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1. Einleitung

1.1. Einführung 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 schließt sich noch
der Bereich der Röntgen- bzw. Gamma-Strahlen an. Der Übergangsbereich zwischen Radiowellen
und optischer Strahlung, welcher etwa im Frequenzbereich von 100 GHz bis 30 THz1 liegt, wird
mit dem Synonym Ferninfrarot- bzw. Terahertzfrequenzbereich bezeichnet. Dieser Bereich ist für
technische Anwendungen weitgehend ungenutzt. Diese Tatsache liegt vor allem darin begründet,
dass die technische Erzeugung von THz-Strahlung für praktische Anwendungen verhältnismäßig
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 zunächst 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 Erhöhung der
Temperatur nur wenig steigt, da sich das Maximum der Emission hin zu kürzeren Wellenlängen ver-
schiebt. Vielversprechend sind eher Laser, welche im THz-Bereich arbeiten. Hier ist zunächst der
Freie-Elektronen-Laser bzw. der Molekül-Laser zu nennen. Beides sind allerdings komplexe Groß-
geräte, welche für 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 Übergang zwischen quantenmechanischen Minibändern realisiert. Dieser
Typ von THz-Laser hat den Vorteil seiner geringen Größe: er nimmt nicht mehr Platz als ein übli-
cher Halbleiterlaser ein. Einziger Nachteil ist die Tatsache, dass zum Betrieb niedrige Temperaturen
nötig sind. Exotische Quellen, die der Vollständigkeit halber erwähnt werden sollen, sind Synchro-
tronstrahlung von Ring-Teilchenbeschleunigern, Rückwärtswellen-Oszillatoren, p-Germanium-La-
ser und Laser auf Silizium-Basis, welche Übergänge zu Defektzuständen 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 Geräte bei einer Temperatur von 4 K zu betreiben, was nur durch Kühlung mit
flüssigem Helium erreicht werden kann. Golay-Zellen stellen eine naturgemäß stärker rauschbehaf-
tete Raumtemperatur-Alternative dar. Höchste 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 ermöglichen opto-elek-
tronische Methoden eine Erzeugung und gleichzeitige phasensensitive Detektion der elektrischen
Felder der THz-Strahlung. Diese Methode der kohärenten Detektion zeichnet sich dadurch aus, dass

1THz = Terahertz = 1012 Hz
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2 EINLEITUNG

nur phasenrichtige Felder der zugehörigen opto-elektronischen Quelle detektierbar sind, wogegen
sich die Feldkomponenten der immer vorhandenen nichtkohärenten Hintergrundstrahlung zu Null
ausmitteln. Die opto-elektronische Erzeugung und Detektion wurde 1975 erstmals von Auston et.
al. demonstriert [3]. Eine guten Überblick über 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 Feldstärkensignal detektiert. Mittels einer Variation der Zeitverzögerung zwischen Anrege-
und Abfrage-Laserpuls kann dann die elektrische Feldstärke des THz-Pulses im zeitlichen Verlauf

bestimmt werden.
Als Quellen für die opto-elektronische Erzeugung von THz-Pulsen werden heutzutage meist die

Lichtpulse von hochrepetierlichen2 Kurzpuls-Ti:Saphir-Lasern verwendet. Zur Erzeugung beson-
ders hoher THz-Pulsenergien sind sogenannte CPA-Verstärker-Lasersysteme (CPA engl. „Chirped
Pulse Amplifier“) gut geeignet. Bei diesen werden einzelne Laserpulse eines hochrepetierlichen
Kurzpuls-Lasers um viele Größenordnungen in der Energie verstärkt. In Großanlagen, welche nach
dem gleichen Prinzip arbeiten, sind im Einzelpulsbetrieb maximale Spitzenleistungen im erzeugten
Laserpuls von bis zu einigen Petawatt (= 1015 Watt) möglich. In kommerziell erhältlichen Laborsy-
stemen (wie z.B. dem in dieser Arbeit verwendeten CLARK CPA 2001 System3) werden bei einer
Laserpuls-Wiederholrate von 1 kHz immerhin noch Sitzenleistungen von einigen Gigawatt bzw.
Pulsenergien von annähernd 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 möglich, welche eine optische Schwebung im THz-Frequenzbe-
reich erzeugt. Entsprechend wird mono-frequente THz-Strahlung mit der Frequenz des Schwe-
bungssignals erzeugt. Die Möglichkeit 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 Möglichkeit der verhältnismäßig einfachen technischen Erzeugung und der sensitiven De-
tektion von THz-Strahlung ohne Kryotechnik mittels der opto-elektronischen Methoden hat zu einer
intensiven Explorierung möglicher Anwendungsgebiete geführt. 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
Gegenständen) 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
Möglichkeit hat, das Transmissions- oder Reflexionsvermögens des untersuchten Objekts im THz-
Frequenzbereich als Bild darzustellen. Sogar drei-dimensionale Techniken wie Tomographie sind
mit THz-Strahlung möglich [16]. Ein weiteres Anwendungsgebiet von gepulster THz-Strahlung ist
der Einsatz als atomare Streak-Kamera [17]. Hierfür und für 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 großflächigen Detektoren sind allerdings besonders leistungsstarke THz-Quellen und entspre-
chend starke Laser (wie die o.g. genannten Verstärkerlaser) erforderlich.

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

Bisher wurden als THz-Emitter für Verstärker-Lasersysteme fast ausschließlich großflächige,
elektrisch vorgespannte GaAs-Emitter eingesetzt. Nach einer Vorstellung der verwendeten elektro-
optischen Detektionsmethode in Kap. 2 wird in Kap. 3 die Funktionsweise solcher großflächiger
Emitter erarbeitet. Dabei wird neben den aus der Literatur bekannten großflächigen GaAs-Antennen
auch ein neuartiger großflächiger 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 Verstärkerlasern in gasförmigen
Medien oder einfach in Luft fokussiert werden, da die optische Feldstärke dann zur Ionisierung der
Moleküle ausreicht. Nach Einführung 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 großer Bedeutung, da er eine
relativ gute Überprüfung der entwickelten Modelle und Vorstellungen für 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 überlagert wird. Die Beschreibung dieses
Emitters in Kap. 6 erfolgt zunächst anhand des von Cook et al. vorgeschlagenen phänomenologi-
schen �(3)-Modells [18]. In Kap. 7 wird dann ein selbst entwickeltes mikroskopisches Modell auf
Basis von Nichtlinearitäten bei der Erzeugung des Plasmas vorgestellt und mit den experimentellen
Daten und den Vorhersagen des �(3)-Modells verglichen.

Die Arbeit schließt mit einem Vergleich der vorgestellten Emitter in Kap. 8, bei dem insbe-
sondere auf Basis des Sättigungsverhaltens der verschiedenen Emitter Vorhersagen über die Lei-
stungsfähigkeit der Emitter bei höheren 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 Verfügung. Im Rahmen der Fortführung dieser Arbeit sollen die hier gemachten
Vorhersagen in Zukunft in Zusammenarbeit mit der GSI experimentell überprüft werden.

In Kap. 9 werden dann noch Empfehlungen für eine Umsetzung der Ergebnisse dieser Arbeit
im Laborbetrieb und für weiterführende Experimente zum Verständnis der Plasmaemitter gegeben.

1.2. Formales

Die vorliegende Arbeit verwendet durchgängig SI-Einheiten. Formelzeichen für 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. Für den Fall das ein solches maximales
Signal bei negativen Spannungs- bzw. Feldstärkewerten erreicht wird, soll auch die Signalampli-
tude negativ sein. Mit Signalamplituden sind ausdrücklich 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 ausführlich unter-
sucht worden [19, 20, 21, 22, 23]. In dem folgenden Kapitel der vorliegenden Arbeit wird nach
einer kurzen Einführung in die kohärente Detektion und der Erarbeitung der relevanten Grund-
lagen für zwei unterschiedliche Detektionsgeometrien zunächst die Brechungsindexänderung und
dann die absolute Phasenverschiebung als Funktion der angelegten elektrischen Feldstärke herge-
leitet. Dabei wird insbesondere der Einfluss der Abfrage-Laserpulslänge, der Kohärenzlänge, der
Eindringtiefe und der Kristalldicke auf die frequenzabhängige Empfindlichkeit diskutiert. Dieses
ermöglicht auch die Bestimmung der Antwortfunktion des Detektors im Zeitbereich.

