anpassung an die experimentellen Daten gewonnen wurde.

Das dargestellte Modell erlaubt nach Gleichung 6.17 auch eine Beschreibung des zeitlichen
Verlaufs der erwarteten THz-Signalform am Ort des Detektors. Dieses ist in Abb. 6.10 (links) darge-
stellt. Dabei erkennt man im zeitlichen Verlauf der Signalform deutlich die dritte Zeitableitung der
gaulformigen Intensitédt des optischen Pulses. In Abb. 6.10 (mitte) ist die modellierte THz-Signal-
form unter Beriicksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften dargestellt. Erwartungsgemar
wird die maximale Amplitude deutlich reduziert, und das detektierbare Signal zeigt eine deutlich
groRere Halbwertsbreite. Zum Vergleich ist in Abb. 6.10 (rechts) auch die experimentell bestimm-
te Signalform dargestellt. Die experimentelle Signalform wurde allerdings ohne eine Spilung des
Messaufbaus mit trockenem Stickstoffgas gewonnen, so dass hier nach dem Hauptpuls zusétzliche
Oszillationen auf Grund der Wasserdampf-Absorptionslinien der Laborluft sichtbar sind. Grund-
satzlich findet man jedoch fiir den ersten Teil der Signalform eine qualitativ recht gute Uberein-
stimmung der modellierten und der berechneten Signalform. Die Halbwertsbreite des experimen-
tell bestimmten Hauptpulses ist allerdings deutlich groRer als die des modellierten Signals. Diese
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Abbildung 6.11.: Darstellung der modellierten und der gemessene spektralen Fldchenenergiedichte

am Ort des Detektors fiir einen Laserpuls mit 420 1.J, und ein BBO-Brennpunktab-
stand von 4 cm.

Abweichungen sind wie schon im Fall des Emitters mit externem Feld (vergl. 5) vermutlich auf die
nichtberiicksichtigte Phasenfehlanpassung oder auf die bei der Beschreibung der Strahlausbreitung
gemachten Vereinfachungen zurtckzufuhren.

In Abb. 6.11 (links) ist die modellierte spektrale Flachenenergiedichte am Ort des Detektors
mit und ohne Beriicksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften dargestellt. Dabei fallt zu-
néchst auf, dass das modellierte Spektrum der erzeugten Fldchenenergiedichte ein Maximum bei
etwa 5 THz aufweist und dann bis hin zu 10 THz wieder deutlich abfallt. Damit unterscheidet sich
dass Spektrum grundsétzlich vom Plasmaemitter mit externem Feld, bei dem ja bis hin zu 10 THz
kein signifikanter Abfall im Spektrum zu beobachten ist. Dieses Verhalten erklart sich dadurch,
dass im x(®)-Bild ja am Detektor eine THz-Signalform erzeugt wird, welche durch die dritte Zeita-
bleitung des zeitlichen Intensitatsverlaufs des Laserpulses gegeben ist. Damit ist die Bandbreite
des x(*)-Emitters durch den Laserpuls begrenzt. Im Gegensatz dazu werden die extrem hohen Fre-
quenzkomponenten beim Plasmaemitter mit externem Feld durch das abrupte Uberschreiten der
lonisierungsschwelle erzeugt.

Der Vergleich der modellierten detektierbaren mit der gemessenen Flachenenergiedichte in
Abb. 6.11 (rechts) zeigt allerdings auch hier, dass die experimentell gefundenen Frequenzkom-
ponenten im Spektrum deutlich unterhalb des erwarteten Bereichs liegen. Dieses ist wie beim Plas-
maemitter mit externem Feld vermutlich auf nicht berlicksichtigte Phasenfehlanpassung im Plasma
oder die gemachten Vereinfachungen bei der THz-Strahlausbreitung zurlickzufthren.
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Abbildung 6.12.: Gemessene und modellierte THz-Amplitude des Plasma-Signals als Funktion der
Laserpulsenergie. Zum Vergleich ist auch eine quadratische Anpassung darge-
stellt.

6.7. Variation der Laserpulsenergie

In Abb. 6.12 ist die modellierte THz-Signalamplitude, wie sie sich nach dem zuvor beschriebe-
nen Modell und unter Beriicksichtigung der Sattigungseffekte im BBO-Kristall ergibt, zusammen
mit den experimentell gewonnenen Werten als Funktion der Laserpulsenergie dargestellt. Zum Ver-
gleich ist noch zusétzlich eine einfache quadratische Anpassung dargestellt. Dabei féllt auf, dass
das hier dargestellte Modell die bereits in Kap. 6.2 diskutierten Abweichungen der experimentellen
Daten vom quadratischen Verlauf qualitativ richtig erklart, da ja im Modell das endliche Plasma-
volumen und Séttigungseffekte im BBO-KTristall beriicksichtigt wurden. Allerdings fallen die ab-
soluten vom Modell vorhergesagten Abweichungen vom quadratischen Verlauf sowohl im Bereich
niedriger als auch im Bereich hoher Laserpulsenergien deutlich geringer aus, als die experimen-
tell beobachteten Abweichungen. Die Abweichungen bei niedrigen Laserpulsenergien, die ja auch
schon bei der Beschreibung des effektiven Volumens deutlich geworden sind, sind vermutlich auf
eine nicht genligend genaue Bestimmung der lonisierungsschwelle oder der Intensitétsverteilung
zurlckzufiihren. Ungenauigkeiten in der Bestimmung der Intensitatsverteilung erscheinen dabei
wahrscheinlicher, da diese ja innerhalb eines recht einfachen numerischen Modells bestimmt wur-
den. Diese Abweichungen fiihren vermutlich zu einer leichten Verschiebung bei der Bestimmung
des genauen Werts flr die Mindestenergie, welche zur Erzeugung eines Plasmas notig ist.

Die Abweichungen bei hohen Laserpulsenergien sind dagegen vermutlich auf die nicht be-
riicksichtigte Phasenfehlanpassung oder auf Absorption der optischen oder der THz-Strahlung im
Plasma zuriickzufuhren, da ja beide Effekte bei einer Zunahme der Plasmadimension an Bedeutung
gewinnen.
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Abbildung 6.13.: Darstellung der kalibrierten am Ort des Detektors gemessenen THz-Signalam-
plitude (Spitze-Spitze) fiir verschiedene BBO-Brennpunkt-Abstdnde und unter-
schiedliche Gesamtlaserpulsenergien.

6.8. Variation des energetischen ,,Blau-Rot“-Verhaltnisses

Fir eine weitere Uberpriifung des vorgeschlagenen Modells fiir die THz-Erzeugung ist es wiin-
schenswert, bei konstanter Gesamtpulsenergie das Verhéltnis zwischen der Energie des Fundamen-
talpulses und der Energie des frequenzverdoppelten Laserpulses (,,Blau-Rot“-Verhaltnis) zu vari-
ieren. Dieses Vorgehen hat den grofRen Vorteil, dass die Eigenschaften des Plasmas wie z.B. die
Plasmadichte und die rdumliche Ausdehnung nahezu unveréndert bleiben, da diese Eigenschaften
im wesentlichen durch die Gesamtlaserpulsenergie bestimmt werden. Somit kann der Einfluss des
tiberlagerten frequenzverdoppelten Laserpulses auf die THz-Emission untersucht werden, ohne das
die Ergebnisse auf Grund von veranderten Plasmaeigenschaften beeintrachtigt werden.

Experimentell kann eine solche Variation des ,,Blau-Rot“-\Verhaltnisses erreicht werden, in-
dem der Abstand zwischen BBO-Kristall und dem optischen Brennpunkt variiert wird. Dieses hat
zur Folge, dass sich die Flachenenergiedichte an der BBO-Oberflache und damit die energetische
Konversionseffizienz des BBO-Kristalls &ndert. Nach einer Veranderung des BBO-Brennpunkt-Ab-
stands muss allerdings die Phase zwischen dem Fundamental- und frequenzverdoppelten Laserpuls
mit Hilfe des Glasplattchens neu optimiert werden, da sich durch die Anderung der optischen Weg-
strecke fiir die zwei Uberlagerten Pulse auf Grund der Dispersion der Luft die relative optische
Phase &ndert.

Das experimentelle Ergebnis einer solchen Variation des Abstands zwischen BBO-Kristall und
dem optischen Brennpunkt und einer anschliefenden Optimierung der optischen Phasendifferenz ist
jeweils fur unterschiedliche Gesamtlaserpulsenergien in Abb. 6.13 dargestellt. Man erkennt deutlich
einen Anstieg der THz-Signalamplitude mit verringertem BBO-Brennpunkt-Abstand.
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Abbildung 6.14.: Darstellung der kalibrierten am Ort des Detektors gemessenen THz-Signalampli-
tude (Spitze-Spitze) fiir verschiedene ,,Blau-Rot*-Verhéltnisse Vs, , = Jow/J
und unterschiedliche Gesamtlaserpulsenergien. Die Linien reprdsentieren die
nach dem vorgestellten Modell erwarteten Signalamplituden.

Im wesiteren ist es sinnvoll das energetische ,,Blau-Rot“-Verhaltniss 15, ., zu definieren als
%w,w = J2w/<]w7 (618)

wobei die optische Gesamtpulsenergie .J,,; erhalten bleiben soll:

Jopt = Jo + Jou- (6.19)
Damit kann man dann J, und .J,, ausdriicken als
Jo t
Jy = —8 6.20
= T v (6.20)
und Ve g
o, — 2w,w < opt ) 6.21
2w 1 + VZw,w ( )

Auf Basis der bekannten BBO-Konversionseffizienz (vgl. Abb. 6.7) kénnen die Daten aus Abb.
6.13 auch in Abhéngigkeit des energetischen ,,Blau-Rot“-Verhéltnisses 15, ,, = Ja,,/J,,dargestellt
werden. Das Ergebnis dieser Auswertung ist in Abb. 6.14 dargestellt.

Man erkennt deutlich einen Anstieg der THz-Signalamplitude mit wachsendem ,,Blau-Rot*-
Verhdltnis. Leider erlauben die experimentellen Rahmenbedingungen nur eine Variation des ,,Blau-
Rot“-Verhéltnisses in einem recht eingeschrénkten Bereich, da einerseits fur hohe Gesamtlaserpul-
senergien auf Grund der endlichen Flache des BBO-Kristalls keine kleineren ,,Blau-Rot"-Verhalt-
nisse erreicht werden konnten und sich andererseits das Erreichen von noch héheren ,,Blau-Rot*“-
Verhéltnissen verbietet, da die Zerstdrschwelle des BBO-Kristalls erreicht wird. Da man jedoch
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weil3, dass fir Laserpulse mit nur einer optischen Frequenz keine THz-Strahlung in Vorwaértsrich-
tung erzeugt wird, kann man schlussfolgern, dass das THz-Signal jeweils fur 14, ., =0% und fur
Vaw,w — 0o verschwinden muss. Folglich wird fur ein ,,Blau-Rot“-Verhéltnis von 14, ., = 100 % ein
Signalmaximum erreichen, und das Signal wird bis zum Erreichen von 15, ., — oo wieder abneh-
men.

Bei einer Variation der Gesamtpulsenergie und des ,,Blau-Rot“-\Verhéltnisses erwartet man im
Rahmen des vorgestellten Modells die folgenden Abhéngigkeiten fur die Amplitude des detektier-
ten THz-Signals:

B o X0 Vers(Topt) - T/ Tous
3 ) Joe
= Ve (Topt) - T2/ Vo, Mit Vi = JL

w

_1+ -

V2w,w

3
2 1 2
= Xg)l)‘/eff(t]opt) ’ Jozpt (1 7) V VVQw,w-

mit Jopt = Jy+ Jou.
(6.22)

Die Darstellung zeigt, dass das Modell die experimentellen Daten im wesentlichen gut beschreibt.
Allerdings kann bei hoheren Gesamtlaserpulsenergien der Verlauf des Signals bei einer Variation
des ,,Blau-Rot“-Verhéltnisses nicht richtig wiedergegeben werden. Fir mittlere Gesamtlaserpuls-
energien liegen die berechneten Werte grundsatzlich etwas zu niedrig. Dieses ist vermutlich eine
Folge der nicht vollig exakten Beschreibung der Strahlausbreitung und des effektiven Volumens.
Dieses erkennt man auch an den Abweichungen des Verlaufs vom berechnetem effektivem \olu-
men von den experimentellen Werten in Abb. 6.9.



7. Mikroskopische Erklarung der Plasma-Nichtlinearitat

Nach der Vorstellung der experimentellen Daten auf Basis des phanomenologischen »3)-Modells
im vorangegangen Kapitel, sollen in diesem Kapitel mdgliche mikroskopische Mechanismen zur
Erklarung der physikalischen Ursachen fur die Nichtlinearitat im Plasma diskutiert werden. Dabei
orientiert sich die Darstellung zun&chst an der Diskussion der Erzeugung von optischen héheren
Harmonischen im Plasma, da dieses Thema in der Literatur ausfiihrlich behandelt wird und der Ef-
fekt ebenfalls auf Nichtlinearitaten im Plasma basiert. Von besonderer Bedeutung ist dabei die Fra-
ge inwieweit die Nichtlinearitaten grundsatzlich zeitunabhangig im Plasmamedium vorhanden sind,
oder ob diese nur im Zusammenhang mit der lonisierung also auch nur zum Zeitpunkt der lokalen
Plasmaerzeugung auftreten. In Unterkapitel 7.3 wird dann ein selbst entwickeltes weiterfiihrendes
mikroskopisches Modell vorgestellt, welches die Nichtlinearitédten im Plasma durch Feldasymme-
trien wahrend der lonisierung erkl&rt, und speziell auf die Besonderheiten der THz-Erzeugung ein-
geht. Dabei werden die Vorhersagen dieses Modells mit den Vorhersagen des phanomenologischen
x3)-Modells und mit den experimentellen Daten verglichen.

7.1. Grundlagen: Erzeugung hoherer Harmonischer in fokussierten
Laserstrahlen

Nicht-lineare Effekte in fokussierter intensiver Strahlung von Pulslasern sind insbesondere im Zu-
sammenhang mit der Erzeugung optischer hoherer Harmonischer intensiv untersucht worden. Die
folgende kurze Einflihrung in dieses Thema soll als Grundlage flr die Diskussion des mikroskopi-
schen nicht-linearen THz-Generationsmechanismus in Kap. 6 und 7 dienen. Leider muss die Dis-
kussion der Erzeugung héherer Harmonischer wegen der Komplexitat des Themas auf eine kurze
Einfiihrung in das Thema beschrénkt bleiben, die allerdings ausreichen sollte, um die im Rahmen
dieser Arbeit entwickelten Modelle zu bewerten.

Die Erzeugung hoherer Harmonischer der Fundamentalfrequenz in Brennpunkten von
Dauerstrich- oder Pulslaserstrahlen ist ein intensiv untersuchtes Arbeitsfeld. Grundsétzlich kann
die Erzeugung der héheren Harmonischen auf Grund der folgenden Prozesse erfolgen:

1. Nichtlineare Polarisation im Atom bzw. Molekdl [95, 98, 127, 128]

2. Inverse Bremsstrahlung bei der Rekombination eines Elektron-lon-Paares, nach einem vollen
optischen Zyklus nach der lonisierung [129, 130, 131, 132, 133, 134]

3. Nichtlineare Plasmastréme verursacht durch die zeitabhdngige lonisierungsrate [135, 136,
137]

4. Nichtlineare Polarisation des Plasmas auf Grund von Elektron-lon-St6Ren [138, 139, 140]
5. Nichtlinearitaten wegen relativistischer Effekte [141, 142]

Dabei unterscheiden sich die Effekte zundchst darin, ob fiir die Erzeugung der hoheren Harmo-
nischen ein Plasma notwendig ist (dieses gilt fur die letzten vier Punkte), oder aber ob die Nichtli-
nearitdten von der Existenz des Plasmas unabhéangig sind (dieses gilt nur fiir den ersten 0.g. Effekt).

137
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Weiter unterscheiden sich die Nichtlinearitaten in Verbindung mit der Existenz bzw. Ausbildung
eines Plasmas darin, ob die Nichtlinearitaten in direkten Zusammenhang mit dem lonisierungspro-
zess stehen (dieses gilt fur die Punkte 2 und 3), oder ob nur das Vorhandensein des Plasmas als
nichtlineares Medium nétig ist (dieses gilt fir die Punkte 4 und 5). Im Weiteren sollen die o.g.
Effekte im Einzelnen kurz vorgestellt werden.

Nichtlineare Polarisation im Atom bzw. Molekdil

Das Auftreten von Nichtlinearitdten in Gasen auf Grund der nichtlinearen Polarisierbarkeit der Ato-
me bzw. Molekiile ist wegen der Symmetrieeigenschaften des Suszeptibilitatstensors von isotropen
Medien auf die Erzeugung von ungeraden Harmonischen begrenzt [128]. In der Literatur findet
man praktisch nur Arbeiten zur Erzeugung der dritten Harmonischen [95, 98, 127, 128], da die
Erzeugung noch hdherer Harmonischer extrem ineffektiv ist.

Nichtlinearitdten in Atom- oder Molekilgasen treten zunachst auf Grund der Wechselwirkung
der Elektronenhiille mit dem &ufReren elektromagnetischen Feld auf [95]. AuBerdem gibt es noch
Beitrage des Kerns und bei Molekiilgasen koppeln auch Rotations- und Vibrationsmoden mit den
auleren Feldern [95]. Eine genaue Herleitung der nichtlinearen Terme erfordert komplexe quanten-
mechanische Rechnungen, die den Umfang dieser Einfiihrung deutlich Gberschreiten wiirden.

Neben diesen elektronischen Beitragen treten fir Molekile zusétzlich noch Nichtlinearitaten
wegen der Wechselwirkung der Elektronen mit Rotations- und Vibrationsmoden des Molekiils auf.
Diese Effekte kdnnen zu einer deutlich héheren Nichtlinearitdt in Molekiil-Gasen fihren [95].

Da die nichtlinearen Effekte in atomaren oder molekularen Gasen direkt mit der Teilchendichte
skalieren, besteht zwischen der effektiven Nichtlinearitidt des Gases und dem Druck ein linearer
Zusammenhang.