2.1. Einführung: Kohärente Erzeugung und Detektion von THz-Pulsen

Die Erzeugung der intensiven THz-Pulse erfolgt im Rahmen dieser Arbeit grundsätzlich 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 kohärente 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 für den Emitter und einen Ab-
fragestrahl für den Detektor aufgeteilt. Für eine feste Zeitverzögerung 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 Zeitverzögerung wird dann mittels einer mechanischen
Verzögerungsstrecke 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) zunächst allgemein und dann am spe-
ziellen Beispiel von ZnTe diskutiert werden. Weiter wird auch die frequenzabhängige Absorption der
THz-Strahlung in ZnTe diskutiert und die Eindringtiefe formal eingeführt. Damit werden insbeson-
dere die Voraussetzungen zur Berücksichtigung 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, für welche folgende Beschreibung

7
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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 großflächige GaAs-Emitter mit externer Vorspan-
nung (siehe Kap. 3.4) dargestellt. Zusätzlich dargestellt ist der verwendete elektro-
optische Detektor, welcher im wesentlichen aus dem ZnTe-Detektorkristall, der
Polarisationsoptik und der Verzögerungsstrecke besteht.
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verwendet wird:

Eopt(z; t) = E0
opt(z; t) � sin

�
!opt

�
t�

zn(!opt)

c0

��
: (2.1)

Dabei ist n(!opt) der frequenzabhängige Brechungsindex des Mediums für die Frequenz !opt.
E0
opt(z; t) beschreibt die Einhüllende der optischen Strahlung. Der optische Puls besteht also aus ei-

ner Trägerwelle der Frequenz !opt, welcher mittels einer Amplitudenfunktion E0opt(z; t) eine Puls-
form aufgeprägt wird. Wie man allgemein zeigen kann [24, 25], muss in diesem Fall für die so-
genannte Gruppengeschwindigkeit vgr, welche die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Einhüllenden
darstellt,

vgr =
c0
ngr

;

mit ngr = n(!opt) + !opt
d

d!opt
n(!opt) (2.2)

gelten. c0 ist die Vakuumlichtgeschwindigkeit. Das heißt E0opt(z; t) muss die Form

E0
opt(z; t) = E0

opt(t
� = t�

z

vgr
) (2.3)

annehmen. Dabei beschreibt E0
opt(t

�) die genaue Form des Laserpulses in einem Koordinatensy-
stem, welches sich mit dem Laserpuls (also mit vgr) mitbewegt. Für die Ausbreitung von optischen
Laserpulsen ist also nur diese Gruppengeschwindigkeit vgr und der zugehörige Gruppengeschwin-
digkeitsbrechungsindex ngr maßgeblich.

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 für 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.

Für 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. Natürlich kann dieses auf Grund der Frequenzab-
hängigkeit des Brechungsindexes im Terahertzbereich nur für einzelne Frequenzen genau bzw. für
THz-Pulse nur zu einem gewissen Grad gelingen. Im Weiteren ist es daher sinnvoll, die Kohärenz-
länge lc(!THz) als Maß für die Anpassung der Ausbreitungsgeschwindigkeiten bei der jeweiligen
Terahertzfrequenz !THz zu definieren. Dabei entspricht die Kohärenzlänge lc(!THz) der Propagati-
onslänge, nach welcher sich die Phase der Terahertzwelle relativ zu der Einhüllenden des optischen
Puls auf Grund der unterschiedlichen Ausbreitungsgeschwindigkeiten um 180� verschoben hat. Die
Kohärenzlänge kann damit formal ausgedrückt werden als

lc = �
!THz

c0
(ngr � nTHz) : (2.4)

Dabei wurde nTHz als Abkürzung für n(!THz) (also für den Brechungsindex für die Phasenge-
schwindigkeit der THz-Welle) eingeführt.
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Abbildung 2.2.: Frequenzabhängige Kohärenzlänge 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 Kohärenzlänge auf Basis des frequenzabhängigen Brechungsindexes ist
in Abb. 2.2 am Beispiel von ZnTe dargestellt. Dazu wurde zunächst der auf verschiedenen Quellen
[26, 27, 28, 29, 30] beruhende Brechungsindex im Terahertzbereich dargestellt (Abb. 2.2 (Mitte)).
Die Abweichungen der Daten voneinander erklären sich vermutlich durch systematische Messfeh-
ler (z.B. eine ungenaue Bestimmung der Probendicke) einerseits und durch Schwankungen in der
Materialqualität andererseits. Für die weiteren Rechnungen und Diskussionen sollen die Daten von
Gallot et al. verwendet werden. Hierfür spricht, dass diese Brechungsindexdaten recht gut mit den
experimentellen Befunden von Hattori et al. und mit den Rechnungen von Nahata et al. überein-
stimmen.

Zusätzlich wurde noch der optische Gruppengeschwindigkeitsbrechungsindex für 775 nm dar-
gestellt. Optimale Phasenanpassung und damit eine unendliche Kohärenzlänge erhält man, wenn
beide Berechungsindizes übereinstimmen, was etwa bei 2 THz der Fall ist. In Abb. 2.2 (Unten) ist
dann die nach Gleichung 2.4 berechnete Kohärenzlänge dargestellt. Dabei fällt auf, dass bis zu ei-
ner Frequenz von 2,5 THz Kohärenzlängen von mehr als 1 mm vorliegen. Damit erscheint (wie in
Kap. 2.5 und Kap. 3.3 ausführlich diskutiert wird) die Verwendung dünnerer (als 1 mm) Kristal-
le für Anwendungen wie die elektro-optische Generation oder Detektion von THz-Strahlung im
Frequenzbereich unterhalb von 2,5 THz nicht sinnvoll.

Neben der Kohärenzlänge ist bei der Wahl der nichtlinearen Kristalle bzw. deren Dicke natürlich
auch die frequenzabhängige Absorption bzw. die Eindringtiefe der Terahertzstrahlung von großer
Bedeutung1. Die THz-Absorption wird dabei formal mittels des frequenzabhängigen Leistungsab-
sorptionskoeffizienten �THz beschrieben:

ITHz(z) = I0THz � exp(��THzz);

bzw. ETHz(z) = E0
THz � exp

�
�
�THz

2
z
�
:

(2.5)

Die für ZnTe ermittelten Leistungsabsorptionskoeffizienten �THz(!THz) [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 Materialqualität zurückzuführen. 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 erklären.

Die Eindringtiefe der Strahlung ist einfach über den Abfall der Intensität auf den Wert 1=e
definiert und ist gegeben durch den Kehrwert von �THz(!THz). Die so bestimmte Eindringtiefe ist
ebenfalls in 2.2 (Unten) dargestellt. Es fällt 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 dünneren Kristallen ergibt.

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

1Die 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 Änderung des Brechungsindexes (also der Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit für eine optische Welle) in nicht-linearen optischen Kristallen unter dem Ein-
fluss eines äußeren quasistatischen2 elektrischen Feldes, wie z.B. das des zu detektierenden THz-
Pulses. Ist der Zusammenhang zwischen der Änderung des Brechungsindexes und dem anliegen-
den elektrischen Feld linear, spricht man vom Pockels-Effekt. Terme höherer Ordnung, die zu einer
quadratischen Abhängigkeit führen (Kerr-Effekt), können für die bei der Detektion von THz-Pulsen
auftretenden elektrischen Feldstärken vernachlässigt werden. Allgemein wird der Brechungsindex3

n eines elektro-optischen Kristalls mit angelegtem elektrischen Feld durch den sogenannten Bre-
chungsindextensor beschrieben. Das Brechungsindexellipsoid, welches die Bestimmung des Bre-
chungsindexes n für beliebige Feldrichtungen der optischen Welle erlaubt, ist dann gegeben durch
[31]:�

1

n2

�
1

x2 +

�
1

n2

�
2

y2 +

�
1

n2

�
3

z2 + 2

�
1

n2

�
4

yz + 2

�
1

n2

�
5

xz + 2

�
1

n2

�
6

xy = 1: (2.6)

Dabei ist die lineare Änderung der Koeffizienten
�
1
n2

�
i

durch ein willkürliches elektrisches Feld
~E = (Ex; Ey; Ez) gegeben durch:

�

�
1

n2

�
i

=
3X
j=1

rijEj; (2.7)

wobei ri;j den elektro-optischen Tensor darstellt.
In der vorliegenden Arbeit wurde ausschließlich in <110>-Richtung geschnittenes ZnTe zur

elektro-optischen Detektion verwendet. ZnTe zählt zum kubischen Kristallsystem mit Zinkblende-
struktur (43m) und ist damit isotrop, d.h. der Brechungsindex ohne angelegtes Feld ist richtungsu-
nabhängig. Der elektro-optische Tensor von ZnTe ist gegeben durch [20]

rij =

0
BBBBBB@

0 0 0
0 0 0
0 0 0
r41 0 0
0 r41 0
0 0 r41

1
CCCCCCA
: (2.8)

Damit gilt für das Brechungsindexellipsoid in ZnTe mit angelegtem elektrischem Feld�
1

n2

�
1

x2 +

�
1

n2

�
2

y2 +

�
1

n2

�
3

z2 + 2r41Exyz + 2r41Eyxz + 2r41Ezxy = 1: (2.9)

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. Für die elektro-optische Detektion mit <110>-ZnTe

2also eines Feldes welches sich zeitlich deutlich langsam als das Feld der optischen Welle verändert.
3Der Brechungsindex n für die Phasengeschwindigkeit ist natürlich eine Funktion von !opt. (Dieses führt zu einem

unterschiedlichen Brechungsindex für die Gruppengeschwindigkeit ngr .) Die Abhängigkeit von !opt soll aber im
weiteren weggelassen werden, so dass die Abkürzung n =n(!opt) gilt.
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Abbildung 2.3.: Darstellung der Geometrie für 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>-Oberfläche 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 vorgestellt.

Eine Formel zur allgemeingültigen Beschreibung der elektro-optischen Detektion mit ZnTe für
beliebige Geometrien wurde kürzlich 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
mögliche Brechungsindexänderung 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 = ezEdet). Damit ergibt sich für das
Brechungsindexellipsoid:�

1

n2

�
1

x2 +

�
1

n2

�
2

y2 +

�
1

n2

�
3

z2 + 2r41Edetxy = 1: (2.10)

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

0
@ x0

y0

z0

1
A =

0
B@

1p
2

1p
2

0
1p
2
� 1p

2
0

0 0 1

1
CA �

0
@ x

y

z

1
A : (2.11)

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

x02
�

1

n2
+ r41Edet

�
+ y02

�
1

n2
� r41Edet

�
+

�
z02

n2

�
= 1: (2.12)

Hieraus ergibt sich für den Brechungsindex in y’-Richtung

1

n2y0
=

1

n2
� r41Edet: (2.13)

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

ny0 = n+
n3

2
r41Edet: (2.14)

In z’-Richtung bleibt der Brechungsindex unverändert:

nz0 = n: (2.15)

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

�n = ny0 � nz0 =
n3

2
r41Edet: (2.16)

Zusammenfassend lässt sich sagen, dass die vorgestellte Geometrie zwar verhältnismäßig anschau-
lich und einfach zu berechnen ist, was vermutlich erklärt, warum sie gelegentlich in der Literatur
vorgeschlagen wurde [19]4. Allerdings wird, wie im nächsten Unterkapitel gezeigt wird, in dieser
Geometrie nicht der maximal mögliche 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. Außerdem sind beide Polarisationen senkrecht zur z-Achse ([001]-Achse) des
Kristalls, also in [110]-Richtung orientiert. Wie sich allgemein gültig zeigen lässt [20], wird in die-
ser Geometrie der größte mögliche Brechungsindexunterschied pro angelegtem elektrischem Feld

4In Ref. [19] wurde allerdings der Brechungsindexunterschied fälschlicher Weise zu �n = ny0 � nz0 = n
3
r41Edet,

also um den Faktor 2 zu groß berechnet.
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Abbildung 2.4.: Darstellung der Geometrie für 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 ~Edet gegeben durch

~Edet = Edet

0
B@

1p
2

� 1p
2

0

1
CA : (2.17)

Damit ergibt sich für das Brechungsindexellipsoid�
1

n2

�
1

x2 +

�
1

n2

�
1

y2 +

�
1

n2

�
3

z2 +
p
2r41Edetyz �

p
2r41Edetxz = 1: (2.18)

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

0
@ x0

y0

z0

1
A =

0
B@

1p
2

1p
2

0

�1
2

1
2

1p
2

1
2 �1

2
1p
2

1
CA �

0
@ x

y

z

1
A : (2.19)

Damit ergibt sich für das Brechungsindexellipsoid im Laborsystem�
x02

n2

�
+ y02

�
1

n2
+ r41Edet

�
+ z02

�
1

n2
� r41Edet

�
= 1 (2.20)

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

1

n2y0
=

1

n2
+ r41Edet; (2.21)
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bzw.
1

n2z0
=

1

n2
� r41Edet: (2.22)

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

ny0 = n�
n3

2
r41Edet; (2.23)

bzw.

nz0 = n+
n3

2
r41Edet: (2.24)

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

�n = nz0 � ny0 = n3r41Edet: (2.25)

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

2.5. Absolute Detektorempfindlichkeit unter Berücksichtigung von
Absorption und Phasenfehlanpassung

In Kap. 2.4.1 und 2.4.2 wurde die Brechungsindexdifferenz �n im ZnTe-Detektorkristall als Folge
des elektrischen Feldes der THz-Welle hergeleitet. Im Folgenden soll für 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 kohärenten Detektion von zeitabhängigen THz-Signalen mittels kurzer Laserpulse
durch die Anrege-Abfrage-Technik (vergl. Kap. 2.1) kann die totale Phasendifferenz, welche der
Abfragepuls erfährt, durch Integration der Brechungsindexdifferenz �n(Edet) über die Detektor-
kristalllänge ldet bestimmt werden [33, 34]:

�'(�) =
2�

�opt

Z ldet

0
dz

Z 1

�1
dt�n(Edet(t+ �; z))

Iopt(z; t)

Wopt
: (2.26)

Dabei ist � die Zeitverzögerung zwischen dem THz-Signal und dem Abfragepuls und �opt die
Vakuum-Wellenlänge des Abfragepulses. Weiter wurde durch den Term für die raum-zeitliche In-
tensitätsverteilung des Abfragepulses

Iopt(z; t)

Wopt
=

2
p
ln(2)

p
��p

exp

0
B@�4ln(2)

�
t� z

vgr

�2
�2p

1
CA ;

mit
Z 1

�1

Iopt(z; t)

Wopt
dt = 1

(2.27)
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berücksichtigt, dass der Abfragepuls nur durch den Teil des elektrischen THz-Signals moduliert
wird, welcher innerhalb des Kristalls raum-zeitlich mit dem Abfragepuls überlappt. Dabei ist �p die
Halbwertspulsdauer des Abfragepulses, Wopt die Flächenenergiedichte der Abfragepulses und vgr
die optischen Gruppengeschwindigkeit. Eine Berücksichtigung von Verlusten der optischen Strah-
lung durch Reflexion oder Absorption ist nicht notwendig, da ja der Phasenunterschied letztendlich
nur für 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. Berücksichtigt man zusätzlich die Reflexionsverluste beim Eintritt der THz-Strahlung
in den Kristall durch die Einführung eines Amplitudentransmissionskoeffizienten 2

1+nTHz

und die
Absorption innerhalb des Kristalls durch Einführung des frequenzabhängigen Leistungsabsorpti-
onskoeffizienten �THz , ergibt sich für das elektrische Feld innerhalb des Detektorkristalls

Edet(z; t) = E0
det

2

1 + nTHz
sin(!THzt+

nTHzz

c0
)exp

�
��THz(!THz)z

2

�
: (2.28)

Dabei ist E0
det die elektrische Feldamplitude der Frequenzkomponente des THz-Signals mit der

Winkelfrequenz !THz 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 t0 = t� z=vgr ergibt
sich unter Benutzung von 2.4
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�'(�; !THz) = E0
detsZnTe

2
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p
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und sZnTe =
2

1 + nTHz

2�n3r41
�opt

= 3; 62 � 10�2
rad

(kV=cm)mm

=
2; 07�

(kV=cm)mm
:

(2.29)

Gleichung 2.29 beschreibt den absoluten Phasenunterschied, der in einer elektro-optischen Detek-
tionsanordnung mit einem ZnTe-Kristall der Länge ldet in optimaler Geometrie unter Berücksich-
tigung von THz-Absorption, Phasenfehlanpassung und endlicher Abfragepulslänge erzeugt wird.
Der Ausdruck sZnTe gibt die erzeugte Phasendifferenz pro THz-Feldstärke und pro Kristalllänge
an, wenn man den Einfluss von Phasenfehlanpassung, THz-Absorption5 und der endlichen Abfrage-
Laserpulslänge vernachlässigt6 , und entspricht damit der Gleichspannungsempfindlichkeit der De-
tektionsanordnung.