Diese Art von nichtlinearer Polarisation in Atomen und Molekilen fihrt auch zu einer An-
derung der intensitatsabhangigen Ausbreitungsgeschwindigkeit von elektromagnetischen Wellen.
Dieses als Kerr-Effekt bezeichnete Phdnomen wird in Kap. 4.3.1 ndher vorgestellt.

Inverse Bremsstrahlung bei der Rekombination eines Elektron-lon-Paares nach
einem vollen optischen Zyklus nach der lonisierung.

Ist die optische Intensitat grol3 genug, um im Brennpunkt ein Plasma zu erzeugen, ermdglicht dieses
die Erzeugung hoéherer Harmonischer durch zusétzliche Effekte. Dominierend ist dabei die Erzeu-
gung von hoéheren Harmonischen mittels inverser Bremsstrahlung [129, 130, 131, 132, 133, 134].
Im Detail hat man sich diesen Prozess so vorzustellen, dass (wie in Kap. 4.1.4 bzw. 7 naher dis-
kutiert wird) ein lonisierungsprozess nur zu einem bestimmten Zeitpunkt wahrend des optischen
ZykKlus stattfinden kann, ndmlich wenn die optischen Feldstérke ein Maximum aufweist. Dieses
liegt an der extrem nichtlinearen Abhangigkeit der lonisierungswahrscheinlichkeit von der Feld-
stérke (vergl. Kap. 4.1.2). Das Elektron wird nach der lonisierung zunéchst im optischen Feld vom
lon wegbeschleunigt und erreicht nach genau einem vollen optischen Zyklus wieder eine Position
in der Nahe des lons. In Abhé&ngigkeit von den genauen Anfangsbedingungen (also vom exakten lo-
nisierungszeitpunkt) wird dann unter Umsténden ein Stol3prozess mit dem lon stattfinden, welcher
eine Emission eines Photons im Rahmen eines inversen Bremsstrahlungsvorgangs zur Folge hat.
Mittels genauer quantenmechanischer Rechnungen kann man zeigen, dass dabei nur ungradzah-
lige Harmonische der Fundamentalen mit einer maximalen Photonenenergie von U2 +3,2 U,
erzeugt werden. Dabei stellt U,,,,, die ponderomotive Energie dar.
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Nichtlineare Plasmastréme verursacht durch die zeitabhangige lonisierungsrate

Neben der Erzeugung von héheren Harmonischen auf Grund inverser Bremsstrahlung ist noch ein
zweiter Mechanismus mdglich. Nach einer von F. Brunel entwickelten Theorie [135], entsteht die
Strahlung bei der htheren Harmonischen wegen der Zeitabhangigkeit der Plasmadichte und damit
der Plasmafrequenz. Eine solche Zeitabhéngigkeit entsteht dadurch, dass die lonisierungsprozesse
praktisch nur zum Zeitpunkt maximaler optischer Feldstarke stattfinden. Damit wird die Plasma-
dichte an einem bestimmten Punkt im Raum zeitlich stufenférmig ansteigen, wobei der Abstand
der Stufen genau einem halben optischen Zyklus entspricht. Da der Plasmastrom durch das Produkt
aus der Plasmadichte und der Geschwindigkeit der Elektronen auf Grund der Oszillation im opti-
schen Feld gegeben ist, entstehen nichtlineare Beitrdge im transversalen Plasmastrom, welche zu
einer Erzeugung héherer Harmonischer fiihren. Dieser Effekt ist im Parameterbereich hoher Ponde-
romotiver Energien relativ zur lonisierungsenergie dominierend, da dieses einer groRen Amplitude
der Elektronenbewegung entspricht. Dieses bedeutet einerseits hohe transversale Plasmastréme und
hat andererseits zur Folge, dass, durch die statistischen Variationen in den Anfangsbedingungen ein
Auftreffen des Elektrons auf das Mutter-lon und damit ein inverser Bremsstrahlungsprozess ent-
sprechend unwahrscheinlich ist. Die Existenz solcher nichtlinearer Plasmastrome ist von Siders et
al. in einem Zwei-Farben-Experiment bestatigt worden [137].

Nichtlineare Polarisation des Plasmas auf Grund von Elektron-lon Sto6Ren

Auffallend an den zuvor beschriebenen Effekten ist, dass diese in direktem Zusammenhang mit
dem lonisierungsprozess selbst stehen. Das heilt, dass man diese Effekte nicht in einem vorhande-
nen Plasma finden wirde. Fur eine Anwendbarkeit der Modelle fir die nichtlineare Erzeugung von
hoheren optischen Harmonischen auf die Erzeugung von THz-Strahlung ist allerdings von beson-
derer Bedeutung, ob solche Nichtlinearitaten auch unabhéngig von lonisierungsprozess im Plasma
existieren.

Im Zusammenhang mit der Erzeugung von hoheren optischen Harmonischen wurden sol-
che vom lonisierungsprozess unabhangigen Nichtlinearitdten theoretisch vorgeschlagen [138, 139,
140]. Allerdings steht eine experimentelle Bestatigung noch aus [139].

Diese Art von Nichtlinearitat basiert auf einer nichtlinearen Abhéangigkeit der Elektron-lon-
StoRfrequenz vom optischen elektrischen Feld. Damit entsteht auch eine nichtlineare Abh&ngigkeit
der Plasmastromdichte von der Oszillationsgeschwindigkeit der Elektronen im optischen Feld, wo-
bei die Koppelung durch die Elektron-lon StoRfrequenz erfolgt [138].

Im Hinblick auf die praktische Bedeutung dieser Effekte muss allerdings gesagt werden, dass
nichtlineare Effekte auf Grund von Elektron-lon-St6Ren erst bei sehr hohen Plasmadichten von
oberhalb von 10%Y cm~—3 von Bedeutung seien sollten [139]. Im Rahmen dieser Arbeit liegen die
maximal erzeugten Plasmadichten um etwa eine GréRenordnung niedriger, so dass Nichtlinearitaten
dieser Art vernachlassigbar sein sollten.

Nichtlinearitadten wegen relativistischer Effekten

Im Intensitatsbereich oberhalb von 10'® Wem—2 ist auch die Erzeugung héherer Harmonischer
auf Grund von Nichtlinearititen, welche auf relativistischen Effekten basieren, zu beobachten
[141, 142]. Solche Nichtlinearitaten sind allerdings im Rahmen der in dieser Arbeit durchgefiihrten
Experimente mit Intensitaten von maximal 10> Wem—2 zu vernachléssigen.
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7.2. Anwendbarkeit der tblichen Konzepte fur Plasma-Nichtlinearitaten
auf die THz-Erzeugung

Eine direkte Ubertragbarkeit der nichtlinearen Generationsmechanismen fiir die Erzeugung opti-
scher hoherer Harmonischer auf die THz-Erzeugung ware nur dann sinnvoll, wenn ein Erklarungs-
ansatz fiir eine vom lonisierungsprozess unabhangige x*)-Nichtlinearitat des Plasmamediums ge-
funden werden konnte. Allerdings muss festgestellt werden, dass im verwendeten Parameterbereich
weder Nichtlinearitdten auf Grund von Elektron-lon-Stéf3en, noch auf Grund von relativistischen
Effekten relativ zur Nichtlinearitat der Gasmolekiile von Bedeutung seien werden. Da aber, wie be-
reits in Kap. 6 diskutiert wurde, die Nichtlinearitdt der Gasmolekile als Generationsmechanismus
fiir die THz-Emission ausgeschlossen werden kann', werden die im verwendeten Parameterbereich
noch deutlich schwécheren Nichtlinearitaten im Plasmamedium erst recht vernachléssigbar sein.

Diese Schlussfolgerung hat die wichtige Konsequenz, dass das (in Kap. 6) beschriebene phano-
menologische Modell von Cook et al., welches auf einem zeitunabhéngigen »*) im Plasmamedi-
um basiert, in der vorliegenden Form in Frage gestellt werden muss. Damit wird eine Erweiterung
der Modellierung der THz-Emission in einer Form notwendig, welche einen Zusammenhang der
Nichtlinearitdt mit dem lonisierungsprozess selbst und damit eine Zeitabh&ngigkeit der Nichtlinea-
ritt erlaubt. Eine solche erweiterte Modellierung sollte natlrlich eine mikroskopische Erklarung
des Zustandekommens der Nichtlinearitat einerseits, und eine Beschreibung der makroskopischen
THz-Emission andererseits beinhalten. Ein solches Modell soll im weiteren Verlauf dieses Kapitels
vorgestellt werden.

7.3. Mikroskopisches Generationsprinzip

Leider sind auch die im Zusammenhang mit der Erzeugung hdherer optischer Harmonischer im
Plasma diskutierten zeitabhangigen Nichtlinearitaten, welche im Zusammenhang mit dem lonisie-
rungsprozess stehen, nicht direkt auf die Erzeugung von THz-Strahlung Ubertragbar. Dieses gilt
insbesondere fiir die Erzeugung der héheren Harmonischen mittels inverser Bremsstrahlung, da ei-
ne Emission eines THz-Photons, oder eine Erzeugung einer quasistatischen Polarisation in diesem
Bild nicht zu erkl&ren ist. Auch der Mechanismus der Erzeugung von optischen héheren Harmoni-
schen auf Grund zeitabhéngiger transversaler Plasmastrome ist nicht direkt auf die THz-Erzeugung
Uibertragbar, da ein zeitlich stufenférmig ansteigender oszillatorischer Plasmastrom an sich noch
keine THz-Emission erklaren kann. Das im weiteren dargestellte selbst entwickelte Bild basiert al-
lerdings auf Elementen beider zuvor genannter Mechanismen und ist in der Lage die THz-Emission
auf Basis einer mikroskopischen Beschreibung zufriedenstellend zu beschreiben.

Zum Verstandnis sei zunédchst angemerkt, dass die Modellierung der THz-Emission auf Basis
mikroskopischer Generationsnichtlinearitten im Weiteren auf drei verschiedenen Zeitskalen und
in drei unterschiedlichen rdumlichen GroRenordnungen erfolgen wird. Die drei Zeitskalen sind ge-
geben durch die optische Oszillationsperiode (ca. 7,5 fs), die Zeitskala der Plasmaschwingung (ca.
30 fs) und die L&nge der Einhlllenden des Laserpulses (ca. 150 fs). Zu den drei relevanten raumli-
chen GrolRenordnungen gehort zundchst die atomare GrolRenskala des zu ionisierenden Atoms oder

'Eine Erklarung der THz-Emission auf Basis von X(S)-Effekten in Luft bzw. genauer in den Gasmolekiilen muss aus-
geschlossen werden, da nach der quantitativen Analyse in Kap. 6 ein x(®)-Wert des Mediums, welcher um zwei
GroRenordnungen Uber dem Literaturwert von Luft liegt, nétig wére um die THz-Emission zu erklaren. Ebenfalls
wadre das abrupte Verschwinden der THz-Emission unterhalb einer fir die Plasmaerzeugung nétigen Mindestlaser-
pulsenergie mit einem (® -Effekt in den Gasmolekiilen nicht zu erklaren.
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Abbildung 7.1.: Darstellung des zeitlichen Verlaufs der optischen Feldstédrke fiir unterschiedliche
»Blau-Rot“-Verhéltnisse Vs, . bei konstanter Gesamtlaserpulsenergie J,,;. Die
Daten wurden dabei jeweils mit dem gleichen Faktor so normiert, dass die ma-
ximale Feldstérke bei Va,, ,, = 0 den Wert 1 annimmt.

Molekils. Als néachstes soll ein Volumenelement des Plasmas betrachtet werden, dessen Grofie aus-
reicht um eine kollektive Plasmaschwingung zuzulassen und das andererseits klein ist gegen die
makroskopische Ausdehnung des gesamten Plasmavolumens. Dieses makroskopische Plasmavolu-
men stellt dann die dritte zu betrachtende GréRRenskala dar.

Die Entstehung von Nichtlinearitaten in Zusammenhang mit der Erzeugung des Plasmas, kann
man sich im Detail folgendermafen vorstellen. Da die lonisierung eines Atoms oder Molekuls auf
atomarer GroRenskala sehr kritisch von der elektrischen Feldstérke abhangt (vergl. Kap. 4.1.2),
wird bei vergleichsweise langsam (d.h. auf einer Zeitskala der Einhillenden des Laserpulses) ge-
steigerter Intensitét, ein einzelnes lonisierungsereignis (also die lonisierung eines einzelnen Atoms
oder Molekiils) mit sehr hoher Wahrscheinlichkeit im Bereich eines Maximums der elektrischen
Feldstarke (welche ja mit der optischen Frequenz oszilliert) stattfinden. Beim Erreichen der Inten-
sitatsschwelle fiir signifikante lonisierung (f,,, = 1,5- 10'* W/cm?) betragt die elektrische Feldam-
plitude EY =~ = /21,0 /(e0co) = 336.000 kV/cm. Wie sich leicht zeigen lasst wird ein geladenes
Teilchen welches im Maximum der elektrischen Feldstadrke mit den Anfangsbedingungen xz = 0
und v = 0 geboren wird, in einem solchen elektromagnetischen Wechselfeld mit der Amplitude

EY  eine oszillatorische Bewegung um einen Schwerpunkt welcher um den Wert
EO
Ap = ——ion_ (7.1)
MWyt

vom Entstehungsort entfernt ist, ausfuhren. Bei 775 nm ergibt sich fir Az ein Wert von etwa 1 nm.
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Abbildung 7.2.: Schematische Darstellung der lonisierung mit und ohne Feldasymmetrie wéhrend
des Anstiegs der optischen Intensitét.

Bei der Verwendung von Licht mit nur einer Wellenlénge spielt diese Verschiebung des Elektro-
nenschwerpunktes bei der Entstehung keine Rolle, da diese statistisch verteilt in beiden Richtungen
stattfindet. Wird aber das Lichts mit der Fundamentalfrequenz mit Licht der zweiten Harmonischen
phasenrichtig Uberlagert, wird eine Asymmetrie im elektrischen Feldverlauf eingeflihrt. Dieses ist
in Abb. 7.1 fir verschiedene ,,Blau-Rot“-Verhaltnisse 15, ., bei konstanter Gesamtlaserpulsenergie
Jopt dargestellt. Die Asymmetrie im Feldverlauf flhrt dazu, dass bei einer Steigerung der Inten-
sitat (wie in Abb. 7.2 angedeutet) die lonisierungsfeldstéarke zunédchst nur bei positiver Polaritét
der Feldstérke erreicht wird. Dieses fuhrt in Verbindung mit der extremen Feld- bzw. Intensitéts-
abhéngigkeit der lonisierungswahrscheinlichkeit dazu, dass praktisch alle Elektronen im Bereich
des Maximums einer Halbwelle mit positiver Polaritét ionisiert werden, da ja eine lonisierung bei
der entgegengesetzten Polaritat auf Grund der geringeren Feldstérke immer deutlich unwahrschein-
licher ist. Eine lonisierung zu einem spéteren Zeitpunkt, bei dem auch bei negativer Feldrichtung
die lonisierungsfeldstérke erreicht wird, ist unwahrscheinlich, da entsprechende Intensitéten entwe-
der auf Grund von Plasmadefokussierung vermutlich erst gar nicht erreicht werden oder aber evitl.
lonisierungsereignisse wegen der deutlich reduzierten Anzahl von nichtionisierten Molekiilen un-
wahrscheinlich werden (d.h. dass eine Séttigung der lonisierungsrate eintritt). Folglich werden also
nahezu alle erzeugten freien Elektronen zuerst in positiver Richtung beschleunigt und somit auch
im zeitlichen Mittel (iber die optische Periode in positiver Richtung verschoben.

An dieser Stelle stellt sich die Frage, inwieweit zu beriicksichtigen ist, dass, bei den durchge-
flhrten Experimenten das Licht der zweiten Harmonischen nicht exakt in der gleichen Richtung
wie die fundamentale Strahlung polarisiert ist (vergl. Kap. 6.4). Da sich zum Zeitpunkt der loni-
sierung die beiden Feldstérken der Fundamentalen und der zweiten Harmonischen vektoriell ad-
dieren, wird ein solcher Unterschied in den Polarisationsrichtungen zu einer leichten Drehung der
Richtung der erzeugten Polarisierung im Plasma fuhren. Da jedoch die Feldamplitude der zweiten
Harmonischen vergleichsweise klein ist, und sich die Drehung der Polarisationsrichtung im Plasma
in Richtung der Detektorempfindlichkeit (d.h. der Polarisationsrichtung der Fundamentalen) kaum
auswirkt, soll dieser Effekt bei der Bestimmung der durch den Term F2,_, \; - Atp (s.u.) beschrie-
benen im Plasma erzeugten absoluten Polarisation vernachlédssigt werden. Dieses ist insbesondere
auch daher gerechtfertigt, da die Bestimmung des genauen Wertes von 2., v, - Atp im Folgenden
ohnehin durch eine Anpassung des Wertes von Atp auf Basis der experimentellen Daten erfolgen
soll. Bei der Bestimmung der effektiven Laserpulsenergie in Kap. 7.4 wird die unterschiedliche Po-
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larisation der zweiten Harmonischen die unterschiedliche Polarisation der zweiten Harmonischen
berticksichtigt.

Die Verschiebung der entstandenen Elektronen relativ zu den lonen fuhrt bei vollstandiger
Asymmetrie zu einer Polarisierung des Plasmas in der Starke:

0 _
PGenNL = A(I;'ppl "€

2¢? Eionppl

2

MeWpy

(7.2)

Geht man von einem mittleren lonisierungsgrad von etwa 50 % bzw. einer Plasmadichte von etwa
1.35-10% 1/em? aus, entspricht dieses einer Polarisation von I, ; = €o- 2400 kV/cm. Die so
erzeugte Polarisation hat natlrlich im lokalen Plasmavolumenelement eine Plasmawelle zur Folge.
Diese Plasmawelle wird allerdings wegen der hohen mittleren Elektronengeschwindigkeit durch
die optische Oszillationen und auf Grund der hohen Teilchendichte von /4, =2,7 10" cm= (was
einem mittleren Teilchenabstand von 3 nm relativ zu der Spitze-zu-Spitze-Oszillationsamplitude
2 - Ax =2nm entspricht) stark (d.h. Gberkritisch) gedampft sein bzw. extrem schnell dephasieren.
Damit kann man davon ausgehen, dass das erzeugte Dipolmoment etwa auf einer Zeitskala in der

GroRenordnung von einem Viertel der inversen Plasmafrequenz (wp;/(27) = = THz) verschwindet.

Da diese Zeitskala deutlich kiirzer ist, als die fur die Erzeugung der THz-Signale maRgeblichen
Zeitskalen wird der genaue zeitliche Verlauf des Dipolmoments keine Rolle bei der Beschreibung
der makroskopischen THz-Emission (auf der Zeitskala der Laserpulslange) spielen. Daher kann das
in einem bestimmten Volumenelement im Plasma lokal erzeugte Dipolmoment formal am einfach-
sten (ber eine Dirac-sche Deltafunktion beschrieben werden:

PNL(t) = P(()?enNL -Atp - 6(t - tion)- (73)

Dabei wurde Atp als die charakteristische Zeit eingefiihrt, fur welche das erzeugte Dipolmoment
im lokalen Plasmavolumenelement besteht, bevor es verschwindet. Dieses formale Vorgehen ist
insbesondere daher sinnvoll, da wie sich spéter zeigen wird, zur Bestimmung des makroskopischen
zeitlichen THz-Signals ohnehin Uber Py (¢) integriert wird. Zur exakten Bestimmung von Atp
wiére eine Losung der Differentialgleichung fir die Plasmaschwingung mit einer genauen Kenntnis
der fur die Dampfung mafRgeblichen Streuzeiten noétig. Eine genaue Abschdtzung der Parameter
ist allerdings extrem schwierig, da das Plasma direkt nach der Erzeugung nicht im thermischen
Gleichgewicht ist, und géngige Naherungsformeln fiir die Streuzeiten im Plasma daher nicht mehr
gelten [92]. Im weiteren soll daher der Wert fiir Atp durch Anpassung an die experimentellen
THz-Daten bestimmt werden.

Driickt man den Zeitpunkt der lonisierung t,, durch die Bedingung aus, dass die Intensitats-
schwelle fur die lonisierung erreicht wird (L (7, 2, tion) = Iion), €rgibt sich:
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P - Atp - 8(1, t) — I, fallst — =
Pyp(r,z,t) = { OGenNL P 0(Lopt(r, 2,1) = Lion), onst <0,
o [ O(Lopt(r, 2,t) — Lion), fallst— £ <0
PO At p— ! op ) <y won) o
GenNL " BlP5 | at { 0, sonst

Iopt(""azat* - %) > Iion
0 1, falls fir beliebiges ¢*
= P Atp—{ )
GenNL ™ =P 5y mit — oo < t* < t,
0, sonst.

(7.4)

Dabei wurde zundchst durch die Fallunterscheidung berticksichtigt, dass nur beim Erreichen der lo-
nisierungsschwelle wahrend der ansteigenden Pulsflanke (¢t — % < 0) eine lonisierung stattfindet.
Das Erreichen der lonisierungsschwelle in der abfallenden Pulsflanke bleibt dagegen unberiick-
sichtigt. Auf Grund der Delta-Funktion in Py, 1 ist €s dann sinnvoll den Ausdruck fiir Ryennr
erst formal Uber die Zeit zu integrieren um das Ergebnis dann wieder zu differenzieren. Berlick-
sichtigt man den bekannten zeitlich gauRformigen Verlauf von I, (r, z,t) kann man das Integral
einfach ausdriicken, durch die Bedingung, dass zu einem beliebigen Zeitpunkt # vor der Zeit ¢
die lonisierungsschwelle tberschritten wurde. Dabei erkennt man, dass der Ausdruck bis auf den
unterschiedlichen Vorfaktor und die zusétzliche Zeitableitung identisch mit dem Ausdruck fir die
Polarisierung beim Plasmaemitter mit externem Feld ist (vergl. GI. 5.4 in Kap. 5.3).

Dieses wird auch anschaulich Klar, da ja der Verlauf des lokalen Dipolmoments beim Plasmae-
mitter mit externem Feld wegen der instantanen Feldabschirmung und der vernachléssigbaren Re-
kombination stufenférmig ist. Bei dem hier diskutierten Generationsmechanismus entsteht dagegen
nur ein Delta-férmiger Polarisationspuls zum Zeitpunkt der lonisierung. Mathematisch entspricht
die Deltafunktion jedoch genau der Ableitung der Stufenfunktion womit die 0.g. Analogie anschau-
lich wird.

7.4. Die effektive Laserpulsenergie J.;

Im Folgenden soll diskutiert werden, inwieweit die THz-Signalamplitude im hier dargestellten mi-
kroskopischen Modell auf Basis von zeitabhdngigen Generationsnichtlinearitiaten von der gesam-
ten Laserpulsenergie und vom energetischen ,,Blau-Rot*““-Verhaltnis abhangt. Dazu ist die formale
Einflhrung einer effektiven Laserpulsenergie ;¢ sinnvoll. Dieses Konzept der effektiven Laser-
pulsenergie wird in Kap. 7.8 auch auf eine Variation der optischen Phasendifferenz erweitert.

Das erzeugte retardierte Dipolmoment hangt im zuvor dargestellten Modell nur von der GroRe
des maximal erzeugten Plasmavolumens und vom Wert des Terms I2,, v - Atp ab. Ein minima-
ler Einfluss des fur unterschiedliche Laserpulsenergien minimal verénderten zeitlichen Verlaufs der
THz-Signalform kann bei der Bestimmung der detektierbaren Signalamplitude vernachlassigt wer-
den. Dieses wurde auch schon in Kap. 5 anhand des Plasmaemitters mit externem Feld gezeigt. Geht
man nach den Erkenntnissen aus Kap. 4.3 zusatzlich von einer von der Laserpulsenergie unabhéngi-
gen mittleren Plasmadichte aus, kann man von einem konstanten Wert fiir den Term 12, v, - Atp
ausgehen, da ja die optische Feldstarke zum Zeitpunkt der lonisierung durch die Intensitatsschwelle
fur die lonisierung festgelegt ist. Diese Annahme gilt allerdings nur, wenn man von der Vorausset-
zung ausgeht, dass auf Grund der Uberlagerung mit der zweiten Harmonischen die Asymmetrie im
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optischen Feld gentigend groB ist, so dass nahezu alle Teilchen bei gleicher Polaritat der optischen
Strahlung ionisiert werden. Dieses soll im Folgenden vorausgesetzt werden, wobei die Giltigkeit
der im Modell gemachten Aussagen auf experimentelle Parameterbereiche eingeschrankt wird, in
denen die Annahme einer volistdndig asymmetrischen lonisierung gerechtfertigt ist. Als Bedin-
gung hierfiir wurde ein Wert fiir die Asymmetrie (also der Differenz zwischen den Absolutwerten
von Minimum und Maximum relativ zur vollen Feldamplitude) von mindestens 10 % festgelegt.
Diese Bedingung wird z.B Beispiel bei engergetischen ,,Blau-Rot*“-Verhaltnissen von mehr als 1%
erfullt, so dass entsprechend Werte von V3, ,, <1 % in der Modellierung ausgeschlossen bleiben.

Geht man also von einem konstanten Wert fur F2,, v - Atp aus, so missen alle Einflusse
auf die Signalamplitude Gber eine Anderung des maximal erreichten Plasmavolumens erfolgen.
Daher ist es sinnvoll eine effektive Laserpulsenergie ., s so zu definieren, dass J.;; gerade der-
jenigen Energie entspricht welche ein Laserpuls mit nur einer optischen Frequenz haben mdisste,
um das gleiche Plasmavolumen zu erzeugen wie ein Laserpuls mit (berlagerter zweiten Harmo-
nischen mit der Gesamtlaserpulsenergie J,,; = J, + Jo, und mit einem ,,Blau-Rot“-Verhaltnis
Voww = Jow/Jw. Im Fall gleicher Polarisationsrichtungen von Fundamentaler und zweiter Harmo-
nischer gilt dann

Jepr o< MAX ((Eopt( ))2)
X (Ec?z + EQw) ?
bzw. Jeff = (VJdu+ v J2w)2

2./ V:
_ Jopt(HiW).

1+ V2w,w
(7.5)

Dabei wurde angenommen, dass sich bei phasenrichtiger Uberlagerung der Fundamentalen und
der zweiten Harmonischen die beiden Feldstarkenamplituden (EY, o< v/J, und ES o /Jo,) zur
Spitzenfeldstérke (M AX ((Eope(t o /Jeys) addieren.

Der zuvor dargestellte Fall glelcher Polarisationen ist in den durchgeflihrten Experimenten al-
lerdings nicht gegeben (vergl. Kap. 6.4). Berucksichtigt man daher, dass die Polarisation des Licht
der zweiten Harmonischen um den WinkeP 630 relativ zur Polarisationsrichtung der Fundamen-
talen gedreht ist, ergibt sich

Jer o MAX ((Eopt(t))?)
x (B + cos(0550)E3,)" + (sin(0p50)ES,),
bzw. Jofp = (VJw + cos(0880)V Jaw)? + (sin(0p50) v/ J2w)?
2\/m>

= J 1+ cos(0
opt( (BBO 1+V2ww

(7.6)

Dabei wurden einfach die beiden Feldstdrkekomponenten (der Fundamentalen und der zweiten Har-

2Der Index ,,BBO* fiir die Bezeichnung des Winkels zwischen der Polarisation der Fundamentalen und der Polarisation
der zweiten Harmonischen, ergibt sich daraus, dass die Polarisation der zweiten Harmonischen experimentell durch
den Drehwinkel des BBO-Kristalls gegeben ist. (vergl. Kap. 6.4)
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monischen) jeweils separat in den Richtungen parallel bzw. senkrecht zur Polarisation der Funda-
mentalen vektoriell addiert, bevor die Betragsbildung durch Quadrieren erfolgte.

Gleichung 7.6 ermdglicht nun die Bestimmung der effektiven Laserpulsenergie flr unterschied-
liche Gesamtlaserpulsenergien und flr verschiedene energetische ,,Blau-Rot“-Verhéltnisse. Damit
wurden die wesentlichen Voraussetzungen zur quantitativen Beschreibung des makroskopischen
THz-Signals geschaffen.

7.5. Modellierung des zeitlichen THz-Signals

Wegen der Analogie in der Beschreibung der erzeugten lokalen Polarisation des nichtlinearen
Plasmaemitters im Vergleich zum Plasmaemitter mit externem Feld kann man das am Ort des
Detektors erzeugte THz-Signal vollig analog zu der Darstellung in Kap. 5.3 bestimmen. Damit
ergibt sich zundchst flr das retardierte Dipolmoment des Plasmas

!
z
) = / Pyt + Sy’

0
PgenNL ' Atpa‘/rzgt(t)'
7.7)

Dabei wurde die bekannte Definition des retardierten Plasmavolumens It. Gleichung 5.7 aus Kap.
5.3 verwendet. Weiter kann basierend auf Gleichung 4.38 und mit Gleichung 7.7 und 5.7 das
erzeugte THz-Signal im Brennpunkt des Detektors beschrieben werden:

ATHZ a_gpret(t)
8m2€0C3 froi faer O3 7"
ATHZPgenNL ) Atp 34 t
= — Ve, J,
8m2eoc fronfaer  Ot* (8 Jegs)
ATHZPgenNL ) Atp3_4 { V;S(J@ff T(t))? t <0,

8n2e0cq froufaer Ot \ Vyi(Jers), t>0.

Eqet(t, Jerr)

(7.8)

Da die Funktion VZ;“(J*) einerseits analytisch nach GI. 4.22 und andererseits aus den numerischen
Berechnungen in Kap. 4.3 bekannt ist, kann mit Gleichung 7.8 im Prinzip die vom Plasmaemitter
infolge der Generationsnichtlinearitaten erzeugte THz-Signalform am Ort des Detektors bestimmt
werden. Allerdings ist wie beim Plasmaemitter mit externem Feld die Verwendung eines Tief-
passfilters nétig, um physikalisch nicht sinnvolle Unstetigkeitsstellen, welche die Erzeugung von
Frequenzkomponenten mit beliebig hohen Frequenzen suggerieren, zu vermeiden. Dabei wurde
wie in Kap. 5.3 eine Filterzeitkonstante von g =30fs angenommen. Dieses schrankt die
Gultigkeit der modellierten Signalform auf eine spektrale Bandbreite von etwa 10 THz ein.

Die im Rahmen des hier dargestellten Modells berechnete THz-Signalform ist in Abb. 7.3 zu-
sammen mit der im x(*)-Modell bestimmten Signalform dargestellt. Dabei wurde der Wert fiir Atp
auf Basis aller vorliegender experimenteller Daten so angepalt, dass sich eine bestmdgliche Uber-
einstimmung der (unter Beriicksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften) berechneten THz-
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Abbildung 7.3.: Darstellung des im x(*)-Modell (oben) bzw. auf Basis von Generationsnichtlinea-
ritdten berechneten zeitlichen Verlaufs des THz-Signals am Ort des Detektors mit
(mitte) und ohne (links) Beriicksichtigung der spektralen Detektorempfindlichkeit.
Zum Vergleich ist zusétzlich rechts (oben und unten identisch) jeweils die gemes-
sene THz-Signalform dargestellt.
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Abbildung 7.4.: Darstellung der gemessenen und der nach den verschiedenen Modellen berechne-
ten THz-Signalamplitude als Funktion der Laserpulsenergie.

Amplitude mit den experimentellen Daten ergibt. Dabei ergibt sich ein Wert von Atp =15,3fs,
was im Rahmen der Ungenauigkeiten des Modells gut zu dem erwarteten Wert in der GroRen-
ordnung von etwa einem Viertel der inversen Plasmafrequenz (7,5 fs) pal’t. In der Darstellung in
Abb. 7.3 (links) fallt auf, dass sich die Signalformen ohne eine Berticksichtigung der spektralen De-
tektorempfindlichkeit, deutlich unterscheiden. Wahrend man im x(3)-Modell einen Verlauf erhalt
welcher im wesentlichen der dritten Ableitung der gaulRférmigen optischen Intensitat entspricht,
erkennt man im Bild der Generationsnichtlinearitat die vierte Ableitung des stufenférmig verlau-
fenden retardierten Plasmavolumens. Dieser zeitliche Signalverlauf ist gekennzeichnet durch zwei
hintereinander folgende bipolare Signale.

Nach Berticksichtigung der spektralen Detektorempfindlichkeit in Abb. 7.3 (mitte) sind aller-
dings keine Unterschiede im qualitativen Verlauf der experimentell zu erwartenden Signalformen
festzustellen. Dieses liegt vor allem daran, dass auf Grund der relativ zum erzeugten Spektrum
stark eingeschrénkten Bandbreite des Detektors, die charakteristischen Unterschiede im erzeugten
Signalverlauf vollig von der zeitlichen Antwortfunktion des Detektors Uberdeckt werden.

Damit bleibt festzustellen, dass eine Bewertung der Modelle anhand der zeitlichen Signalform
auf Grund der eingeschrénkten Bandbreite des Detektors nicht moglich ist. Grundsatzlich sind je-
doch beide Modelle in der Lage den gemessenen zeitlichen Signalverlauf qualitativ zufriedenstel-
lend zu beschreiben. Die quantitative Ubereinstimmung in beiden Modellen ist nicht verwunderlich,
da diese ja durch die Anpassung des x{3)-Werts des Plasmas bzw. des Werts fiir die charakteristische
Zeit fur das Bestehen des mikroskopischen Dipolmoments A, erzwungen wurde.
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7.6. Variation der Laserpulsenergie

Auf der Basis der bekannten BBO-Effizienz kann fur die jeweilige Flachenenergiedichte das ,,Blau-
Rot“-Verhaltnis V5, ., und damit das maximal erreichbare Plasmavolumen sowie die THz-Signal-
amplitude als Funktion der Laserpulsenergie bestimmt werden. Das Ergebnis dieser Berechnung
ist in Abb. 7.4 zusammen mit den entsprechenden experimentellen Daten und mit den Berechnun-
gen nach dem x(®-Modell dargestellt. Die Giiltigkeit bzw. die Darstellung der Daten wurde dabei
eingeschrankt auf Werte der Laserpulsenergie, welche genligend grof? sind, um einen energetischen
“Blau,,-Anteil von mindestens einem Prozent und damit eine vollstandig asymmetrische lonisie-
rung sicherzustellen. Die Darstellung zeigt, dass das Modell fur hohe Laserpulsenergien zu niedri-
ge Werte liefert. Das Sattigungsverhalten der experimentellen Werte wird aber deutlich besser als
im x(3)-Modell wiedergegeben. Im Bereich niedriger Intensitaten liefert das Modell auf Basis der
mikroskopischen Generationsnichtlinearitdten noch deutlich starker nach oben abweichende Werte
als das x(®-Modell. Der Verlauf im Bereich zwischen Null und 40 xJ kann von dem dargestell-
ten Modell nicht wiedergegeben werden, da hier auf Grund des niedrigen ,,Blau-Rot“-\Verhéltnisses
die Annahme einer vollstandig asymmetrischen lonisierung fallen gelassen werden mu. Allerdings
wird man qualitativ ein Einbrechen der Signalamplitude auf Werte deutlich unterhalb einer ge-
dachten Fortsetzung des Verlaufs bis zum Nullpunkt erwarten, da einerseits die Asymmetrie in der
lonisierung und andererseits das Plasmavolumen selbst verschwinden werden.

Zusammenfassend muss festgestellt werden, dass, obwohl sich die Vorhersagen qualitativ leicht
unterschiedlich verhalten, beide Modelle geeignet sind die THz-Emission als Funktion der Laser-
pulsenergie zufriedenstellend zu beschreiben.

7.7. Variation des ,,Blau-Rot“-Verhaltnisses

Wie schon in Kap. 6.8 ausgefiihrt wurde, erlaubt die Variation des ,,Blau-Rot“-\erhaltnisses ei-
ne Anderung der THz-Emission bei nahezu konstanten Parametern des Plasmas (Volumen, Dichte
etc.). Damit ermdglicht dieses Vorgehen eine Uberpriifung der theoretischen Beschreibung des mi-
kroskopischen Generationsmechanismus ohne die Beeinflussung der Ergebnisse durch eine Ande-
rung der makroskopischen Rahmenbedingungen.