Im Folgenden sollen die einzelnen Einflüsse zunächst einzeln und dann im Zusammenwirken
näher betrachtet werden. Dazu bietet es sich an, die folgenden Näherungen durchzuführen. Ver-
nachlässigt man zunächst die THz-Absorption und die Phasenfehlanpassung, ergibt sich

�'(�; �THz ! 0; lc !1) = E0
detsZnTee

��
2
pw

2
THz

16ln(2) � ldet � sin(!THz�): (2.30)

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

5Die Absorption des optischen Abfrage-Laserpulses spielt dagegen keine Rolle, da bei der Detektion mittels Ellipso-
metrie nur Phasendifferenzen aber keine absoluten Intensitäten gemessen werden (vergl. Kap. 2.7).

6In der Geometrie mit 45� Polarisationsdifferenz reduziert sich der Wert von sZnTe um den Faktor 2 (vergl. Kap. 2.4.2).
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Abbildung 2.5.: Detektionsempfindlichkeit eines 1 mm dicken ZnTe-Kristalls für verschiedene Ab-
fragepulslängen unter Vernachlässigung von Absorption und Phasenfehlanpassung.

quenz der THz-Signalkomponente für verschiedene Abfragepulslängen zu berechnen. Das Ergeb-
nis ist in Abb. 2.5 dargestellt. Man erkennt deutlich, dass die Empfindlichkeit für die verwendete
Abfragepulslänge von 150 fs bei etwa 3 THz auf die Hälfte abgefallen ist und oberhalb von 5 THz
praktisch verschwindet. Kürzere Abfragepulslängen von z.B. 50 fs bzw. 10 fs machen den Frequenz-
bereich bis etwa 20 THz bzw. 50 THz zugänglich. Diese Reduzierung der Empfindlichkeit ist so zu
verstehen, dass Abfrage-Laserpulse welche länger sind als die halbe Periodendauer der THz-Welle
eine Auslöschung 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
zunächst sinnvoll, den Einfluss der endlichen Abfragepulslänge zu vernachlässigen, also von einem
unendlich kurzen Abfragepuls auszugehen. Damit ergibt sich

�'(�; �p ! 0) = E0
detsZnTe

r
1� 2exp

�
��THzldet

2

�
� cos�ldetlc

+ exp(��THzldet)r
�2
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2
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�ldet
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�
� exp

�
ldet�THz

2

��
� 2�sin

�
�ldet
lc

�
1
A :

(2.31)

Vernachlässigt man weiter den Einfluss der Phasenfehlanpassung, ergibt sich
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Abbildung 2.6.: Detektionsempfindlichkeit von ZnTe als Funktion der Kristalllänge

�'(�; �p = 0; lc !1) = E0
detsZnTe
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1� exp
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sin(!THz�):

(2.32)

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

�'(�; !THz; �p = 0; �THz = 0) = E0
detsZnTe

lc
�

r
2� 2cos

�ldet
lc

sin(!THz� + �);

mit � = arctan
1� cos�ldetlc

sin�ldetlc

:

(2.33)

Zur besseren Veranschaulichung ist in Abb. 2.6 die Detektionsempfindlichkeit als Funktion der Kri-
stalllänge für unendlich kurze Abfragepulse dargestellt. Man erkennt, dass die Empfindlichkeit ohne
Phasenfehlanpassung und ohne Absorption erwartungsgemäß linear mit der Kristalllänge anwächst.
Ist nur Absorption vorhanden nähert sich die Empfindlichkeit für große Kristalllängen einem Ma-
ximalwert an und verändert sich dann nicht mehr. Liegt dagegen nur eine Phasenfehlanpassung
und keine Absorption vor, steigt die Empfindlichkeit bis zu einer Kristalllänge gleich der Kohä-
renzlänge an, um danach wieder auf Null abzufallen. Dieser Vorgang wiederholt sich periodisch.
Dieses erklärt sich dadurch, dass das THz-Signal und der Abfragepuls nach dem Durchlaufen der
Kohärenzlänge genau eine Phasenverschiebung um �THz/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 Größenordnung vor (lc = 1=�THz), erreicht die Emp-
findlichkeit schon bei einer Kristalllänge, welche leicht unterhalb der Kohärenzlänge liegt, ihren
Maximalwert. Für größere Kristalllängen sinkt die Empfindlichkeit dann wieder bis zu einer Kri-
stalllänge von etwa 2 � lc, jedoch ohne dort ganz auf Null zurückzugehen.
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Abbildung 2.8.: Antwortfunktion des realen Detektors mit 1 mm Kristalllänge auf eine delta-förmi-
ge Anregung zum Zeitpunkt t=0 ps.

Berücksichtigt man alle Einflüsse auf die Empfindlichkeit und benutzt die bekannten frequenz-
abhängigen Werte für die Absorption und die Kohärenzlänge in ZnTe (vgl. Kap. 2.2), erlaubt Glei-
chung 2.29, die Empfindlichkeit für verschiedene Kristalllängen und Abfragepulslängen als Funk-
tion der Frequenz der zu detektierenden THz-Signalkomponente zu berechnen. Das Ergebnis ist in
Abbildung 2.7 dargestellt. Man erkennt, dass für das hier verwendete System mit 150 fs Halbwerts-
breite der Abfragepulse eine Verringerung der Kristalllänge unterhalb von 1 mm nicht mehr sinnvoll
ist, da man nur sehr unwesentlich an Bandbreite gewinnt, jedoch deutlich an Empfindlichkeit ver-
liert. Für Systeme mit 50 fs Abfragepulslänge ist es jedoch möglich, mit 100�m dicken Kristallen
eine Bandbreite von über 4 THz zu erzielen. Ist man nur an dem Bereich unterhalb von 2,5 THz
interessiert, ergibt sich dagegen die Möglichkeit, mit dickeren Kristallen die Empfindlichkeit deut-
lich zu steigern. Dabei muss jedoch beachtet werden, dass der THz-Strahl in den Außenbereichen
des Kristalls nicht mehr optimal fokussiert ist. Damit ist die Annahme ebener THz Wellen, welche
in der Herleitung benutzt wurde, nur noch eingeschränkt gültig, 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 zugehörigen Phasenverschiebung kann auch die Antwortfunktion des Detektors auf eine
delta-förmige Anregung im Zeitbereich bestimmt werden. Da ein Delta-puls spektral aus einer
Überlagerung aller Frequenzen mit gleicher Amplitude besteht, erhält man die Antwortfunktion
einfach durch Rücktransformation der durch Gleichung 2.29 gegebenen spektralen Empfindlich-
keit. Dabei muss allerdings der Phasenterm im Frequenzraum berücksichtigt werden. Das Ergebnis
einer solchen Berechnung ist in Abb. 2.8 für eine Kristalllänge von 1 mm und eine Abfragepulslän-
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 gewöhnli-
che optische Detektoren wie z.B. Photodioden nur die Intensität und nicht die Phase einer optischen
Welle detektieren. Wie im Weiteren gezeigt wird, ist es jedoch möglich, mittels einer �=4 Verzöge-
rungsplatte den Phasenunterschied in Form einer Intensitätsdifferenz detektierbar zu machen. Da
diese Methode auf der Erzeugung von elliptisch polarisiertem Licht basiert, spricht man auch von
Ellipsometrie [35]. Dabei bieten sich zwei mögliche 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 möchte man den polarisierenden
Strahlteiler möglichst 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 für die zwei in Kap. 2.4.1 und in Kap. 2.4.2 vorgestellten Polari-
sationsgeometrien jeweils eine geeignete Geometrie zur Ellipsometrie vorgestellt. Zusätzlich wird
in Kap. 2.7.2 und Anhang A.4 die Vorgehensweise bei der Durchführung von absolut kalibrierten
Messungen in der 45�-Geometrie dargestellt.