Das ,,Blau-Rot“-Verhéltnis wirkt sich im hier dargestellten mikroskopischen Modell auf Grund
von zwei verschiedenen Effekten auf die THz-Amplitude aus. Fir sehr kleine ,,Blau-Rot“-\erhalt-
nisse kann nicht mehr davon ausgegangen werden, dass alle lonisierungsereignisse zu einer \Ver-
schiebung der Elektronen in der gleichen Richtung flihren, da die Feldasymmetrie nicht grol? genug
ist. Annahmen Uber diesen Bereich zu treffen ist extrem schwierig, da die lonisierungswahrschein-
lichkeiten fur beide Richtungen getrennt betrachtet werden mdissten, um dann gekoppelte Diffe-
rentialgleichungen fur den lonisierungsgrad in beiden Richtungen zu Igsen. Aus diesem Grunde
erscheint es sinnvoll, den Bereich niedriger ,,Blau-Rot“-\Verhaltnisse (etwa unterhalb von 1%) von
der Modellierung auszuschlieRen.

Auf der anderen Seite fuhrt die mit zunehmendem ,,Blau-Rot“-Verhaltnisse zunehmende Asym-
metrie im elektrischen Feld dazu, dass bei konstanter Gesamtlaserpulsenergie immer héhere Spit-
zenfeldstarken erreicht werden kdnnen. Anders ausgedriickt, kann die fir signifikante lonisierung
notwendige Mindestfeldstarke schon mit niedrigeren optischen Intensititen erreicht werden, was
dazu flhrt, dass mit der gleichen Gesamtlaserpulsenergie ein gréRerer Volumenbereich ionisiert
werden kann. In der Modellierung wird dieser Effekt durch die zuvor dargestellte Einfuihrung einer
effektiven Laserpulsenergie ., berticksichtigt.
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Abbildung 7.5.: Berechnete und gemessene THz-Signalamplitude als Funktion des energetischen
,Blau-Rot*“-Verhéltnisses fiir unterschiedliche Laserpulsenergien. Links: phéno-
menologisches x®) -Modell; Rechts: Modell fiir die mikroskopische Generations-
nichtlinearitét
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Die in nach den zwei Modellen vorhergesagten THz-Amplituden als Funktion des energeti-
schen ,,Blau-Rot*-Verhaltnisses sind in Abb. 7.5 zusammen mit den entsprechenden experimentel-
len Daten dargestellt. Dabei erkennt man, dass das Modell fiir die mikroskopische Generations-
nichtlinearitat im Bereich hoherer Laserpulsenergien die THz-Amplituden besser wiedergibt, als
das x(3)-Modell. Im Bereich niedriger Laserpulsenergien erscheint dagegen dass x*-Modell bes-
ser in der Lage, den Verlauf der THz-Amplitude mit dem energetischen ,,Blau-Rot“-Verhaltnis zu
beschreiben, wobei allerdings die absoluten Werte tendenziell zu niedrig vorhergesagt werden.

Die Interpretation dieser Beobachtungen ist besonders interessant, weil bei einer Variation des
energetischen ,,Blau-Rot*-Verhéltnisses die Plasma-Parameter bzgl. Absorption und Phasenfehlan-
passung im wesentlichen unveréndert bleiben sollten. Damit scheiden diese Effekte zur Erklarung
der Abweichungen vom experimentell beobachteten Verlauf aus.

Die, bei hoheren Laserpulsenergien im Vergleich der experimentellen Daten zu den Vorhersagen
des x(*)-Modell beobachteten Abweichungen liegen vermutlich in den grundlegenden Unzuléng-
lichkeiten (wie der angenommenen konstanten zeitunabhéngigen Nichtlinearitat) des phanomeno-
logischen x(*)-Modells begriindet.

Die Abweichungen im Modell der mikroskopischen Generationsnichtlinearitdt lassen sich da-
gegen verhéltnismaRig gut Gber die im Modell gemachten Annahmen erkldren. Insbesondere die
Annahme der vollstandig asymmetrischen lonisierung ist sicher nur in erster Nédherung gerechtfer-
tigt. Dieses bedeutet, dass vermutlich bei niedrigem ,,Blau-Rot“-Verhaltnis doch noch ein endlicher
Teil der Elektronen nach der lonisierung in entgegengesetzter Richtung beschleunigt wird. Dieses
fuhrt dann zu einer Reduzierung des Signals. Dieser Anteil wirde mit steigendem ,,Blau-Rot*-
Verhéltnis also mit steigender Asymmetrie geringer, so dass ein solcher Effekt die beobachteten
Abweichungen gut erkléren kann.

Zusammenfassend muss zunéchst festgestellt werden, dass beide Modelle den qualitativen Ver-
lauf der Signalamplitude bei einer Variation des ,,Blau-Rot*“-Verhéltnisses nur bedingt gut beschrei-
ben. Nachdem die Abweichungen im x(®)-Modell unverstanden bleiben, kdnnen die Abweichungen
der Vorhersagen des Modell auf Basis der mikroskopischen Generationsnichtlinearitit gut erklart
werden, durch den im Modell nicht berticksichtigten endlichen Grad der asymmetrischen lonisie-
rung. Damit hat nur das Modell der mikroskopischen Generationsnichtlinearitit das Potential, nach
einer entsprechenden Erweiterung zur Beschreibung des endlichen Grades der asymmetrischen lo-
nisierung, die experimentellen Daten zufriedenstellend zu beschreiben.

7.8. Variation der optischen Phase

Eine Variation der optische Phase wirkt sich im Bild der mikroskopischen Generationsnichtlineari-
taten in zweifacher Weise auf die THz-Emission aus.

Der erste Effekt beruht darauf, das abhéngig von der Phasendifferenz die maximale Feldstarke
zu unterschiedlichen Zeitpunkten (relativ zur Oszillationsperiode der Fundamentalen) erreicht wird.
Wie die Lésung der Differentialgleichung fiir die Bewegung im optischen Feld zeigt, hat dieses zur
Folge, dass das freie Elektron welches mit den Anfangsbedingungen x=0 und v=0 zum Zeitpunkt
maximaler Feldstérke geboren wird, ggf. nicht nur eine oszillatorische Bewegung im optischen Feld
ausfiihrt, sondern auch zusatzlich im zeitlichen Mittel eine Drift erfahrt. Damit wird die geddmpfte
Plasmaschwingung im lokalen Volumenelement nicht nur durch eine ortlichen Verschiebung (also
durch eine Anfangspolarisation) sondern auch durch eine (ber die optischen Perioden gemittelte
Anfangsgeschwindigkeit der Elektronen (also einen Stromstof3) angeregt. Falls die Dampfungszeit-
konstante der Plasmaschwingung Kleiner ist als die Schwingungsperiode der Plasmaschwingung
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liegt, konnte der beschriebene Effekt zu einer deutlichen Anderung des Werts fiir 22 ., - Atp
flihren. Da man allerdings davon ausgehen kann (vergl. Kap. 7.3), dass die Elektronen bereits nach
einem Weg welcher in der GroRenordnung der Verschiebung entsprechend der Anfangspolarisation
liegt an ionisierten oder nichtionisierten Gasteilchen gestreut werden und damit eine evtl. zusétz-
liche Anfangsgeschwindigkeitskomponente verlieren, ist kein deutlicher Einfluss dieses Effekts zu
erwarten. Im weiteren soll daher eine evtl. Anderung des Werts fiir 12, ;. - Atp auf Grund einer
evtl. zusétzlichen mittleren Anfangsgeschwindigkeitskomponente vernachlassigt werden.

Zusatzlich hangt die Asymmetrie im Feld und damit die effektive Laserpulsenergie [,y sowie
das maximal erreichte Plasmavolumen von der Phase zwischen der Fundamentalfrequenz und der
erzeugten zweiten Harmonischen ab. Dieser Effekt soll im weiteren Verlauf dieses Kapitels genauer
untersucht und quantifiziert werden.

Der Wert fir J.;, ist damit analog zu GI. 7.6 basierend auf der maximal erreichten optische
Feldstérke als Funktion der optischen Phasendifferenz gegeben durch

Jerr o< MAX ((Eopt(1))?)
x MAX <(Egsin(wt) + B cos(0ppo)sin(2wt + ‘quz,w))Q X
(ngSin(eBBO)Sin(2Wt + (PZw,w))Q) )

2
bzw. Jorr = MAX ((\/stin(wt) + / Jaycos(0ppo)sin(2wt + tpgw,w)> +

(\/Esin(HBBo)sin(Zwt + (,OQw,w)) 2>

1

2
= Jopt——— - MAX <<sin(wt) + /Vawweos(0ppo)sin(2wt + <P2w,w)> +
14 Vzwyw

ngywsinQ(GBBo)sinz(Zwt + <,02w,w)) .
(7.9)

Der Verlauf der optischen Feldstérke E,,;(t) fir verschiedene Phasendifferenzen ¢, ,, ist in Abb.
7.6 dargestellt. Leider kann das Maximum in GI. 7.9 nur numerisch bestimmt werden. Mit dem
numerischen Ergebnis kann jedoch der Wert fir J, ; ; sowie das zugehdrige maximal erreichte Plas-
mavolumen und damit die THz-Amplitude bestimmt werden. Das Ergebnis dieser Berechnung ist
in Abb. 7.7 so dargestellt, dass sich das Vorzeichen der THz-Amplitude aus der entsprechenden Po-
laritat der maximalen optischen Feldstérke ergibt. Zusatzlich wurde die Darstellung eingeschrénkt
auf den Bereich, in welchem die Asymmetrie im Feld mehr als 10 % betrdgt. Zusétzlich sind in Abb.
7.7 auch die experimentell gewonnenen Daten und die nach dem x(3)-Modell erwartete Anpassung
an einen Sinus dargestellt.

In der Darstellung erkennt man zunéchst, dass der im x(*)-Modell vorhergesagte sinus-for-
mige Verlauf im Rahmen der Genauigkeit der Messung bestétigt werden kann. Dieser Befund ist
besonders interessant, da ja die Giltigkeit des phanomenologischen ¥*)-Modells auf Grund der
sonstigen in dieser Arbeit dargestellten Beobachtungen und Uberlegungen in Frage gestellt werden
muss. Nach dem jetzigen Kenntnisstand kann die gute Ubereinstimmung nur als zufallig bewertet
werden.

Die im Modell fir Generationsnichtlinearitaten berechneten THz-Amplituden kdnnen anderer-
seits die experimentellen Daten nur unbefriedigend wiedergeben. Insbesondere ist der Verlauf im
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Abbildung 7.6.: Darstellung des zeitlichen Verlaufs der optischen Feldstédrke fiir unterschiedliche
Phasendifferenzen s, ., und fiir konstantes ,,Blau-Rot*-Verhéltnisse Va,, ., = 10 %.
Die Daten wurden dabei jeweils mit dem gleichen Faktor so normiert, dass die
maximale Feldstérke bei V»,, ., =0 den Wert 1 annehmen wiirde.
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Abbildung 7.7.: Darstellung der in den zwei unterschiedlichen Modellen berechneten THz-Ampli-
tude als Funktion der optischen Phasendifferenz fiir konstantes ,,Blau-Rot*“-Ver-
héltnisse Va,, ., = 10 %. Zusétzlich sind die experimentell gewonnenen Daten dar-
gestellt.

Bereich der Maxima im Vergleich zu den experimentelle Daten deutlich flacher. Diese Abweichung
konnte allerdings, wie auch schon bei der Variation des ,,Blau-Rot*-Verhaltnisses diskutiert, darauf
zurlckzufiihren sein, dass die Annahme einer vollstdndig asymmetrischen Verteilung der lonisie-
rungsereignisse, nur bedingt richtig ist. In diesem Fall wirde mit sinkender Asymmetrie die pro
Volumen erzeugte Polarisation (welche ja im Modell als konstant angenommen wurde) abnehmen.
Ein solcher Effekt kdnnte also auch hier die Abweichungen erkléren.

7.9. Diskussion des mikroskopischen Modells

Ausgangssituation fir die Entwicklung eines neuen mikroskopischen Modells war der Befund, dass
eine Erklarung der THz-Emission auf Basis von y(3)-Effekten in Luft bzw. in den Gasmolekiilen
ausgeschlossen werden musste, da nach der quantitativen Analyse in Kap. 6 ein ¥*)-Wert des Me-
diums, welcher um zwei GréRenordnungen Uber dem Literaturwert von Luft liegt, nétig wére um
die THz-Emission zu erklaren. Ebenfalls ware das abrupte Verschwinden der THz-Emission unter-
halb einer fiir die Plasmaerzeugung notigen Mindestlaserpulsenergie mit einem y3)-Effekt in den
Gasmolekiilen nicht zu erkldren. Auch eine Erklarung der THz-Emission auf Basis von zeitunab-
hangigen x(®-Prozessen im Plasmamedium selbst musste ausgeschlossen werden, da evtl. mégli-
che mikroskopische Effekte einen solchen vergleichsweise hohen zeitunabhangigen »3)-Wert des
Plasmamedium nicht erkldren kénnen. Damit kann man nur schlussfolgern, dass das phdanomeno-
logische x(3)-Modell auf Basis zeitunabhangigen Nichtlinearitaten dritter Ordnung keine geeignete
physikalische Beschreibung der THz-Emission im Plasma darstellt. Diese These wird untersttzt
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von der Beobachtung, dass es fiir die bei einer experimentellen Variation des energetischen ,,Blau-
Rot"“-Verhaltnisses beobachten Abweichungen der THz-Amplitude von den Vorhersagen des phé-
nomenologischen x(*-Modells keine sinnvollen Erklarungsansatze gibt.

Andererseits zeigt sich, dass die Nichtlinearitaten in Plasmen, welche zur Erzeugung hoéherer
optischer Harmonischen flihren, auf mikroskopischer Ebene nur in Zusammenhang mit dem lo-
nisierungsprozess selbst erklart werden koénnen. Da die lonisierung natirlich ein zeitabhéngiges
Phanomen ist, ergibt sich die Notwendigkeit, das phanomenologische x*)-Modell fiir die THz-
Emission welches von einer zeitunabhéngigen Nichtlinearitat ausging entsprechend zu erweitern
bzw. zu modifizieren.

Ein solches erweitertes Modell welches auf mikroskopischen Generationsnichtlinearititen ba-
siert wurde in diesem Kapitel entwickelt und dargestellt. Dabei hat sich gezeigt, dass das Modell
nicht nur qualitativ, sondern auch quantitativ in der Lage ist, die THz-Emission gut zu beschreiben.
Die qualitative Ubereinstimmung zeigt sich darin, dass durch Anpassung auf Basis der experimen-
tellen THz-Daten fir die charakteristische Zeit flr die ein mikroskopisches Dipolmoment nach der
lonisierung besteht, ein Wert von 15,3 fs ermittelt wird. Dieser Wert stimmt mit der erwarteten
Lebensdauer auf Grund der Abschirmung auf einer Zeitskala von etwa einer Viertel Plasmaschwin-
gungsperiode (=7,5fs) recht gut Gberein. Auch die Abweichungen der verschiedenen experimen-
tellen Beobachtungen von den Vorhersagen des Modells flr die Generationsnichtlinearitat kénnen
auf der Basis der im Modell gemachten Annahmen qualitativ gut erkldrt werden.

Zusammenfassend wurde also das Ziel erreicht, ein weiterfilhrendes Modell zu entwickeln,
welches einerseits die mikroskopischen Mechanismen erklart, welche zur Entstehung der Nicht-
linearitat fihren, und andererseits die makroskopische THz-Emission qualitativ und quantitativ gut
beschreibt. Im Rahmen weiterfuhrender Arbeiten ware allerdings eine Verfeinerung des Modells
wiinschenswert. Dieses beinhaltet insbesondere eine Beschreibung des Einflusses von unterschied-
lich starker Asymmetrie im zeitlichen Feldverlauf auf das erzeugte mikroskopische Dipolmoment.
Ebenso ist sicher eine experimentelle Uberpriifung des hier vorgeschlagenen mikroskopischen Ge-
nerationsmechanismus notwendig. Vorschldge fur Experimente welche hierzu geeignet erscheinen,
werden in Kap. 9 gemacht.






8. Vergleich der Terahertzemitter

In diesem Kapitel werden die verschiedenen im Rahmen dieser Arbeit untersuchten THz-Emitter
im Hinblick auf die Eignung fir unterschiedliche mdgliche Anwendungen miteinander verglichen.
Dabei werden insbesondere die spektralen Eigenschaften, die Konversionseffizienz und das Satti-
gungsverhalten diskutiert.

8.1. Spektrale Eigenschaften

Ein Vergleich der spektralen Eigenschaften der verschiedenen THz-Emitter ist insbesondere da-
her sinnvoll, weil fur verschiedene mogliche Anwendungen unterschiedliche Anforderungen an die
detektierbare spektrale Flachenenergiedichte gestellt werden. In diesem Abschnitt soll daher die
experimentell bestimmte spektrale Flachenenergiedichte der verschiedenen Emitter verglichen und
im Hinblick auf mdgliche Anwendungen diskutiert werden.

Vor der eigentlichen Diskussion der spektralen Eigenschaften der verschiedenen Emitter, sei
zunéchst bemerkt, dass eine solche Diskussion nur anhand der gemessenen bzw. der erwarteten
spektralen Flachenenergiedichte am Ort des Detektors sinnvoll ist. Dieses liegt zunachst daran,
dass sich auf Grund des frequenzabhéngigen Brennpunktdurchmessers(vergl. Kap. 3.1) die spek-
trale Flachenenergiedichte am Ort des Detektors und die spektrale Energiedichte der insgesamt
abgestrahlten THz-Pulsenergie deutlich unterscheiden. Weiter hangt die absolute abgestrahlte THz-
Energie der groRflachigen Emitter reziprok von der Emitterflache ab. Die Flachenenergiedichte am
Ort des Detektors ist dagegen unabhangig von der Emitterfliche, wenn man Sattigungseffekte ver-
nachlassigt. Im Fall der quasi punktférmigen Plasmaemitter, ist eine Bestimmung der abgestrahlten
gesamten THz-Pulsenergie in Ermangelung der Kenntnis der genauen Abstrahlcharakteristik iber-
haupt nicht moglich. Das Hauptargument fir die Verwendung der Fl&chenenergiedichte am Ort
des Detektors als Grundlage fir eine Diskussion der spektralen Eigenschaften der verschiedenen
Emitter ist jedoch, dass bei der kohédrenten opto-elektronischen Detektion die elektrische Feldkom-
ponente der THz-Strahlung am Ort des Detektors gemessen wird. Auf Basis des Poynting-Theo-
rems und der Fourier-Theorie ermdglicht dieses eine experimentelle Bestimmung der spektralen
Flachenenergiedichte am Ort des Detektors. Andere GroRen wie die insgesamt abgestrahlte THz-
Energie kdnnen fir die in dieser Arbeit verwendete Detektionsmethode nur indirekt, d.h. auf Basis
von Annahmen Uber die Strahlausbreitung bestimmt werden. Grundsatzlich wéare mittels einer bo-
lometrischen Detektion nattirlich auch eine Messung der absoluten abgestrahlten THz-Pulsenergie
mdoglich. Mit einem Interferometer und einer Fourier-Analyse der Daten kdnnte die gesamte abge-
strahlte THz-Pulsenergie dann auch spektral aufgeldst werden. In Ermangelung solcher Messungen
und im Hinblick auf mdgliche Anwendungen mit opto-elektronischer Detektion soll die Diskus-
sion der spektralen Eigenschaften der Emitter hier anhand der Flachenenergiedichte am Ort des
Detektors erfolgen.

Die spektralen Eigenschaften bzw. genauer die aus der gemessenen THz-Signalform bestimm-
ten spektrale Flachenenergiedichten am Ort des Detektors sind in Abb. 8.1 fiir die unterschiedlichen
THz-Emitter jeweils fir eine Laserpulsenergie von 420 .J dargestellt. Die Daten wurden jeweils mit
einer Brennweite des Detektor-Parabolspiegels von f;.; =5cm und einer freien Appertur des THz-
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4 cm’® GaAs mit 1 kV/cm externem Feld
4 cm’® ZnTe

- === y“-Plasma Emitter
—-=--Plasma Emitter mit 10 kV/cm externem Feld

O 1 2 3 4 5 6
Frequenz [THZz]

Abbildung 8.1.: Darstellung der gemessene von den verschiedenen Emittern am Ort des Detektors
erzeugten spektralen Flachenenergiedichte fiir einen Laserpuls mit 420 uJ.
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Strahls vor dem Detektor-Parabolspiegels von A, ~ 10 cm? bestimmt.

In der Darstellung zeigt sich, dass der GaAs-Emitter mit externer Vorspannung ein Energiedich-
tespektrum erzeugt, welches ein Maximum bei ca. 100 GHz aufweist. Von diesem Wert an fallt das
Spektrum exponentiell ab und erreicht bei etwa 3 THz das Rauschniveau. Damit eignet sich dieser
Emitter insbesondere fir Anwendungen bei denen eine hohe absolute THz-Pulsenergie erwiinscht
ist und sonst keine gréReren Anforderungen an die spektralen Eigenschaften gestellt werden. Hier
sind z.B. Messungen an Halbleiterproben im Rahmen einer Anrege-Abfrage Technik mit optischer
Anregung und Abfrage der Leitféhigkeit mittels einer THz-Transmissionsmessung zu nennen.

Der grofflachige ZnTe-Emitter und der nichtlineare Plasmaemitter erzeugen dagegen ein Spek-
trum, welches ein Maximum bei etwa 1 THz zeigt und im Bereich von 1 THz bis 2,5 THz eine etwa
eine GroRenordnung hohere Energiedichte als der GaAs-Emitter aufweist. Damit sind diese Emit-
ter flir Anwendungen gut geeignet bei denen eine hohe spektrale Energiedichte bei moglichst hoher
Frequenz erwiinscht ist. Hier ist die THz-Spektroskopie oder auch die THz-Bildgebung zu nennen.

Das Spektrum des Plasmaemitters mit extern angelegtem Feld erzeugt ein mit dem nichtlinearen
Plasmaemitter bzw. mit dem ZnTe-Emitter vergleichbares Spektrum. Allerdings ist die absolute
Flachenenergiedichte um drei GréRenordnungen reduziert, so dass dieser Emitter flr praktische
Anwendungen sicher uninteressant ist.

8.2. Effizienz der untersuchten THz-Emitter

Bei einem Vergleich der Effizienz der verschiedenen im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Tera-
hertzemitter stellt sich zunachst die Frage, wie eine solche Effizienz sinnvoll definiert werden soll.
Zunachst kénnte man annehmen, dass die absolute erzeugte THz-Pulsenergie, bzw. die energe-
tische Konversionseffizienz ein gutes Bewertungskriterium darstellen. Dabei muss man jedoch die
Ergebnisse aus Kapitel 3.1 bedenken, welche besagen, dass flr einen idealen (also séttigungsfreien)
groRflachigen Emitter die gemessene THz-Signalamplitude unabhéngig von der Emitterflache ist,
wogegen die erzeugte absolute THz-Pulsenergie entgegengesetzt proportional mit der Emitterflache
skaliert. Da man in der Regel sogar eine mdglichst grole Emitterflaiche wéhlen wird, um einerseits
Séttigungseffekte zu vermeiden und anderseits eine moéglichst gute Fokussierbarkeit zu realisie-
ren, ist klar, dass die absolute THz-Pulsenergie nicht geeignet ist, um die Effizienz der Emitter zu
beschreiben. Im Falle der groRRflichigen Emitter ist allerdings ein Vergleich der pro Emitterflache
abgestrahlten THz-Energie mittels des in Kap. 3.1 eingefihrten Effizienzfaktors und der in Kap. 3.3
far ZnTe bzw. in Kap. 3.4 fir GaAs angegebenen Werte grundsétzlich mdglich. Ein solcher Ver-
gleich ist allerdings auf Grund der starken Séttigung des GaAs-Emitters und der damit verbundenen
starken Abhangigkeit des Effizienzfaktors von der Beleuchtungsintensitat wenig aussagekraftig. Fur
die punktférmigen Plasmaemitter, kann ein solcher Effizienzfaktor erst gar nicht definiert werden.

Sinnvoller Weise soll daher der Vergleich der Effizienz anhand der experimentell bestimmten
Flachenenergiedichte am Ort des Detektors erfolgen. Ein solcher Vergleich kann dann einerseits flr
bestimmte diskrete interessante Zielfrequenzen erfolgen. Andererseits kann durch Integration tiber
die spektrale Flachenenergiedichte auch die gesamte detektierte Flachenenergiedichte bestimmt und
verglichen werden. In beiden Fallen muss darauf geachtet werden, dass, wie bereits im vorhergehen-
den Unterkapitel dargestellt, die Parameter fiir die Ausbreitung der THz-Strahlung (also der freie
Strahldurchmesser und die effektive Brennweite des auf den Detektor fokussierenden Elements)
vergleichbar sind.

Aufgrund des flr alle Emitter gefundenen und erwarteten nichtlinearen Zusammenhangs zwi-
schen Laserpulsenergie und erzeugter spektraler THz-Flachenenergiedichte ist ein Vergleich bzw.
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I 4 cm’ GaAs mit 1 kV/cm

[ 4 cm’ ZnTe
I nichtlinearer Plasmaemitter
I Plasmaemitter mit 10 kV/cm

THz-Signalamplitude [V/cm] fur (e)

bzw. Flachenenergiedichte [pJ/cm?] fur (d)

(a) bei (b) bei (c) bei (d)von0 (e)im
0,1THz 10THz 25THz bis5THz Zeitbereich

spektrale Flachenenergiedichte [pJ/cm?/THz] fiir (a-c)

Abbildung 8.2.: Darstellung der fir die verschiedenen Emitter experimentell bestimmten Flédchen-
energiedichte bei 0,1 THz (a), bei 1,0 THz (b) und bei 2,5 THz (c) sowie der inte-
gralen Flachenenergie fiir den Bereich von 0 bis 5 THz (d) und der THz-Signalam-
plitude (e) jeweils am Ort des Detektors und fir einen Laserpuls mit 420 uJ.

eine Angabe der absoluten Konversionseffizienz nur flr jeweils eine bestimmte konstante Laser-
pulsenergie sinnvoll. Insbesondere durch die unterschiedlichen Abhangigkeiten der erzeugten THz-
Amplituden bzw. der Flachenenergiedichten von der Laserpulsenergie wird auch ein relativer \er-
gleich der Konversionseffizienz der einzelnen Emitter bei verschiedenen Laserpulsenergien unter-
schiedlich ausfallen. Solche unterschiedlichen Abhéngigkeiten entstehen einerseits auf Grund der
grundsatzlich andersartigen physikalischen Vorgange in den Emittern, und auch auf Grund von un-
terschiedlich stark ausgeprégten Sattigungseffekten. Dieses wird detailliert in Kap. 8.3 dargestelit.
Die Effizienz der untersuchten Emitter soll daher in diesem Kapitel fur die im Rahmen dieser Arbeit
maximal zu Verfiigung stehende Laserpulsenergie von 420 ;.J erfolgen'.

In. Abb. 8.2 sind die experimentell bestimmten Flachenenergiedichten bei 0,1 THz, 1,0 THz
und 2,5 THz sowie die integrale Flachenenergie flr der Bereich von 0 bis 5 THz fiir die verschie-
denen Emitter dargestellt. Zuséatzlich ist die im Zeitbereich experimentell bestimmte THz-Signal-
amplitude eingezeichnet. Es ist zu erkennen, dass der Vergleich der Effizienz erwartungsgemas fir
unterschiedliche Zielfrequenzen unterschiedlich ausfallt. Auch die Eignung des GaAs-Emitters fiir
niedrige Frequenzen und des ZnTe bzw. des nichtlinearen Plasmaemitters fiir hdhere Frequenzen
wird deutlich. Weiter zeigt sich, dass bei einer Betrachtung sowohl der gesamten gemessenen Fla-
chenenergie (d) als auch der THz-Amplitude im Zeitbereich (e) nur noch minimale Unterschiede
zwischen dem GaAs- dem ZnTe- und dem nichtlinearen Plasmaemitter festzustellen sind. Nur der

1Grundsatzlich waren am Ort des Emitters unter optimalen Bedingungen Laserpulsenergien von bis zu 550 z.J méglich,
allerdings liegen solche Daten nicht fur alle Emitter vor, so dass der Vergleich bei einer Laserpulsenergie von 420 uJ
durchgefiihrt wurde, bei der Daten fiir alle untersuchten Emitter vorliegen.
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Plasmaemitter mit externem Feld fallt deutlich nach unten ab. Damit ist dieser Emitter fur prakti-
sche Anwendungen sicher uninteressant. Im Hinblick auf weitere Untersuchungen zum Verstédndnis
des nichtlinearen Plasmaemitters wird aber auch der Plasmaemitter mit angelegtem Feld zukdnftig
von Bedeutung sein (vergl. Kap. 9.4.2).

Weiter ist der Darstellung zu entnehmen, dass die experimentell und im Rahmen von Modell-
rechnungen vergleichsweise einfach zugéngliche THz-Signalamplitude ahnliche Vergleichsergeb-
nisse liefert, wie die spektral integrierte FI&chenenergie. Damit ist es gerechtfertigt, den Vergleich
des Sattigungsverhaltens im nédchsten Unterkapitel anhand der THz-Signalamplitude durchzufiih-
ren. Dabei muss allerdings beachtet werden, dass bei einem angenommenen laserpulsenergie-unab-
héngigen zeitlichen Verlauf des THz-Signals, die spektral integrierte Flachenenergie proportional
zum Quadrat der THz-Amplitude ist, d.h. wenn sich z.B. fur eine bestimmten Emitter in einem be-
stimmtem Bereich die detektierte THz-Amplitude linear mit der Laserpulsenergie andert, steigt die
detektierte Fldchenenergie quadratisch.

8.3. Sattigungsverhalten

Neben den spektralen Eigenschaften ist natlrlich auch das Sattigungsverhalten der Emitter von
besonderem Interesse. Da nach der Diskussion im vorhergehenden Kapitel die THz-Amplitude, also
die maximal erzeugte THz-Feldstarke am Ort des Detektors fiir eine Bewertung der Emitter geeignet
erscheint, soll das Sattigungsverhalten der Emitter anhand dieser GroRe diskutiert werden. Dabei
soll versucht werden, mittels der in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Modelle das erwartete
Sattigungsverhalten im Bereich oberhalb der experimentell erreichbaren Laserpulsenergien (also
im Bereich von 1 mJ bis 20 mJ) zu interpolieren.

Fur eine Diskussion des Sattigungsverhaltens muss zundchst die Frage geklart werden, wel-
ches Verhalten man grundsatzlich fiir die verschiedenen Emitter ohne Sattigungseffekte erwartet.
Fur die untersuchten groRflachigen Emitter ist dieses Verhalten ohne Séttigung, also der Verlauf im
Bereich niedriger Laserpulsenergien, durch einen linearen Zusammenhang zwischen THz-Ampli-
tude und Laserpulsenergie, bzw. durch eine quadratische Abhangigkeit der THz-Pulsenergie und
der Flachenenergie am Ort des Detektors von der Laserpulsenergie gegeben.

Fur die Plasmaemitter ist die Situation ungleich komplizierter. Eine Bestimmung des normalen
(also des sattigungsfreien) Verhaltens ist im Bereich niedriger Laserpulsenergien nicht méglich, da
hier das Plasma und damit die THz-Emission vollig verschwindet. Eine Bestimmung des normalen
(also sattigungsfreien) Verhaltens kann also nur auf Basis der im Rahmen dieser Arbeit entwickelten
Modelle erfolgen.

Fir den Plasmaemitter mit angelegtem Feld ist nach dem vorgestellten Modell die THz-Ampli-
tude proportional zum Plasmavolumen. Dieses ist analytisch durch Gl. 4.22 gegeben. Auch unter
Bertcksichtigung nichtlinearer Brechungsindexeffekte zeigt das Plasmavolumen einen praktisch
mit Gl. 4.22 identischen Verlauf. Eine Naherung von GI. 4.22 flr hohere Laserpulsenergien liefert
eine Abhéangigkeit des Plasmavolumens und damit der erwarteten THz-Amplitude ohne Sattigungs-
effekte proportional zu (J,,;)%/2.

Das normale Verhalten des nichtlinearen Plasmaemitters ist im x(*)-Modell gegeben durch
einen quadratischen Anstieg der THz-Amplitude mit der Laserpulsenergie, was eine Variation der
THz-Energie mit (J,,:)* bedeutet. Diese Abhangigkeit wird im Modell geringfugig durch Stti-
gungseffekte im BBO-Kristall modifiziert. Im Modell auf der Basis von Generationsnichtlinea-
ritdten ergibt sich analog zum Plasmaemitter mit externem Feld zun&chst eine Abhédngigkeit der
THz-Amplitude proportional zu (.J.;;)%2. Die effektive Laserpulsenergie .J,;; hangt dabei nach
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Gl. 7.9 von der Laserpulsenergie J,,; und von dem ebenfalls laserpulsenergie-abhéangigen ,,Blau-
Rot“-Verhaltnis V3, ,, ab, so dass sich eine Abhangigkeit von etwa (Jopt)L8 ergibt.

In Abb. 8.3 ist die gemessene THz-Signalamplitude als Funktion der Laserpulsenergie fiir die
verschiedenen im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Emitter dargestellt. Es féllt auf, dass sich die
verschiedenen Emitter nicht nur in den absoluten Werten fiir die erzeugte THz-Amplitude sondern
auch im qualitativen Verlauf der THz-Amplitude bei variierter Laserpulsenergie stark unterschei-
den.

Die hdchsten absoluten experimentell bestimmten THz-Amplituden liefert grundsétzlich der
extern vorgespannte grofl3flichige GaAs-Emitter. Allerdings zeigt dieser Emitter auch das starkste
Sattigungsverhalten. Dieses bedeutet, dass bei einer Standardemitterflache von 9 cn? bereits ober-
halb von 200 1.J keine Steigerung der THz-Amplitude mehr erzielt werden kann. Das Verhalten wird
von dem in Kap. 3.4 vorgestellten Modell gut beschrieben. Auch stimmen die im Rahmen dieser Ar-
beit bestimmten THz-Amplituden gut mit experimentellen Daten aus der Literatur Uberein [39, 45].
In diesen Arbeiten wurde die THz-Amplitude (im Gegensatz zu der im Rahmen dieser Arbeit ver-
wendeten elektro-optischen Detektionsmethode) durch Berechnung auf der Basis der bolometrisch
bestimmten THz-Pulsenergie und auf Grund von Annahmen ber den Brennpunktdurchmesser so-
wie Uber die THz-Pulslédnge gewonnen.

Sowohl in den im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Daten als auch in den Literaturdaten er-
kennt man teilweise fur eine weiter Steigerung der Laserpulsenergie oberhalb von etwa 200 jJ
sogar ein leichtes Absinken der THz-Amplitude. Ein solches Verhalten kann wie bereits in Kap. 3.4
ausgefihrt mit einer Feldabschirmung auf Grund einer rdumlich inhomogenen Ladungstragerver-
schiebung erklért werden [66].

Eine Mdoglichkeit mit dem GaAs-Emitter hdhere THz-Amplituden zu erzeugen besteht darin
das angelegte externe Feld weiter zu steigern. Um elektrische Uberschlage zu vermeiden, ist dazu
allerdings die Verwendung einer Hochspannungsquelle mit pulsférmigem Spannungsverlauf nétig,
welche es ermdglicht, das elektrische Feld nur fiir eine Zeitraum in ps Bereich wéhrend des La-
serpulses anzulegen. Die experimentelle Umsetzung dieser Technik ist allerdings extrem problem-
behaftet, da die Abschirmung der von der Hochspannungsquelle verursachten elektromagnetischen
Stérungen nur mit groem Aufwand mdglich ist. Die auf Basis des in dieser Arbeit vorgestell-
ten Modells fir eine Vorspannung von 10 kV/cm berechneten THz-Amplituden zeigen, dass mit
den GaAs-Emitter grundsétzlich THz-Amplituden von ca. 100 kV/cm erreichbar sind. Dieser Wert
stimmt gut mit experimentellen Daten aus der Literatur tiberein.