2.7.1. Ellipsometrie für 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 außerordentliche Achse des �=4-Plättchens um 45� relativ zu den Achsen des
Laborsystems gedreht.

Zur Berechnung der detektierbaren Intensitätsdifferenz 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 �' im xy-
Koordinatensystem ausdrücken als:

~E0
in =

�
E0
in;x

E0
in;y

�
=
E0
absp
2

 
e
i�'

2

e
�i�'

2

!
: (2.34)

Dabei istE0
abs die komplexe Feldamplitude in Polarisationsrichtung der entsprechenden linear pola-

risierten Welle ohne Phasendifferenz. Für die TransfermatrixM45 einer um 45� relativ zur x-Achse
gedrehten �=4-Verzögerungsplatte ergibt sich (vgl. Gl. 2.38):
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Damit erhält man für die komplexe Feldamplitude hinter der �=4 Verzögerungsplatte:
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Mittels eines Polarisators wird der Strahl dann in die in x bzw. in y-Richtung polarisierten Kompo-
nenten aufgeteilt. Die jeweiligen Intensitäten (Ix = 1

2�0c0 j E
0
out;x j2 und Ix = 1

2�0c0 j E
0
out;x j2)

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

Dabei muss beachtet werden, dass (im Gegensatz zur Verwendung von Lasersystemen mit Puls-
wiederholfrequenzen im 100-MHz-Bereich) bei dem verwendeten Verstärkerlasersystem das mit
dem Lock-In-Verstärker gemessene Signal einer einzelnen Photodiode nicht linear zur Laserpuls-
energie ist. Dieses liegt zum einen an Sättigungseffekten in den Photodioden und daran, dass sich
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die elektrische Signalform am hochohmigen7 Lock-In-Eingang mit der Laserpulsenergie ändert.
Letzterer Effekt ist so zu verstehen, dass die durch den Laserpuls in der Photodiode erzeugte La-
dung über den hochohmigen Eingang des Lock-In Verstärkers abfließt. Da die Zeitkonstanten für
die Ladungserzeugung und den Ladungsabfluss beide intensitätsabhängig sind, ändert sich auch
der resultierende vom Lock-In gemessene Spannungsverlauf. Eine experimentelle Bestimmung der
Sättigungskurve und die Überprüfung der Linearität (vergl. Kap. 2.7.2) der Detektionsanordnung
haben jedoch gezeigt, dass die Sättigungskurve im verwendeten kleinen Bereich rund um den Ar-
beitspunkt ausreichend linear ist, um im Weiteren bei der Verwendung des Differenzverstärkers von
einem linearen Zusammenhang zwischen dem Lock-In-Signal und der Intensitätsdifferenz ausge-
hen zu können.

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

Udet / �I = Ix � Iy

=
1

2
�0c0

�
j E0

out;x j
2 � j E0

out;y j
2
�

=
1

2
�0c0 j E0

abs j
2 sin�'

= (Ix + Iy)sin�'

Udet = Kdetsin�'

� Kdet�':

(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 anzunähern.

2.7.2. Durchführung kalibrierten Messungen in der 45�-Geometrie

Zur Durchführung kalibrierter Messungen ist es also nötig, die Konstante Kdet zu bestimmen. Da,
wie zuvor dargestellt, bei dem verwendeten Lasersystem auf Grund von Sättigungseffekten für 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 gehörenden absoluten Lock-In-Signale möglich. Eine Kalibrierung auf
Basis einer absoluten Messung der beiden Signalkomponenten ist vielmehr nur möglich, wenn zu-
nächst eine Kalibrierkurve für das Lock-In-Signal als Funktion der optischen Intensität bestimmt
wird. Diese Methode ist aber mühsam und fehlerbehaftet. Aus diesem Grunde wurde in dieser Ar-
beit ein alternativer Ansatz gewählt, bei dem in der Geometrie mit 45� Polarisationsdifferenz und
ohne ein zu detektierendes THz-Signal der Kalibrierfaktor Kdet durch eine definierte Drehung des
�=4-Plättchens um die Strahlachse gewonnen wird. Im weiteren sei ��=4 der Winkel welcher zwi-
schen der ordentlichen Achse des �=4-Plättchens und der x-Achse liegt. Für die Transfermatrix
eines �=4-Plättchens, welches unter dem Winkel ��=4 steht, ergibt sich:

7Die Verwendung eines hochohmigen Spannungseingangs zur Messung von Signalen von Photodioden ist ungewöhn-
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 führen.
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In der Geometrie mit 45� Eingangspolarisation gilt für die komplexe elektrische Feldamplitude des
Abfragepulses ohne THz-Signal im xy-Koordinatensystem:
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�
1
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�
: (2.39)

Damit ergibt sich für das Signal nach dem �=4-Plättchen:
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Analog zu 2.37 ergibt sich dann für die gemessene Differenz der Intensitäten:

Udet / �I = Ix � Iy
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(2.41)

Zur Bestimmung des Kalibrierfaktors wird nun der Drehwinkel ��=4 in einem kleinen Bereich
(���=4) um ��=4 = 45� variiert. Damit ergibt sich für das gemessene Lock-In-Signal als Funk-
tion der Verdrehung ���=4:

Udet = Kdet
1

2
cos(

�

2
+ 4���=4)

= Kdet
1

2
sin(4���=4)

� Kdet2���=4:

(2.42)

Dabei wurde im letzten Schritt der Sinus für kleine Winkel mit dem Argument genähert, da die



2.7. MESSUNG DER PHASENDIFFERENZ DURCH ELLIPSOMETRIE 27

Kalibrierung nur für kleine Variationen 4���=4 des Drehwinkels durchgeführt wurde. Der lineare
Zusammenhang zwischen der Verdrehung des �=4-Plättchens (um kleine Winkel) und des detektier-
ten Lock-In-Signals erlaubt nun eine Bestimmung des Kalibrierfaktors Kdet indem für verschiedene
kleine positive und negative Werte von ���=4 das Lock-In-Signal bestimmt wird. Mittels linearer
Regression kann dann einerseits der Kalibrierfaktors Kdet ausreichend genau bestimmt werden und
die Linearität der verwendeten Detektionsanordnung überprüft werden. Dabei konnte im Bereich
der verwendeten Verdrehung von j ���=4 j< 5� )8 im Rahmen der Messgenauigkeit9 keine Ab-
weichung vom linearen Verhalten festgestellt werden. Auch bei einer Variation des THz-Signals
(z.B durch eine Änderung der Vorspannung des GaAs-Emitters10 , siehe Kap. 3.4) über den vol-
len in der vorliegenden Arbeit verwendeten Intensitätsbereich konnten keine Abweichungen vom
linearen Verhalten des Detektors festgestellt werden.

Zusammenfassend ermöglicht also ein definiertes Verdrehen des �=4-Plättchens eine Bestim-
mung des Kalibrierfaktor Kdet, auf Basis von Gleichung 2.41. Damit sind im weiteren absolute
Messungen der THz-Feldstärke möglich. Ein Beispiel für 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 außerordentliche Achse des �=4-
Plättchens um 45� relativ zu den Achsen des Laborsystems gedreht. Hier lässt sich die komplexe
Feldamplitude der Eingangswelle mit einer angenommenen Phasendifferenz �' in dem um 45�

gedrehten x’y’-Koordinatensystem ausdrücken als:
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Für die TransfermatrixM0 einer nicht gedrehten �=4-Verzögerungsplatte gilt:
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Damit ergibt sich die für die komplexe Feldamplitude hinter der �=4-Verzögerungsplatte im ge-
drehten Koordinatensystem:
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8Dieses entspricht dem Bereich der in der vorliegenden Arbeit auf Grund eines THz-Signals erzeugten Phasendifferen-
zen �' von maximal �6�.

9Die Messgenauigkeit bei der Durchführung der Kalibrierung beträgt etwa �5%, da eine Einstellung des absoluten
Drehwinkels des �=4-Plättchens nicht genauer möglich ist.