Neben der problembehafteten Steigerung der externen Feldstérke bietet sich auf Grund der star-
ken Séttigung des GaAs-Emitters auch die Mdglichkeit mittels einer Steigerung der Emitterflache
hohere THz-Amplituden zu erzeugen. Dabei wird die Tatsache ausgenutzt, dass die am Ort des
Detektors erzeugte THz-Amplitude flr einen idealen d.h. sattigungsfreien grof3flachigen Emitter
zun&chst einmal unabh&ngig von der Emitterflache ist. In Abb. 8.3 ist daher fiir einen GaAs-Emit-
ter mit 100 cm? auf der Basis des im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten Modells die erwartete
THz-Amplitude dargestellt. Eine solche Emitterfliche kann z.B. mit 10 nebeneinander angeord-
neten Standard Zwei-Zoll-GaAs-Wafern und entsprechend flachem Einfall des aufgeweiteten opti-
schen Strahls realisiert werden. Mit einer solchen Anordnung sollte bei einer Laserpulsenergie von
500 1.J und einer experimentell unkritischen Feldstarke von 1 kV/cm ebenfalls das Erreichen einer
THz-Amplitude von 100 kV/cm moglich sein. Damit ist das Potential des GaAs-Emitters allerdings
ausgeschopft. Dieses gilt auch, wenn noch erheblich héhere Laserpulsenergien zu Verfigung stehen
wirden.

Der groRflachige (4cm?) 500 um dicke nichtlineare ZnTe-Emitter zeigt im Vergleich zum
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GaAs mit externer Vorspanung:
A 9 cm’ 1 kV/cm gemessen
~~~~~~~~~ -9 cm’ 1 kV/em modelliert < 500 pJ, konstant interpoliert > 500 pJ
———100 cm’ 1 kV/cm modelliert < 5000 wJ, konstant interpoliert > 5000 pJ
---------- 9 cm’ 10 kV/cm modelliert < 500 ud, konstant interpoliert > 500 pJ
GaAs mit externer Vorspannung (Literaturdaten):

X Budiarto et. al. mit 15 kV/cm pulsfémigem Feld

* You et. al. mit 10.7 kV/cm pulsfémigem Feld

v You et. al. mit 9 kV/cm pulsfomigem Feld

A You et. al. mit 1.5 kV/cm pulsfomigem Feld
500 um-dickes ZnTe:

4 cm’ gemessen
4 cm’ interpoliert auf Basis von 0.25 cm” Messung

nichtlinearer Plasmaemitter:

® 2,5 cm BBO-Brennpunkt-Abstand gemessen
—— 2,5 cm BBO-Brennpunkt-Abstand modelliert im x(3)-ModeII

""" 12 cm BBO-Brennpunkt-Abstand modelliert im %®-Modell
—— 2,5 cm BBO-Brennpunkt-Abstand modelliert im Modell fir Generationsnichlinearitat

rrrrrr 12 cm BBO-Brennpunkt-Abstand modelliert im Modell fiir Generationsnichlinearitat
Plasmaemitter mit externem Feld:

¢ 10kV/cm 1 bar gemessen

""" 10 kV/cm 1 bar modelliert

© 200 kV/cm 46 bar gemessen
''''''''' lineare Fortsetzung von € bzw. ©

Abbildung 8.3.: Darstellung der Variation der THz-Signalamplitude am Ort des Detektors mit der
Laserpulsenergie. Die Literaturdaten wurden dabei entnommen aus: Budiarto et al.:
Ref. [39] und You et al.: Ref. [45]
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GaAs-Emitter ein deutlich moderateres Sattigungsverhalten. Dieses wird erst im Bereich der in-
terpolierten Daten bei 1000 J bemerkbar. Die interpolierten Daten wurden auf Basis des experi-
mentell an einem 0,25 cm? groRen Kristall bestimmten Sattigungsverhaltens ermittelt, da im vorge-
stellten Modell keine Sattigungseffekte berlicksichtigt wurden.

Sollten noch hohere Laserpulsenergien im Bereich von etwa 10 mJ zu Verfiigung stehen, wird
ein ZnTe-Emitter mit geniigend groRer Flache um Sattigungseffekte zu vermeiden, (ca. 10 cn?)
den vom GaAs-Emitter vorgegebenen Spitzenwert von 100 kV/cm erreichen. Dariiber hinaus wird
allerdings der ZnTe-Emitter bei sehr viel einfacherer experimenteller Handhabung deutlich bessere
spektrale Eigenschaften aufweisen.

\Von den untersuchten Plasmaemittern, ist das Sattigungsverhalten des Plasmaemitters mit ange-
legten Feld von grolRer Bedeutung, da hier die Grenzen der vorgestellten Modelle deutlich werden.
In der Darstellung in Abb. 8.3 erkennt man, dass im Bereich von oberhalb von etwa 250 yJ deutli-
che Abweichungen vom erwarteten (.J,,,;)3/2-Verlauf auftreten. Diese Abweichung vom erwarteten
Verlauf, die man auch als Sattigungseffekte bezeichnen kann, sind wie bereits in Kap. 5 dargestellt,
entweder auf eine mangelhafte Beschreibung des Plasmavolumens im Propagationsmodell oder
auf im THz-Emissionsmodell nicht berlicksichtigte Phasenfehlanpassung oder Absorptionseffekte
im Plasma zurlickzufuhren. Damit ist die Anwendbarkeit des Modells auf deutlich héhere Laser-
pulsenergien fraglich, da dabei ja noch deutlich gréRere Plasmavolumen erzeugt werden und damit
Phasenfehlanpassung oder Absorptionseffekte im Plasma an Bedeutung gewinnen werden. Aus die-
sem Grund erscheint die ebenfalls dargestellte lineare Interpolierung der Daten eher angemessen,
obwonhl ein solcher linearer Zusammenhang nicht physikalisch begrindet werden kann.

Vergleichbare Abweichungen treten fir den Plasmaemitter mit externem Feld bei hohem Druck
in noch stérkerer Form auf. Dieses liegt vermutlich daran, dass die auf dem nur fiir niedrige Driicke
anwendbaren Propagationsmodell beruhende Vermutung, dass das Plasmavolumen im Grenzfall ho-
her Laserpulsenergien mit (.J,,;)®/? wéchst, fir hohe Driicke vermutlich nicht gerechtfertigt ist. Das
vorgestellte Modell wurde daher im Fall hoher Driicke nicht angewendet. Statt dessen wurden die
Daten ebenfalls linear interpoliert, obwohl der lineare Zusammenhang auf Grund der Erkenntnisse
dieser Arbeit auch hier nicht physikalisch begriindet werden kann.

Aus dem Auftreten von Abweichungen vom erwarteten (.J,,;)>/2-Verlauf beim Plasmaemitter
mit externem Feld auf Grund von im Modell nicht berlcksichtigter Phasenfehlanpassung oder we-
gen Absorptionseffekten im Plasma kann man schlussfolgern, dass vergleichbare Abweichungen
auch fir den nichtlinearen Plasmaemitter zu erwarten sind, wenn dieser im Bild der Generations-
nichtlinearitdten modelliert wird. Dieses liegt darin begriindet, dass auch in diesem Modell die
THz-Amplitude proportional zum Plasmavolumen ist. Allerdings héngt dieses hier von der effekti-
ven Laserpulsenergie ab, in welche auch das ,,Rot-Blau®-Verhéltnis eingeht.

In der Darstellung in Abb. 8.3 fallt beim Vergleich der experimentellen Daten fiir den nichtli-
nearen Plasmaemitter mit dem vom Modell fiir die Generationsnichtlinearitit vorgestellten Verlauf
auf, dass die Abweichungen eher entgegengesetzt ausfallen, als man es auf Grund von im Mo-
dell nicht berticksichtigter Phasenfehlanpassung oder nicht berticksichtigter Absorptionseffekte im
Plasma erwarten wirden. Dieses erkldrt sich vermutlich dadurch, dass die im Modell fiir geniigend
hohen ,,Blau““-Anteil angenommene Unabhéngigkeit des erzeugten lokalen Polarisationspulses vom
»Blau-Rot“-\Verhéltnis, nicht exakt gultig ist. D. h mit einer Erhéhung der Laserpulsenergie (und da-
mit auch einer Erhéhung des ,,Blau-Rot“-Verhaltnisses) wird auch noch eine leichte Steigerung in
der Auspragung der Asymmetrie der lonisierung verbunden sein.

Beschreibt man den nichtlinearen Plasmaemitter im %3)—Modell, so fallt auf, dass die Messda-
ten verh&ltnismé&Rig gut beschrieben werden kdnnen, obwohl die Gultigkeit dieses Modells ja nach
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der Diskussion in Kap. 7 fraglich ist. Geht man zunéchst jedoch einmal von der Richtigkeit des
x3)-Modells aus, kann die gute Ubereinstimmung damit erklart werden, das Verluste auf Grund
von Phasenfehlanpassung im Vergleich zum Plasmaemitter mit externem Feld deutlich geringer
ausfallen werden, da die THz-Erzeugung auf Grund des x(*)-Effekts ja im wesentlichen im Bereich
hoher Intensitat, also im Zentrum des Plasmas und nicht gleichmaRig tber das ganze Plasmavolu-
men verteilt erfolgt.

Bei der Bestimmung der erwarteten vom nichtlinearen Plasmaemitter erzeugten THz-Ampli-
tude im Bereich hoher Laserpulsenergien muss zundchst berlicksichtigt werden, dass eine weitere
Steigerung der Laserpulsenergie ohne eine Anderung der experimentellen Parameter zu einer Zer-
storung des BBO-KTristalls fuhren wird. Um dieses zu Vermeiden muss also die Flachenbelastung
des BBO-Kristalls reduziert werden. Dieses kann durch eine Vergrolierung des Brennpunkt-BBO
Abstands bei gleichbleibender Fokussierung erreicht werden. Zum Erreichen einer Laserpulsener-
gie von 10 mJ ware allerdings bei unverénderter Fokussierung theoretisch ein BBO-Brennpunktab-
stand von 12 cm notwendig. Dieser Wert Ubersteigt die Brennweite der Linse von 8 cm und erscheint
daher zunéchst als nicht sinnvoll. Da jedoch vergleichbare Brennpunktparameter (Strahldurchmes-
ser und Rayleigh-lange) auch mit einer langbrennweitigeren Linse erzielt werden kénnen, wenn
der Laserstrahl vor der Linse mittels eines Teleskops entsprechen aufgeweitet wird, ist ein BBO-
Brennpunktabstand von 12 cm bei unveranderten Brennpunktparametern eine durchaus experimen-
tell realisierbare Annahme.

Unter dieser Voraussetzung liefern beide Modelle fiir den nichtlinearen Plasmaemitter im Be-
reich hoher Laserpulsenergien vergleichbare absolute THz-Amplituden, wenn auch der qualitative
Verlauf (wie auch im Bereich niedriger Energien) leicht unterschiedlich ist. Im Rahmen des fa-
vorisierten Bildes der Generationsnichtlinearitdt muss allerdings ausgefuhrt werden, dass die Ab-
schéatzung zum Teil auf der Annahme beruht, das zunehmende Verluste auf Grund von im Modell
nicht berlcksichtigter Phasenfehlanpassung oder nicht berticksichtigter Absorptionseffekte im Plas-
ma durch einen ebenfalls nicht berlicksichtigten Gewinn im lokal erzeugten Polarisationspuls (auf
Grund von stérker ausgepragter Feldasymmetrie) kompensiert wird. In wieweit diese Annahme
gerechtfertigt ist, kann letztendlich nur durch experimentelle Untersuchungen oder durch eine voll-
standige theoretische Beschreibung der Verlustmechanismen und der Anderung des lokal erzeugten
Polarisationspulses auf Grund der Anderung des ,,Blau-Rot“-Verhiltnisses geklart werden. Diese
wirde den Rahmen der vorliegenden Arbeit deutlich Ubersteigen.

Geht man dennoch davon aus, dass die Beschreibung der von nichtlinearen Plasmaemitter er-
zeugten THz-Amplitude im Bereich hoher Laserpulsenergien einigermalien korrekt ist, so muss
festgestellt werden, dass dieser Emitter das Potential hat, THz-Amplituden zu erzeugen welche
deutlich oberhalb der Werte von allen anderen bekannten THz-Emittern liegt. Aufgrund dieser Tat-
sache in Verbindung mit der verhéltnisméafig einfachen experimentellen Realisierbarkeit sollte der
nichtlineare Plasmaemitter einen idealen Emitter fir THz-Anwendungen darstellen bei denen ex-
trem hohe THz-Amplituden notwendig sind. Hier ist sicher die flachige THz-Bildgebung, d.h. dass
Durchleuchten ganzer Objekte ohne Rasterung des THz-Strahls, und die nichtlineare THz-Spektro-
skopie (also die Untersuchung von Effekten welche nichtlinear von der THz-Feldstérke abhéngen)
zu nennen.
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9. Empfehlungen und Ausblick

In diesem Kapitel sollen die im Rahmen der vorliegenden Arbeit gewonnenen Erkenntnisse einer-
seits in Bezug auf die praktische Anwendbarkeit und Umsetzung im Bereich der experimentellen
THz-Spektroskopie und Bildgebung zusammengefasst werden. Ebenfalls sollen Empfehlungen fiir
weiterfuhrende Untersuchungen zum Verstandnis der vorgestellten Plasmaemitter dargestellt wer-
den. Solche Untersuchungen sollten natirlich auch zu einer Steigerung der Effizienz dieser Emitter
und zum Nachweis der Einsetzbarkeit bei hoheren Laserpulsenergien fiihren.

9.1. Optimierung des grof3flachigen GaAs-Emitters

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der groRflachige GaAs-Emitter standardmaRig mit externen Fel-
dern von bis zu 1 kV/cm verwendet. Die in der Literatur vorgeschlagene und demonstrierte Ver-
wendung von Feldern mit Werten von bis zu 15 kV/cm muss nach den im Rahmen dieser Arbeit
gemachten Erfahrungen als experimentell schwierig und problembehaftet bewertet werden. Die-
ses liegt insbesondere daran, dass die extrem hohen Felder nur mittels Hochspannungsquellen mit
pulsformigen Spannungsverlauf realisiert werden konnen, da sonst Uberschlage auftreten. Solche
Hochspannungsquellen erzeugen aber extrem starke elektromagnetische Stérungen, welche zu ho-
hem Hintergrundrauschen und u.U. zu Fehlfunktionen verschiedener elektronischer Geréte im La-
bor fhrt. Damit stellt die Erhdhung der externen Feldstérke keinen geeigneten Weg flir eine Erho-
hung der Effizienz dieser Emitter dar.

Aus diesem Grund und auf Grund der starken Sattigung ist eine weitere Optimierung des groR-
flachigen GaAs-Emitters mit angelegtem Feld nur durch eine deutliche Steigerung der Emitterflache
sinnvoll. Dazu kénnten z.B. ca. 10 etwa 3 cm x 3 cm groRe Emitter nebeneinander platziert werden.
Diese Anordnung kann dann mittels eines auf einen Durchmesser von ca. 3 cm aufgeweiteten Laser-
strahls unter sehr flachem Winkel ausgeleuchtet werden. Dieses sollte eine Steigerung der am Ort
des Detektors erzeugten THz-Amplitude um einen Faktor 10 auf ca. 100 kV/cm ermdglichen. Zu-
satzlich sollte bei geniigend flachem Einfallswinkel auch eine weiter Steigerung der THz-Emission
auf Grund von Superradianz-Effekten [48] erfolgen.

9.2. Standardemitter im Laserpulsenergiebereich von ca. 500 pJ

Eine weitere Steigerung der vom ZnTe-Emitter erzeugten THz-Amplitude ist durch die Verwen-
dung von dickeren (z.B. 2-3mm) ZnTe-Kristallen moglich. Diese wird zwar die Bandbreite auf
etwa 2 THz einschranken, sollte aber eine deutliche Steigerung der THz-Amplitude ermdglichen.
Damit hat der ZnTe-Emitter in jedem Fall das Potential vergleichbare THz-Amplituden wie der
Standard GaAs-Emitter zu liefern. Auf Grund der deutlich besseren spektralen Eigenschaften und
der unkomplizierten Handhabung ist der ZnTe-Emitter daher im Laserpulsenergiebereich von ca.
500 pJ flr die meisten Anwendungen der bevorzugte Emitter. Fiir Anwendungen in der Bildgebung
mit Rasterung des Objekts bzw. des THz-Strahls empfiehlt sich weiter die Verwendung von relativ
groRen Emitterflachen in der GroRe von 5 bis 10 cm? um eine moglichst gute Fokussierbarkeit des
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THz-Strahls zu erzielen. Solche ZnTe-Kristalle sind inzwischen fiir unter 1.500 Euro kommerziell
erhaltlich.

9.3. Standardemitter im Laserpulsenergiebereich von ca. 10mJ

Im Laserpulsenergiebereich von ca. 10 mJ ist der bisher in der Literatur vorgeschlagene GaAs-
Emitter mit angelegtem externen Feld sicher ungeeignet, da die zu Verfligung stehende Laserpul-
senergie auf Grund von Séttigungseffekten praktisch ungenutzt bleibt. Eine deutliche Verbesse-
rung sollte hier ein gro¥flachiger nichtlinearer ZnTe-Kristall bieten. Bei einer Emitterflache von
ca. 10 cm? sollten Sattigungseffekte gering und eine Zerstorung des Kristalls wirksam vermeidbar
sein. Nach den im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnissen kann mit hoher Sicherheit ab-
geschatzt werden, dass dann z.B. bei einer Kristalldicke von 2mm THz-Amplituden im Bereich
von 100 kV/cm standardmaRig erreicht werden, ohne dass eine aufwendige Optimierung wie beim
GaAs-Emitter (vergl. Kap. 9.1) notwendig ist.

Die Diskussion der erwarteten vom nichtlinearen Plasmaemitter erzeugten THz-Amplituden
rechtfertigt auerdem die Annahme, dass auch dieser Emitter im Laserpulsenergiebereich von ca.
10 mJ einen attraktiven einfach handhabbaren Standardemitter mit mindestens vergleichbaren THz-
Amplituden darstellt. Die Eigenschaften dieses Emitters im Bereich hoher Laserpulsenergien sollte
daher im Rahmen weiterfiihrender experimenteller und theoretischer Arbeiten ausfiihrlich unter-
sucht werden. Empfehlungen hierfiir werden in den néchsten zwei Unterkapiteln gegeben.

9.4. Erweiterung der theoretischen Beschreibung des Plasmaemitters

9.4.1. Verbesserte Beschreibung des Plasmavolumens sowie Beriicksichtigung
von Phasenfehlanpassung und Absorption im Plasma

Zur Verbesserung bzw. Erweiterung der in dieser Arbeit vorgestellten Modelle wére zundchst ei-
ne groélRere Sicherheit in der Beschreibung des Plasmavolumens wiinschenswert. Dazu sollten die
Vorhersagen des Propagationsmodells in Kap. 4.3 experimentell Gberprift werden. Dieses wére z.B.
durch die Ermittelung des Plasmavolumens mittels eine Mikroskopobjektivs und einer CCD-Kame-
ra denkbar. Kann mittels solcher Messungen das berechnete Plasmavolumen bestétigt werden, muss
versucht werden die Abweichungen zwischen gemessener THz-Amplitude und Plasmavolumen auf
Grund von Phasenfehlanpassung und Absorption zu berticksichtigen. Diese sollte sinnvoller Weise
zun&chst anhand des Plasmaemitters mit externem Feld erfolgen, da hier die GrolRenordnung der
Polarisation innerhalb des Plasmas auf Grund der vollstdndigen Feldabschirmung des externen Fel-
des genau bekannt ist. Evtl. Abweichungen zwischen der Entwicklung des Plasmavolumens und
der THz-Amplitude mussen durch eine Beschreibung von Phasenfehlanpassung und Absorption im
Plasma erfolgen. Dazu muss einerseits der Absorptionskoeffizient des Plasmas im optischen bzw.
im THz-Frequenzbereich bestimmt werden. Andererseits missen die bei der Integration Uber die im
Plasmabereich erzeugte Polarisation gemachten Naherungen vermieden werden, so dass evtl. Ver-
luste durch Phasenfehlanpassung beschrieben werden kdnnen. Ein insoweit verbessertes Modell
kann dann anhand der experimentellen THz-Daten des Plasmaemitters mit externem Feld Uberpruft
werden. Winschenswert ware dabei den zugéanglichen Bereich der Laserpulsenergie nach oben zu
erweitern. Ein in dieser Form prazisiertes Modell stellt dann eine gute Ausgangslage zur exakteren
Beschreibung des nichtlinearen Plasmaemitters dar.
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9.4.2. Beschreibung der Polarisierung als Funktion der optischen Feldasymmetrie

Rein formal gesehen kann die von den Plasmaemittern erzeugte THz-Amplitude als proportional
zu einem Produkt der erzeugten mittleren Polarisation mit einem effektiven Plasmavolumen aus-
gedruckt werden. Das effektive Plasmavolumen ist dabei gegeben durch das reale Plasmavolumen
welches in geeigneter Weise Korrigiert ist, um Verluste auf Grund von Phasenfehlanpassung und
Absorption im Plasma zu kompensieren. Ein solches effektives Plasmavolumen kann einfach durch
eine Messung der THz-Amplitude beim Plasmaemitter mit angelegtem Feld bestimmt werden, da
hier die mittlere lokale Polarisation konstant und proportional zum angelegten Feld ist. Eine solche
Bestimmung des effektiven Plasmavolumens kann auch beim nichtlinearen Plasmaemitter durch-
gefihrt werden, indem zusatzlich ein externes Feld angelegt wird, und jeweils fiir beide Polarita-
ten des externen Felds die THz-Emission gemessen wird. Durch Differenzbildung der zugehérigen
Zeitbereichssignale kann dann der Anteil der THz-Signalform, welcher vom externen Feld abhangt,
bestimmt werden. Damit steht dann eine Mdglichkeit zur Verfligung die mittlere lokale Polarisation
des nichtlinearen Plasmaemitters experimentell sehr exakt z.B. als Funktion der optischen Phase,
der Laserpulsenergie oder des ,,Blau-Rot*-Verhéltnisses zu bestimmen.

Im Bild der Generationsnichtlinearitat sollte die mittlere lokale Polarisation nur vom Grad der
Asymmetrie im zeitlichen Verlauf der optischen Feldstérke abh&ngen. Dieser Grad der Asymme-
trie kann fur die zuvor genannten Parameter jeweils leicht bestimmt werden. Damit kann dann
uberpriift werden, ob fiir eine bestimmte Anderung des Grades der Asymmetrie auf Grund einer
Anderung von unterschiedlichen Parametern jeweils eine einheitliche Anderung der mittleren Po-
larisation erzielt werden kann. Zur theoretischen Modellierung der erzeugten lokalen nichtlinearen
Polarisierung muss die Differentialgleichung fiir die Plasmadichte (vergl. Gl. 4.15 in Kap. 4.1.4)
jeweils flr lonisierungsereignisse bei positiver und bei negativer optischer Halbwelle separat geldst
werden. Eine Koppelung ergibt sich natlrlich durch die Dichte der nichtionisierten Gasteilchen.
Als Ergebnis der Rechnung erh&lt man den Grad der Asymmetrie der lonisierung als Funktion der
Asymmetrie im optischen Feldstarkenverlauf. Die experimentellen Daten kénnen dann mit Modell-
rechnungen verglichen werden. Ein gute Ubereinstimmung wiirde die Giiltigkeit des Modells der
mikroskopischen Generationsnichtlinearitaten nachhaltig unterstiitzen.

9.5. THz-Emission von Plasmen nach Doppel-Puls-Anregung

Eine Uberpriifung, ob die aufgestellte Hypothese, dass ein zeitunabhéngiger ¥*)-Wert des Plas-
mamediums nicht zur Erklarung der THz-Emission geeignet ist, konnte durch die Untersuchung
eines von der Plasma-Erzeugung unabhé&ngigen THz-Emissionsprozesses erfolgen. Ein geeignetes
Experiment kdénnte so aussehen, dass man mittels eines ersten Laserpulses welcher nur die Funda-
mentalfrequenz enthélt, ein Plasma erzeugt. Mit einem zweiten Laserpuls mit Gberlagerter zweiten
Harmonischen und einer Laserpulsenergie unterhalb der Mindestenergie zur Erzeugung eines Plas-
mas kann dann Gberpruft werden, ob ein vorab erzeugtes Plasma zum Einsetzen einer THz-Emis-
sion fihrt. Eine solche Beobachtung wiirde eine THz-Emission auf Grund eines zeitunabhangigen
x®)-Wertes des Plasmamediums bedeuten. Kann jedoch kein Einsetzen einer THz-Emission auf
Grund eines Vorpulses festgestellt werden, ist dieses zwar ein weiteres Indiz fir das Modell der mi-
kroskopischen Generationsnichtlinearitat. Allerdings kann das Versagen des phdnomenologischen
x*)-Modelles trotzdem nicht mit letzter Sicherheit bewiesen werden, da fiir die Abwesenheit eines
THz-Signals ja auch andere Effekte, wie eine zu schnelle Plasmarekombination oder eine zu starke
Absorption in Plasma verantwortlich sein kdnnten.
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9.6. Nichtlineare Polarisation als Funktion des Drucks

Eine weitere interessante Mdglichkeit, die Vorgénge im Plasma experimentell und theoretisch zu
untersuchen, ware eine Reduzierung des Gasdruckes. Dieses wirde dazu flihren, dass sich bei ca.
10 - 30 mbar Plasmafrequenzen im detektierbaren THz-Bereich ergeben. Gleichzeitig sollte die
Dampfungszeitkonstante der Plasmaschwingung deutlich langer werden. Eine genaue Modellierung
dieser Effekte in Verbindung mit einer experimentellen Uberpriifung sollte weitere Aufschliisse
tiber die mikroskopischen Vorgange im Plasma geben.



10. Zusammenfassung

Die opto-elektronische Erzeugung intensiver Terahertz-Pulse unter \erwendung von
Verstarkerlaser-Systemen stellt eine leistungsfahige und im wissenschaftlichen Umfeld eta-
blierte Technik dar. Es ist anzunehmen, dass diese Technik in Zukunft auch fur kommerzielle
Anwendungen eingesetzt werden wird. (Z.B. entwickelt die Firma Nikon, Japan ein Echtzeit-
Bildgebungssystem mit opto-elektronisch erzeugter Terahertz-Strahlung basierend auf einem
Verstarkerlaser.)

In dieser Arbeit werden géngige und neuartige opto-elektronische Terahertz-Emitter fur Ver-
stérkerlaser theoretisch und experimentell untersucht. Zur experimentellen Untersuchung wurde
die Methode der elektro-optischen Detektion, welche in der Arbeit ausfihrlich vorgestellt wird,
verwendet. Dabei wird insbesondere die spektrale Detektorempfindlichkeit dargestellt und eine Me-
thode zur Durchfuhrung kalibrierter Messungen vorgestellt, welche auch fur die Verwendung mit
Verstarkerlasern geeignet ist.

Zu den untersuchten bekannten Emittern gehort der vor ca. 10 Jahren erstmals vorgestellte grof3-