10Bei diesem Emitter ist aus der Literatur bekannt, dass die emittierte THz-Feldamplitude völlig linear mit der ange-
legten Vorspannung skaliert. Damit kann die Überprüfung der Linearität des Detektors auf eine Überprüfung des
linearen Zusammenhangs zwischen angelegter Vorspannung und detektierter THz-Feldamplitude zurückgeführt wer-
den. Dieser lineare Zusammenhang ist in Abb. 3.12 dargestellt.
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Abbildung 2.10.: Anordnung der Komponenten für Ellipsometrie bei 0�-Eingangspolarisation

Durch Rücktransformation ins xy-Laborsystem erhält man:
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Auch hier ergibt sich für die Differenz der beiden Intensitäten, welche detektiert wird:
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(2.47)

Dabei wurde wie bei der zuvor vorgestellten Geometrie der Sinus mit dem Argument angenähert.
Die in diesem Unterkapitel beschriebene Anordnung liefert wegen der größeren Brechungsindex-
änderung pro THz-Feldstärke (vgl. Kap. 2.4.2 und. Kap. 2.4.1) ein besseres Signal-zu-Rausch-Ver-
hältnis. In dieser Geometrie ist eine Kalibrierung durch Drehen des �=4-Plättchens allerdings nur
schwer möglich, da die Intensitätsdifferenz als Funktion der Verdrehung des �=4-Plättchens mit
dem Quadrat des Sinus variiert. Damit kann keine Näherung für kleine Winkel und lineare Regres-
sion erfolgen. Vielmehr müssten die gemessenen Werte für die Intensitätsdifferenz an den Sinus-
zum-Quadrat-förmigen Verlauf angepasst werden. Diese Methode ist sehr fehlerbehaftet und er-
möglicht keine Überprüfung der Linearität der Detektionsanordnung. Für kalibrierte Messung bzw.
zur Bestimmung des Kalibrierfaktors wurde daher die zuvor in Kap. 2.7.1 vorgestellte Anordnung
verwendet.



3. THz-Erzeugung in großflächigen Emittern

Bei der opto-elektronische Erzeugung von THz-Strahlung ausgehend von Laserpulsen von Ver-
stärkerlasersystemen ist die Verwendung von mehr oder weniger großflächigen1 Emittern not-
wendig, um die Flächenbelastung des Emitters einerseits unterhalb der Zerstörschwelle zu be-
lassen und um andererseits Sättigungseffekte zu reduzieren. Die Erzeugung von THz-Strah-
lung in großflächigen Emittern ist mit intrinsischen [36, 37] und mit elektrisch vorgespannten
[37, 38, 39, 40, 41, 42, 43, 44, 45] Halbleiteroberflächen sowie mit nichtlinearen Kristallen [46, 47]
gezeigt worden.

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

3.1. Erzeugung von THz-Strahlung aus großflächigen Emittern

Die Beschreibung des THz-Generationsprozesses erfolgt ausgehend von einem Laserstrahl der Lei-
stung Lopt, welcher aus einzelnen gaußförmigen Laserpulsen mit der Pulslänge �p und der Energie
Jopt besteht. Die Wiederholrate (Repetitionsrate) der Pulse ist �rep. Dabei gilt:

Lopt = �rep � Jopt: (3.1)

Wird nun ein Teilstück der Fläche �A eines flächigen Emitters mit der Teilenergie �Jopt eines
solchen Laserstrahls beleuchtet, wird von dem jeweiligen Teilstück ein elektromagnetischer THz-
Puls mit der elektrischen Feldamplitude ETHz(t) abgestrahlt2 . Dabei soll das Teilstück �A so groß
sein, so dass die einfallende optische Strahlung und die erzeugte THz-Welle in guter Näherung als
ebene Wellen angesehen werden können. Wie in den folgenden Unterkapiteln gezeigt wird, lässt
sich die erzeugte THz-Strahlung dann wie folgt beschreiben:

ETHz(t) = K
eff
GE �

�Jopt
�A

� T normGE (t); mit
Z 1

�1
T normGE (t)2dt = 1

= Keff
GE �Wopt � T normGE (t); mit Wopt =

�Jopt
�A

:

(3.2)

1Mit „großflächig“ ist dabei gemeint, dass die Seitenlängen der Emitterfläche sehr viel größer als die Wellenlänge der
THz-Strahlung und auch sehr viel größer als die Dicke des Emitters sind.

2Der Index „THz“ wird für die Bezeichnung von Signalkomponenten am Ort des Emitters (z = 0) verwendet. THz-
Signale am Ort des Detektor werden dagegen mit Edet bezeichnet.

29
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Dabei ist Keff
GE ein Faktor, welcher die Effizienz des THz-Emitters beschreibt und TnormGE (t) eine

normierte Funktion, welche die zeitliche Form des erzeugten THz-Pulses wiedergibt. Die Normie-
rung von TnormGE durch Zeitintegration wurde dabei so gewählt, dass die energetische Konversions-
effizienz nur noch von Keff

GE und nicht mehr von TnormGE abhängt. Weiter wurde Wopt als optische
Flächenenergiedichte eines einzelnen optischen Pulses eingeführt. Die gewählte Form von Gl. 3.2
und insbesondere die Proportionalität der erzeugten THz-Feldstärke zur optischen Intensität be-
rücksichtigt formal, dass es sich bei den im weiteren beschriebenen Flächenemittern grundsätzlich
um nichtlineare Emitter zweiter Ordnung handelt. D.h. die erzeugte THz-Feldstärke ist proportio-
nal zum Quadrat der optischen Feldstärke. Wie in den nachfolgenden Kapiteln detailliert gezeigt
wird, liegt dieses daran, dass die Quelle der THz-Feldstärke immer die Änderung der Polarisierung,
also der Verschiebestrom ist. Dieser ist aber bei allen hier diskutierten Emittern proportional zur
optischen Intensität. 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 Gl. 3.2 ergibt sich dann für die erzeugte Flächenenergiedichte des THz-Pulses

WTHz =
�JTHz
�A

= c0�0

Z 1

�1
jETHz(t)j2dt

= c0�0(K
eff
GE )2

�
�Jopt
�A

�2

= c0�0(K
eff
GE )2W 2

opt:

(3.3)

Dabei wurde das Poynting-Theorem3 benutzt und analog zur optischen Flächenenergiedichte Wopt
eine Flächenenergiedichte WTHz des erzeugten einzelnen THz-Pulses eingeführt.

Die Definition von Keff
GE und TnormGE (t) erlaubt damit eine allgemeine Beschreibung der ener-

getischen Konversionseffizienz � eines Flächenelements des Emitters. Diese ist gegeben durch:

� =
WTHz

Wopt
= c0�0(K

eff
GE )2Wopt: (3.4)

Dabei ist zu beachten, dass für genügend niedrige Werte von Wopt sind Keff
GE und TnormGE unab-

hängig von der optischen Flächenenergiedichte sind, wogegen für höhere Werte Sättigungseffekte
auftreten, die in der Regel zu einer Reduzierung von KeffGE mit steigender optischer Flächenenergie-
dichte und einer Veränderung des zeitlichen Verlaufs von TnormGE führen werden. Damit kann Gl. 3.4
so verstanden werden, dass für niedrige Werte von Wopt der Faktor Keff

GE konstant und damit die
energetische Konversionseffizienz � proportional zur Flächenenergiedichte Wopt ist. Weiter erlaubt
die Definition bzw. die Normierungsbedingung von TnormGE (t) die Sättigung (also eine Reduzierung
in der energetischen Konversionseffizienz relativ zum erwarteten linearen Anstieg mit Wopt) nur
durch eine Reduzierung von Keff

GE zu beschreiben. Im Fall von vorliegendem Sättigungsverhalten

istKeff
GE also als Funktion von Wopt zu verstehen, wobei der Verlauf von Keff

GE (Wopt) die Sättigung
quantitativ beschreibt.

3benannt nach dem engl. Physiker Poynting
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Gleichung 3.3 kann daher auch zur Bestimmung von KeffGE benutzt werden, wenn die erzeugte
THz-Signalform ETHz(t) bekannt ist. In diesem Fall gilt

K
eff
GE =

qR1
�1 jETHz(t)j

2dt

Wopt
: (3.5)

Im weiteren wollen wir uns zunächst auf den Fall vernachlässigbarer Sättigung beschränken und
nehmen an, dass Keff

GE und TnormGE nur von �p und den verschiedenen Emitterparametern, abhängen.