flachige GaAs-Emitter mit externem Feld. Obwohl dieser Emitter in der Literatur bereits ausfihr-
lich untersucht wurde, werden in der vorliegende Arbeit tiber den Stand der Literatur hinausgehende
neue Aspekte wie die Feldabschirmung auf Grund von Ladungstrégerverschiebung und die Abhén-
gigkeit der erzeugten THz-Feldstarke bzw. der THz-Pulsenergie von der Emitterflache diskutiert.
Zudem erfolgt die Behandlung dieses Emitters erstmals vollstdndig quantitativ, wobei eine gute
Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten erreicht wird. Der zweite in der Arbeit untersuch-
te Emitter ist der groRflachige ZnTe-Emitter. Die elektro-optische Erzeugung von THz-Strahlung in
ZnTe-Kristallen mit hoch-repetierlichen Kurzpuls-Lasersystemen ist langjéhrig bekannt. Die Ver-
wendung groRflachiger ZnTe-Kristalle in Verbindung mit Verstarkerlasern wurde allerdings in Rah-
men dieser Arbeit erstmals demonstriert. Vor dem Hintergrund der demonstrierten hervorragenden
Eigenschaften dieses Emitters ist dieses besonders erstaunlich.

Der Hauptteil der Arbeit beschaftigt sich mit der neuartigen Erzeugung von THz-Pulsen in
laser-generierten Plasmen. Dabei wurden zwei Methoden untersucht. Die erste Methode, welche
im Rahmen dieser Arbeit erstmals realisiert wurde, basiert auf einer Vorspannung des Plasmas mit
einem externen elektrischem Feld. Die Methode ist vergleichsweise wenig effektiv, stellt aber eine
gute Moglichkeit zur Uberpriifung der in der Arbeit entwickelten Modelle fiir die THz-Emission
dar. Die zweite Methode, die erstmals von Cook et al. im Jahre 2000 demonstriert wurde, basiert
auf einer ,,optischen Vorspannung* des Plasmas mittels der Uberlagerung des Laserpulses der Fun-
damentalfrequenz mit einem phasensynchronen Laserpuls der zweiten Harmonischen. Die ausfiihr-
liche experimentelle und theoretische Untersuchung dieser Methode beinhaltet eine quantitative
Modellierung der zu erwartenden Ergebnisse auf Basis des von Cook et al. vorgestellten phdnome-
nologischen Modells, welches auf zeitunabhangigen Nichtlinearitaten dritter Ordnung im Plasma
oder in der Luft beruht. Die in dieser Arbeit vorgestellte quantitative Analyse legt die Schlussfolge-
rung nahe, dass das phanomenologische Modell von Cook et al. in der vorliegenden Form in Frage
gestellt werden muss. Daher wurde im Rahmen der Arbeit ein einfaches Modell zur Erkl&rung der
mikroskopischen Ursache der Nichtlinearitat entwickelt. Dieses Modell beinhaltet die Kopplung
der Nichtlinearitdt mit dem lokalen lonisierungsprozess und damit formal auch eine explizite Zeit-
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abhangigkeit der Nichtlinearitat im Plasma. Die quantitative Modellierung der makroskopischen
THz-Emission auf Basis des mikroskopischen Bildes der Generations-Nichtlinearititen zeigt, dass
das Modell die experimentellen Befunde zufriedenstellend beschreiben kann.

Die Arbeit schlief3t mit einem Vergleich der untersuchten Emitter in Bezug auf spektrale Eigen-
schaften, Effizienz und Sattigungsverhalten. Bei der Darstellung des Sattigungsverhaltens wird an-
hand der in der Arbeit entwickelten Modelle versucht die Entwicklung der erzeugten THz-Feldam-
plituden fir Laserpulsenergien von bis zu 50 mJ vorauszusagen. Diese Abschatzung lasst vermuten,
dass der Plasma-Emitter fir Laserpulsenergien von 10 mJ und mehr das Potential hat, deutlich héhe-
re THz-Feldamplituden zu erzeugen als alle gdngigen Standardemitter. Entsprechende Experimente
in diesem Laserpuls-Energiebereich sind am Front-End des PHELIX-Lasers der GSI (Gesellschaft
fiir Schwerionenforschung) in Darmstadt im Rahmen der Fortfiihrung der Forschungsarbeiten ge-
plant.



A. Anhang

A.1l. Verzeichnis der verwendeten Natur- und Materialkonstanten

co = 2,99792-10%2 Lichtgeschwindigkeit im Vakuum
€0 = 8,8541-107124%  Elektrische Feldkonstante
140 = 11,2566 - 10—‘5)‘/—51 Magnetische Felkonstante
Mo = 376,739 Wellenwiderstand des Vakuums
e = 1,60219 -10~1°C Elementarladung des Elektrons
E, = 514-101 V/m Atomare Einheit fiir die elektrische Felsstarkeneinheit
hi = 1,06.10734Js Planksches Wirkungsquantum -2z
We = 4,13-10'6 1/s Atomare Einheit der Frequenz
Me = 9,1.10 3 kg Masse des Elektrons
no(Luft) = 5-10712cm?/W [95] Nichtlinearer Brechungsindex von Luft
ZnTe:
r41 = 4,04.10712 2 Elektro-optischer Koeffizient [21]
dyy = 531-10%24. 1
= -60-1011 %2 Frequenzverdopplungs-Koeffizient
Nopt = 2,853 Brechungsindex bei 775 nm
NTH = 3,2 mittlerer Brechungsindex im THz-Bereich
GaAs:
€ = 131 Dielektrizititskonstante
NTH, = 3,595 mittlerer Brechungsindex im THz-Bereich [143]
Tg = 150fs Impulsrelaxationszeit unter
Gleichgewichtsbedingungen [57]
e = 8500cm?/Vs Mobilitat fir

kleine konstante Felder [58]

2Die Literaturwerte fir ny von Luft bzw. Stickstoff bei atmosphérischem Druck variieren im Bereich von etwa 5-
10-10~'° cm?/w [95, 98]. Dabei erkldrt sich die groBe Unsicherheit dadurch, dass die nichtlineare Brechungsin-
dexanderung nur n&herungsweise zeitunabhangig ist und so die experimentell bestimmten Werte inshesondere mit
der Laserpulslange stark variieren. Fir die hier relevanten Parameter \,,: = 775 nm und 7, = 150 fs (Halbwertsbreite)
wird in der Regel ein Wert von n, =5 - 1019 cm?/W [95] angenommen.

?In Ref. [144] und in Ref. [145] findet man einen Wert von ds; = —5,5-10~"" 2. Die Berechnung nach der Gleichung

4
[146, 31] d41 = —nift ra1 liefert den Wert dyy = —6,6 - 1071 7 In der vorliegenden Arbeit wurde daher der
Mittelwert angenommen. Weiter wurde hier die Definition d;; = 1 - ng.) verwendet. In der Literatur findet man

haufig auch die Definition: d;; = Leq - (2.
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A.2. Verzeichnis der verwendeten Formelzeichen

| Formelzeichen | Bedeutung | Einheit |

Aopt Flache des optischen Strahls beim auftreffen auf

den grof3flachigen Emitter bzw. auf die optische Linse Y
ATH, Flache des erzeugten THz-Strahls am Ort des

groRflachigen Emitters bzw. freie Appertur des

kollimierten THz-Strahls beim Plasma-Emitter m?
B(z) allgemeine Funktion zur Beschreibung des

Anwachsens der THz-Feldstarke im Emitterkristall Vy/s/m
C1, Cy allgemeine Konstanten verschieden
D elektrisches D-Feld As/m?
EABr Mindest-Feldstarke fiir ,,Uber-Barrieren“-lonisierung vim
Egbs Komplexe Feldamplitude des Abfrage-Laserpulses V/m
Egei(t) zeitaufgeloste elektrische Feldstarke des

Terahertzsignals am Ort des Detektors Vim
ES,, elektrische Signalamplitude der

Terahertzfeldstérke am Ort des Detektors V/im
Byt extern angelegtes elektrisches Feld V/m
Eepy effektiv wirkendes elektrisches Feld V/m
Efern(2) elektrische Feldstarke in groBem Abstand vom Emitter || V/m
Ey o Eip s Komplexe Feldamplitude der x- ,y-Komponente

des Abfrage-Laserpulses Vim
E‘O)pt Feldamplitude der optischen Strahlung (Einhillende) Vim
Eopi(t) Feldstérke der optischen Strahlung V/m
Eputzr Ein o Komplexe Feldamplitude der x- ,y-Komponente

des Abfrage-Laserpulses hinter dem \/4-Pléttchen Vim

Erm,(t) zeitaufgeldste elektrische Feldstérke des

erzeugten Terahertzsignals am Ort des grof3flachigen
Emitters bzw. hinter dem kollimierenden Spiegel
beim Plasmaemitter Vim
E% (), BS (t) || An der beleuchteten GaAs-Grenzfléche erzeugte
THz-Feldstarke innerhalb bzw. aulerhalb des Materials || V/m

faet Effektive Brennweite des Parabolspiegels zur

Fokussierung auf den Detektorkristall m
Tkoll Effektive Brennweite des Parabolspiegels zur

Kollimierung der im Plasma erzeugten THz-Strahlung m
fopt Brennweite der Linse fiir die Fokusierung

des Laserstahls zur Erzeugung des Plasmas m
fAz Brennweite eines Plasmaabschnitts der Lange

Az m
F(r, z) Funktion zur Beschreibung der rdumlichen

Intensitatsverteilung im Brennpunkt keine
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| Formelzeichen | Bedeutung | Einheit |

G(z) Funktion zur Beschreibung des Anwachsen der Feldstérke

bei der elektro-optischen Generation #ﬁ
Hry, Magnetisches H-Feld der THz-Strahlung A/m
Hiv (), HO% (t) || An der beleuchteten GaAs-Grenzflache erzeugtes

magnetisches H-Feld innerhalb bzw. aul3erhalb des

Materials A/m
IaBr Intensitatsschwelle fiir das Einesetzen von

.Uber-Barrieren“-lonisierung W/m?
Lopt optische Intensitat (Fl&chenleistungsdichte) W/n?
Igpt theoretische maximale optische Intensitét im Brennpunkt

der optischen Linse ohne die Berlicksichtigung von

nichtlinearen Effekten W/m?
I, optische Intensitat (Fl&chenleistungsdichte) der

Fundamentalfrequenz w W/m?
I, optische Intensitat (Flachenleistungsdichte) der

zweiten Harmonischen 2w W/m?
Irg, Intensitat (Flachenleistungsdichte) der Terahertzstrahlung || W/n?
js Oberflachenstromdichte A/m
Jopt optische Pulsenergie (= J,, + Jau) J
Ju optische Pulsenergie der Fundamentalfrequenz w J
Jow optische Pulsenergie der zweiten Harmonischen 2w J
JrH Pulsenergie der Terahertzstrahlung J
Kot Kalibrierfaktor fiir die Empfindlichkeit des Detektors V/rad
Kg’;fAs Faktor zur Beschreibung der Konversionseffizienz

des flachigen GaAs-Emitters m/(Ay/s)
K Faktor zur allgemeinen Beschreibung der

Konversionseffizienz der gro3flachigen Emitter m/(A/s)
Kgf;f;e Faktor zur Beschreibung der Konversionseffizienz

des flachigen ZnTe-Emitters m/(Ay/s)
Ky Faktor zur Beschreibung der Reduzierung der

Konversionseffizienz des flachigen ZnTe-Emitters

durch eine empirische Filterfunktion m/(Ay/s)
K. Konstante zur empirischen Beschreibung der

Feldabschirmung durch Ladungstragerverschiebung VIAs
ksp Konstante zur Beschreibung von Selbstfokussierung keine
le Kohérenzlange m
Lget Propagationslange durch den

ZnTe-Detektorkristall m
lgap Abstand zwischen den Elektroden m
lgnTe Propagationslange durch den

ZnTe-Emitterkristall m
Lersr Kritische Leistung fir das Auftreten von

Selbstfokussierung W
Lopi Gesamtleistung des Laserstrahls W
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| Formelzeichen || Bedeutung | Einheit |

m* effektive Masse der Elektronen im GaAs kg
M, Transfermatrix eines A/4-Pléttchens keine
M, Transfermatrix eines um den Winkel 6y /4

gedrehten \/4-Plattchens kein e
NTH» Bechungsindex im Terahertzfrequenzbereich keine
n Bechungsindex im optischen Frequenzbereich keine
N9 nichtlinearer Bechungsindex keine
Ngr Bechungsindex fur die Gruppengeschwindigkeit keine
Nl Bechungsindex des Plasmas keine
Pyt retadiertes Dipolmoment des Plasmas Asm
Py, nichtlineare Polarisierung As/m?
PS. NI Amplitude der lokalen nichtlineare Polarisierung

im Bild der Generationsnichtlinearitét As/n?
P absoluter Gasdruck bar
Qo) Transfermatrix fir die Drehung um 6 keine
Tij Tensorelement des elektro-optischen Tensors von ZnTe || m/V
rgpt Radius®des Laserstrahls beim Auftreffen auf den

grol¥flachigen Emitter, bzw. beim Auftreffen

auf die Linse flr die Fokusierung

des Laserstahls zur Erzeugung des Plasmas m
Topt(2) Radius® des Laserstrahls im Brennpunkt m
TTHZ Radius® des THz-Strahls beim Austritt aus dem

grofflachigen Emitter, bzw. beim Auftreffen

auf die Linse fur die Fokusierung

des THz-Stahls zur Detektion m
rpi(2) Radius der Grenze des Plasmavolumens m
Ropi(2) Krimmungsradius des Laserstrahls im Brennpunkt m
Voww energetisches “Blau-Rot,,-Verhéltnis (V5 ., = Jow/Jw) || keine
SZnTe Gleichspannungsempfindlichkeit von ZnTe WC%?W
tk=1—2 Zeit in einem Koordinatensystem S

welches mit dem Laser- bzw. THz-Puls mitwandert S
t Zeit S
Taans(t) Normierte Funktion zur Beschreibung des

zeitlichen Verlaufs des am Ort des GaAs-Emitters

erzeugten THz-Signals 1/s
TR () Normierte Funktion zur allgemeinen

Beschreibung des zeitlichen Verlaufs der im

ZnTe Emitter erzeugten Polarisierung 1L/s
TEG™ (1) Normierte Funktion zur allgemeinen

Beschreibung des zeitlichen Verlaufs des am Ort eines

groRflachigen Emitters erzeugten

THz-Signals 1\/s

3Definiert tber den Abfall der Intensitat auf 1/e>.
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| Formelzeichen | Bedeutung | Einheit ||

Topt(t) Normierte Funktion zur Beschreibung des zeitlichen

Verlaufs der optischen Intensitét 1N/s
T (1) Normierte Funktion zur Beschreibung des zeitlichen

Verlaufs des am Ort des ZnTe-Emitters erzeugten

realen THz-Signals 1\/s
Tieal (1) Normierte Funktion zur Beschreibung des zeitlichen

Verlaufs des am Ort des ZnTe-Emitters erzeugten

idealen (d.h ohne die Berticksichtigung von Phasenfehl-

anpassung und Absorption) realen THz-Signals 1h/s
Ug, Durchbruchspannung \/
Uget Anzeigewert des zur Detektion eingesetzten

,,Lock-In“-Verstarkers Vv
ul., lonisierungsenergie im Gleichspannungsfall eV
vl lonisierungsenergie des Wasserstoffatoms eV
Upon Ponderomotive Energie eV
Vgr optische Gruppengeschwindigkeit des Laserpulses m/s
ve(t) Geschwindigkeit der Elektronen im GaAs m/s
0 zeitabhangiges retadiertes Plasmavolumen m’
Vi maximal erreichtes Plasmavolumen m’
Vers Funktion zur Beschreibung des Einflusses des

Plasmavolumens auf die Emission des y(3) Emitters m?
Wion lonisierungswahrscheinlichkeit 1/s
Wiunnel Wahrscheinlichkeit fiir einen

Tunnel-lonisierungsprozess 1/s
WALPT Wahrscheinlichkeit flir einen

Mehrphotonen-lonisierungsprozess 1/s
WK eldysh Wahrscheinlichkeit fiir einen

lonisierungsprozess im Keldysh-Modell 1/s
W Bauer Wahrscheinlichkeit flir einen

»Uber-Barrieren“-lonisierungsprozess nach Bauer etal. | 1/s
Wopt gesamte optische Flachenenergiedichte JIn?
Wri, Flachenenergiedichte der Terahertzstrahlung JIn?
XY Hilfsfunktionen zur Beschreibung der der

Oberflachenleitfahigkeit keine
20 Rayligh-Lénge des Brennpunkts m
Zpls Zpl,1, Zpl,2 || Grenzen des Plasmavolumens in z-Richtung m
OTH Leistungs-Absorptionskoeffizient im

Terahertzfrequenzbereich 1/m
e Rekombinationskoeffizient cm’/s
J6} Abstrahlwinkel des Plasmaemitters rad
XL lineare Suszeptibilitét keine
x® Suszeptibilitat dritter Ordnung keine
XS) Suszeptibilitat dritter Ordnung des Plasmas keine
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| Formelzeichen || Bedeutung | Einheit ||

) Akzeptanzwinkel des Detektors rad
Ay Phasenunterschied zwischen den senkrecht zueinander

stehenden Komponenten der optischen Welle nach dem

Durchlaufen des elektro-optischen Detektors rad
Atp Charakteristische Zeit flir das Bestehen einer lokalen

Polarisation im Bild der Generationsnichtlinearitat S
€r relative Dielektrizitdtskonstante keine
¢ Phasenverzdgerung zwischen dem THz-Signal und dem

optischen Abfragepuls bei der elektro-optischen Detektion rad
D Atom (1) Atomares Potential eV
Pw,2w relative optische Phasendifferenz der Wellen

mit w bzw. 2w. rad
v Keldysh-Parameter keine
Mo Vakumwellenwiderstand Q
Aopt optische Wellenlange m
w(t) Beweglichkeit der Elektronen in GaAs cvmg
KDC Gleichewichtswert der Beweglichkeit der

. 2

Elektronen in GaAs T
Vrep Repetitionsrate (Laserpulswiederholfrequenz) des

Pulslasers 1/s
0BBO Drehwinkel des BBO-Kristalls rad
054 Drehwinkel des A/4-Plattchens rad
O07nre Drehwinkel des ZnTe-Kristalls rad
ppi(t) Plasmadichte 1/cm3
pgl Anfangswert der Plasmadichte bei der Beschreibung

der Rekombination 1/cm?
Poas Teilchendichte im Gas 1/cm?
os(t) Oberflachenleitfahigkeit ANV
ol Maximalwert der Oberflachenleitfahigkeit ANV
05\4]\[])3 I Wechselwirkungsquerschnitt flr einen

Mehrphotonenprozess der N-ten Ordnung AN
T Zeitverzdgerung zwischen THz- und optischem Abfragepuls || s
Tg Zeitkonstante fur die Streuung im Drude Modell S
Tp Halbwertsdauer (engl. “Full Width Half Maximum,,)

des Laserpulses fs
WTHz Winkelfrequenz der Terahertzstrahlung rad/s
Wopt Winkelfrequenz der optischen Strahlung rad/s
Wp Plasmafrequenz rad/s
) Drehwinkel des Glasplattchens rad
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Laserpulsenergie > 800 pJ
Laserpulslange

(Halbwertsbreite) <150 fs
Wellenlange 775 nm
Modenprofil TEMOO
Pulswiederholfrequenz | 1 kHz
Polarisation linear, horizontal
Pulsenergiestabilitat <1l%
Vorpulsunterdriickung >500:1
Nachpulsunterdriickung | >100:1

Abbildung A.1.: Ubersicht tiber die wichtigsten Parameter des CPA-2001 Lasersystems

A.3. Das verwendete Verstéarker - Pulslasersystem

In der vorliegenden Arbeit wurde ein CPA-2001 Laser System der Firma Clark Inc. verwendet. Da-
bei handelt es sich um ein Verstérker-Lasersystem welches nach der Methode der Verstarkung von
zeitlich langgestreckten Pulsen (engl. “Chirped Pulse Amplification,,) arbeitet. Bei dieser Technik
werden kurze Laserpulse niedriger Energie zundchst mittels einer Anordnung aus optischen Git-
tern zeitlich langgestreckt. Die so aufbereiteten Pulse kdnnen dann in einem Resonator verstérkt
werden, ohne dass die Gefahr einer Beschadigung der optischen Komponenten durch eine zu hohe
Spitzenleistung besteht. Nach der Verstarkung werden die Pulse dann in einem Gitter-Kompressor
wieder auf ihre urspriingliche Kiirze komprimiert.

Der verwendete CPA-2001 Laser ist ein voll integriertes System welches einen moden-gekop-
pellten Glasfaserlaser zur Erzeugung der kurzen Pulse und einen Ti:Saphir Verstarker-Resonator
beinhaltet. Der Ti:Saphir Verstarker wird mittels eines ebenfalls integrierten resonatorintern fre-
quenzverdoppelten Nd:Yag Laser gepumpt.

Die wichtigsten Parameter des Lasersystems sind in der in Abb. A.3 dargestellten Tabelle ange-
geben.

A.4. Absolute Kalibrierung der gemessenen THz-Feldstarke

Die absolute Kalibrierung ist hier am Beispiel einer Messung eines THz-Signals von einem groR-
flachigen ZnTe-Emitter dargestellt. Die experimentellen Parameter waren: Laserpulsenergie .,
= 500 pJ; Dicke des Emitterkristalls Iz,7. = 500 pum, Brennweite des parabolischen Spiegels
zur Fokussierung in den Detektor f;.; = 5 cm. Mit einem 1 mm dicken ZnTe-Detektorkristall
wurde in einer Geometrie mit 45°-Differenz zwischen THz-Polarisation und Polarisation des Ab-
fragepulses (vgl. Kap. 2.4.1) ohne Lichtzerhacker eine maximale Signalamplitude von 0,50 mV
Lock-In-Anzeige gemessen. Ohne THz-Signal ergab eine Drehung des A/4-Plattchens um T ei-
ne Signalanderung von 0,35 mV. Nach Gleichung A.4 entspricht dieses einem Kalibrierfaktor von
kger = 0,175mV/1°. Nach Gleichung 2.37 entspricht das einer absoluten Phasendifferenz von
2.85°. Die Gleichspannungsempfindlichkeit des Kristalls betrdgt nach GI. 2.29 2,07/(kV/cm) ab.
Da sich in der gewahlten Geometrie mit 45° Polarisationsdifferenz eine um den Faktor 2 reduzierte
Empfindlichkeit ergibt, betragt die Empfindlichkeit des verwendeten Detektors also 1,0°/(kV/cm).
Die beobachtet Phasendifferenz von 2.85° entspricht also einer maximalen elektrischen Feldstérke
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des THz-Signals von 2.85 kV/cm. Dabei wurde die frequenzabhéangige Empfindlichkeit des Detek-
tors nicht berlcksichtigt, da in der vorliegenden Arbeit die frequenzabhangige Empfindlichkeit des
Detektors jeweils bei der Bestimmung der modellierten erwarteten THz-Signalformen beriicksich-
tigt wurde.

A.5. Wellengleichung mit nichtlinearer Polarisation

Die fur die Wellengleichung relevanten Maxwellgleichungen fur ein nicht-magnetisches Medium
lauten:

. ob . 0

VxH = _]+E—J+E(60E+P) (Al)
0

VXE = —(uoH). (A2)

Die Polarisation P kann in einen linearen und einen nichtlinearen Term aufgeteilt werden
PZGOXLE"‘PNL- (A3)

Damit 146t sich unter Verwendung des Ohmschen Gesetzes oE = j (o ist die Leitfahigkeit) Glei-
chung A.1 schreiben als

B 0 0PN
VxH=0oE + aeE + ETER (A.4)
wobei € = ey(1 + x1.). Anwenden von V x auf A.2 und einsetzen von A.4 liefert
0 0 OPnp,
’E= —po— | 0E + ——¢E A
\Y Ho, (U —i—ate + BT >, (A.5)

wobei die Identitit VxV x E = VVE — V2E und V - E = 0 benutzt wurde. Die Wellengleichung
in dieser Form stellt die Grundlage der Beschreibung der elektro-optischen Generation von THz-
Strahlung in Kap. 3.3 dar.

A.6. Polarisation der THz-Strahlung beim nichtlinearen Plasmaemitter im
3)-Bild
X [

Bei der Diskussion der THz-Erzeugung auf Basis des x{3)-Bildes stellt sich die Frage, in welcher
Richtung die THz-Strahlung polarisiert ist, wenn die optischen Wellen der Fundamentalen und
der zweiten Harmonischen unterschiedliche Polarisationen aufweisen. Dieses soll im folgenden
ausgehend von dem x(®)-Tensor von Isotropen Medien dargestellt werden.

Die erzeugte Polarisierung bei einem x3)-Prozess ist allgemein gegeben durch:

P, = X\ EYEL B (A6)

Dabei wird nach der ublichen Konvention tber alle doppelt vorkommenden Indizes von X bis z
summiert.

Die Symmetrieeigenschaften von x{3)-Tensoren von Isotropen Medien werden beschrieben
durch [126]:
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3 _ 3 _ 3 _ 3 _ 3 _ 3

Xg(;i)yz = ngz/)zy = Xg?;)zm = XSE?;):EZ = Xa(v??y):lzy = Xg(;?;c)y:lz

Xg(;i)zy = ngz/)yz = ng;)mz = XSE?;)Z:E = Xa(v??y)ym = Xg(;?;c)my

Xa(v?;c)mm = Xa(v?;c)yy + Xa(v??y):lzy + XSE?;;)y:E'

(A7)
Naherungsweise gilt auch [126]:
1

3

Seien im weiteren £ und E° durch das Feld der Fundamentalen mit Amplitude E2 gegeben, wel-
ches in x-Richtung linear polarisiert ist. £E° sei durch das Feld der 2. Harmonischen mit Amplitude
ES, gegeben welches unter dem Winkel &, relativ zur x-Richtung polarisiert ist. In diesem Fall
gilt:

EY = E.=E)
b b
E} = E!=E)=E,=E;=0
E; = ngcos(egw)
E; = Ej,sin(62).

(A.9)
Damit ergibt sich fur die erzeugte Polarisierung:
P, = X(3)(E2)2ng008(92w)
Py = x (BB, sin(0:.)
(A.10)

Das heif3t in der Anteil der Polarisierung welcher in Richtung der Polarisation der Fundamentalen
(x-Richtung) erzeugt wird, ist um den Faktor cos(6,,) reduziert. (Dieses ist flr das in dieser Arbeit
dargestellte Experiment genau die Richtung der Detektorempfindlichkeit.) Die Reduzierung des Si-
gnals entspricht genau der Reduzierung, welche sich auch ergibt, wenn zunéchst die Strahlung der
2. Harmonischen auf die x-Richtung projiziert und dann die nichtlineare Polarisation fur den Fall
parallel polarisierten Wellen betrachtet wird.

Allgemein betrachtet ergibt sich fur die Polarisationsrichtung der erzeugten nichtlinearen Pola-
risation 67, relativ zur x-Achse:

P,
Org, = arctan (ﬁ)

= arctan (%tan (92w)> .
(A.11)
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Fur Kleine Winkel 65, gilt entsprechend

Orm. = 020. (A.12)
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