3.2. Ausbreitung von THz-Strahlung aus großflächigen Emittern

Bei der Anwendung der großflächigen Emitter werden diese mit einem aufgeweiteten möglichst
nicht divergenten Laserstrahl beleuchtet. Damit ist die Annahme gerechtfertigt, dass das zeitliche
Intensitätsprofil überall auf dem Emitter gleich ist, und die Energie des Pulses räumlich gaußförmig
verteilt ist. Damit gilt für die auf den Emitter auftreffende optische Flächenenergiedichte

Wopt(r) =
2Jopt
Aopt

exp

 
�
2r2

r2opt

!
: (3.6)

Dabei ist ropt der 1/e2-Radius4 und Aopt = �r2opt die effektive Fläche des auftreffenden optischen
Laserstrahls. Der Ursprung des Koordinatensystems befindet sich im Zentrum des Pulses. Der Vor-
faktor wurde so gewählt, dass Jopt der Gesamtenergie eines optischen Pulses entspricht. Mit Glei-
chung 3.3 lässt sich dann auch die Flächenenergiedichte des erzeugten THz-Pulses bestimmen:

WTHz(r) = c0�0(K
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GE )2 (Wopt(r))
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mit JTHz = c0�0(K
eff
GE )2 �

J2opt

Aopt
(3.7)

=
1

2
WTHz(r = 0)Aopt

= WTHz(r = 0)ATHz (3.8)

und rTHz =
1
p
2
ropt

sowie ATHz = �r2THz =
1

2
Aopt:

(3.9)

Dabei wurde JTHz als Gesamtenergie des THz-Pulses und rTHz als 1/e2-Strahlradius bzw. ATHz
als Fläche der erzeugten THz-Strahlung eingeführt. Auffallend ist, dass die erzeugte THz-Strah-
lung einen um den Faktor

p
2 reduzierten Strahlradius aufweist. Ebenso fällt auf, dass die erzeugte

4Der 1/e2-Radius ist definiert über einen Abfall der Intensität auf 1/e2.
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Gesamtenergie des THz-Pulses auch bei konstanter optischer Pulsenergie entgegengesetzt propor-
tional zur beleuchteten Fläche des Emitters ist. Bei konstanter Emitterfläche 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 Gl. 3.2 ange-
nommen wurde.

Im angenommenen Fall vernachlässigbarer Sättigung 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 räumlich perfekten gaußför-
migen Strahl mit ebenen Wellenfronten (wie z.B. in einer Strahltaille) aus, werden sich die einzel-
nen erzeugten THz-Elementarwellen gemäß dem Huygen’schen Prinzip zu einer THz-Wellenfront
überlagern, die ebenfalls exakt den Verhältnissen in einer Strahltaille eines gaußförmigen Strahls
entspricht. (vgl. Abb. 3.1 (a) und (b)).

Im Intensitätsbereich, in welchem Sättigungseffekte nicht mehr vernachlässigt werden können,
werden allerdings Abweichungen vom gaußschen Strahlprofil auftreten, da die Sättigungseffekte
im Zentrum des Strahls stärker seien werden als in den Randbereichen. Zusätzlich wird durch die
Sättigungseffekte auch die Signalform der erzeugten THz-Strahlung nicht mehr an allen Stellen des
Emitters gleich sein, wodurch die phasengleiche Überlagerung beeinträchtigt wird. Im folgenden
soll daher weiterhin nur der Fall mit vernachlässigbarer Sättigung betrachtet werden, da nur er
allgemeingültig behandelt werden kann.

Für die weitere Beschreibung der Ausbreitung der elektromagnetischen Strahlung muss zu-
nächst angemerkt werden, dass die z.B. bei Dipolantennen übliche Unterscheidung zwischen Nah-
und Fernfeld bei den großflächigen Emittern problematisch ist. Das Problem besteht darin, dass

die Dimensionen des großflächigen Emitter (im Gegensatz zum einfachen Dipol) sehr viel größer
als die Wellenlänge sind. Andererseits emittiert bereits ein kleines Teilstück des Emitters eine na-
hezu perfekte ebene Welle. Diese Eigenschaften des großflächigen Emitters führen dazu, dass man
übliche Näherungen für das Fernfeld nur für Abstände vom Emitter machen kann, welche deutlich
größer sind als die Emitterabmessungen. Solche Abstände 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 erhält. Diese Signalform entspricht jeweils der
ersten Zeitableitung der an der Emitteroberfläche vorliegenden Signalform. Diese Tatsache beruht
anschaulich auf der unterschiedlich starken Divergenz für die einzelnen Frequenzkomponenten.
D.h. die niederfrequenten Signalanteile sind deutlich divergenter und verlieren mit zunehmender
Ausbreitung mehr und mehr an Bedeutung beziehungsweise können schlechter fokussiert werden.
Ein Nahfeld mit einer quasistatischen Feldverteilung (wie z.B. bei der Dipolantenne) gibt es in
diesem Sinne bei den großflächigen Emittern nicht, da man schon in sehr kleinen Abständen 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 räumlichen
Ausbreitung erst sehr viel später der für das Fernfeld erwarteten zeitlichen Ableitung annähern.

Die weitere Beschreibung der Ausbreitung und der Fokussierung der THz-Strahlung soll zu-
nächst im Frequenzraum erfolgen. Basierend darauf wird dann auch eine Aussage über die THz-
Signalform im Zentrum des Brennpunktes getroffen. Mathematisch ist dieses bis auf die absolute
Signalgröße vergleichbar mit der Bestimmung der Signalform im Fernfeld, also für z ! 1. In
Abhängigkeit der Frequenz !THz der jeweiligen Frequenzkomponente wird sich der Strahlradi-
us rTHz(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 � ropt, der von links
auf den Emitter fällt und dort einen divergenten THz-Strahl mit kleinerem Strahl-
durchmesser 2 � rTHz erzeugt. (b) Ein vergleichbarer divergenter THz-Strahl mit
einer Strahltaille des Durchmessers 2 � rTHz (c) Erzeugung eines Brennpunkts im
Abstand 2 � fdet vom Emitter durch Platzierung eines fokussierenden Elements der
Brennweite fdet im Abstand fdet vom Emitter.
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Emitter vergrößern. Dabei gilt [43]:

rTHz(z) = r0THz
2�c0z

!THzATHz

s
1 +

�
!THzATHz

2�c0z

�2

(3.10)

mit r0THz dem 1=e2-Strahlradius in der Strahltaille bzw. am Ort des Emitters. Wird nun ein solcher
gaußscher Strahl mit einem fokussierendem Element der Brennweite fdet im Abstand fdet hinter
der Strahltaille bzw. hinter dem Emitter abgebildet, entsteht, wie in Abb. 3.1 (c) dargestellt, im
Abstand 2fdet hinter der Strahltaille bzw. hinter dem Emitter ein Brennpunkt mit dem Strahlradius5

rdet. Dabei gilt [43]:

rdet = r0THz
2�c0fdet
!THzATHz

: (3.11)

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

E0
det(!THz; r = 0) = E0

THz(!THz; r = 0)i
!THzATHz

2�c0fdet
: (3.12)

Das i beschreibt dabei einen Phasensprung um �=2. Damit erlaubt Gl. 3.12 die Bestimmung der
elektrischen Feldstärke im Brennpunkt eines fokussierenden Elements, ausgehend von der bekann-
ten Feldstärke am Ort des Emitters. Um eine Beschreibung im Zeitbereich zu erreichen, ist also
Fourier-Transformation nötig. Es sei Edet(t), bzw. ETHz(t) die zeitabhängige elektrische Feldstär-
ke im Brennpunkt bzw. am Ort des Emitters. Dann gilt:

Edet(t; r = 0) = F�1(E0
det(!THz; r = 0))

= F�1
�
i
!THzATHz

2�c0fdet
E0
THz(!THz; r = 0)

�

= F�1
�
i
!THzATHz
2�c0fdet

F(ETHz(t; r = 0))

�

=
ATHz

2�c0fdet
F�1 (i!THzF(ETHz(t; r = 0)))

=
ATHz

2�c0fdet

d
dt
ETHz(t; r = 0):

(3.13)

Dabei wurde Gl. 3.12 und die Tatsache, dass eine Multiplikation mit i!THz 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 räumlich
gleich verteilt sind. Im Brennpunkt dagegen sind die hohen Frequenzkomponenten deutlich stärker
fokussiert.

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

ETHz(t; r = 0) = Keff �Wopt(r = 0) � Tnorm(t); (3.14)

5Der Index „det“ wird zur Bezeichnung von Signalkomponenten im Brennpunkt verwendet
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bzw. mit Gleichung 3.6

ETHz(t; r = 0) = Keff
2Jopt
Aopt

� Tnorm(t): (3.15)

Damit lässt sich mit Gleichung 3.13 das Signal im Brennpunkt bestimmen zu:

Edet(t) = Keff �
Jopt

2�c0fdet

d
dt
Tnorm(t): (3.16)

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

3.3. THz-Erzeugung mittels optischer Gleichrichtung in ZnTe

Nach der Erarbeitung der Grundlagen soll in diesem Unterkapitel der Effizienzfaktor KeffZnTe und
die Funktion T idealZnTe(t) zur Beschreibung der zeitlichen Signalform für die Erzeugung von THz-
Strahlung in großflächigen ZnTe-Kristallen hergeleitet werden. Dabei wird zunächst der Einfluss
von Phasenfehlanpassung und Absorption vernachlässigt. Diese Effekte werden dann nachträglich
durch die Einführung eines empirischen Filters berücksichtigt. 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 Verstärkerlasern erzeugten Pulsen mit Energien im mJ-Bereich wurde
bisher erst verhältnismäßig selten berichtet [46, 47]. Dabei vermisst man insbesondere eine Unter-
suchung und Beschreibung der Effizienz des Emitters in Abhängigkeit von der Größe der beleuch-
teten Fläche des Emitterfläche. 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

opt = (E0
x0 ; E

0
y0 ; E

0
z0) im Koordinatensystem des Kristalls (x’,y’,z’) beschrieben wird, im

Kristall eine nichtlineare Polarisation ~PNL hervorrufen. In ZnTe kann diese Polarisation wie folgt
beschrieben werden:

~PNL =

0
@ Px0

Py0

Pz0

1
A = �0

0
@ 0 0 0 d14 0 0

0 0 0 0 d14 0
0 0 0 0 0 d14

1
A �

0
BBBBBBB@

(E0
x0)

2

(E0
y0)

2

(E0
z0)

2

2E0
y0E

0
z0

2E0
x0E

0
z0

2E0
x0E

0
y0

1
CCCCCCCA
: (3.17)

Dabei sind x’,y’,z’ die Kristallachsen gemäß der Zuordnung [1; 0; 0] ! x0, [0; 1; 0] ! y0, und

[0; 0; 1] ! z0. Weiter ist d14 = 1
2�

(2)
14 der Frequenzverdopplungs-Koeffizient bzw. das entsprechen-

de Frequenzverdopplungs-Tensorelement6 für ZnTe. Für <110>-geschnittenes ZnTe erhält man
6Die Bezeichnung Frequenzverdopplungs-Koeffizient ist im Zusammenhang mit der Anwendung der THz-Erzeugung

zunächst irreführend. Die Bezeichnung wird jedoch verständlich, wenn man berücksichtigt, dass die Terminologie
des Frequenzverdopplungs-Tensors für die Hauptanwendung der optischen Frequenzverdopplung entwickelt wurde.
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Abbildung 3.2.: Optimale Geometrie für die elektro-optische Erzeugung von THz-Strahlung in
<110>-ZnTe.

die maximale Polarisation, und damit die maximale THz-Feldstärke, wenn der Winkel �ZnTe zwi-
schen der z-Achse des Kristalls und der Polarisationsrichtung der optischen Strahlung den Wert

�ZnTe = arcsin(
q

2
3) � 55; 2� annimmt. Dieses wird in Ref. [20] allgemeingültig gezeigt. Die

entsprechende Geometrie ist in Abb. 3.2 dargestellt. Das elektrische Feld der optischen Welle kann
man dann im Koordinatensystem des Kristalls für die gewählte Geometrie wie folgt ausdrücken:

~E0
opt = E0

opt(
1
p
3
;�

1
p
3
;
1
p
3
): (3.18)

Mit Gl. 3.17 ergibt sich damit für die Polarisation

0
@ Px

Py
Pz

1
A = �0

0
@ 0 0 0 d14 0 0

0 0 0 0 d14 0
0 0 0 0 0 d14

1
A � jE0

optj
2

0
BBBBBB@

1
3
1
3
1
3
�2

3
2
3
�2

3

1
CCCCCCA

= �
2�0p
3
d14jE0

optj
2

0
B@

1p
3

� 1p
3

1p
3

1
CA :

(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

PNL(z; t) = �
2�0p
3
d14jE0

opt(z; t)j
2 =

4d14p
3c0n

Iopt(z; t): (3.20)

Dabei wurde das Poynting-Theorem Iopt = c0�0n
2 jE0

optj2 benutzt. Die Zeitabhängigkeit in Glei-
chung 3.20 bezieht sich nur auf die Zeitabhängigkeit der Amplitude der optischen Schwingung.
Es wurde also angenommen, dass sich die optische Intensität nur langsam im Vergleich mit der
optischen Schwingung ändert.

Allgemein gilt für die dielektrische Verschiebung ~D

~D = �0 ~E + �0�lin ~E + ~PNL

= �0�r ~E + ~PNL;

(3.21)

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

r2 ~E = �0
@2

@t2
~D; (3.22)

bzw. mit Gleichung 3.21

r2 ~E = �0�0�r
@2

@t2
~E(z; t) +

@2

@t2
~PNL: (3.23)

Beschränkt 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

@z2
ETHz(z; t) = �0�0�r

@2

@t2
ETHz(z; t) + �0

@2

@t2
PNL(z; t)

=
n2THz
c20

@2

@t2
ETHz(z; t) + �0

@2

@t2
PNL(z; t):

(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 abhängen.
Genau genommen wird aber auch die erzeugte THz-Welle eine nichtlineare Polarisation erzeugen.
Eine solche von der THz-Welle erzeugte nichtlineare Polarisation müsste dann in der Wellenglei-
chung der optischen Strahlung berücksichtigt werden. Damit könnte dann auch die Abnahme der
Energie der optischen Welle durch den Energieübertrag auf die THz-Welle beschrieben werden.
Das Vernachlässigen der von der THz-Welle erzeugten Polarisation verletzt also streng genommen
die Energieerhaltung. Für höhere Intensitäten werden also Sättigungseffekte durch das Abnehmen
der optischen Intensität auftreten, die im Rahmen der hier gemachten Annahmen nicht vorherge-
sagt werden können. Außerdem sollen im weiteren auch die Absorption der optischen und der
THz-Strahlung vernachlässigt werden. Eine Berücksichtigung der Absorption erfolgt am Ende des
Kapitels im Rahmen der Einführung eines empirischen Filters.
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Wird der Emitter-Kristall also mit einem gaußförmigem Laserpuls der Pulslänge �p und der
Flächenenergiedichte Wopt beleuchtet, ist die Intensität I(z; t) innerhalb des Emitters im Rahmen
der zuvor gemachten Annahmen gegeben durch

Iopt(t; z) =
2
p
ln(2)Woptp
��p

4n

(1 + n)2
exp

 
�4ln(2)(t � ngrz

c0
)2

�2p

!
: (3.25)

Dabei ist (4n)=(1 + n)2 der Transmissionskoeffizient beim Eintritt in den Kristall, n der optische
Brechungsindex des Kristalls und ngr der optische Brechungsindex für die Gruppengeschwindig-
keit. Damit ergibt sich dann nach Gl. 3.20 für die nichtlineare Polarisation in Richtung der Polari-
sation der einfallenden optischen Strahlung

PNL(z; t) =
32
p
ln(2)d14Woptp

3�c0�p(1 + n)2
exp

 
�4ln(2)(t� ngrz

c0
)2

�2p

!
: (3.26)

Die erste partielle Ableitung lautet entsprechend

@

@t
PNL(z; t) = �

256(ln(2))
3
2 d14Woptp

3�c0�3p (1 + n)2

�
t�

ngrz

c0

�
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�4ln(2)(t� ngrz

c0
)2

�2p

!

= �
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3
2 d14Woptp

3�c0(1 + n)2
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�
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p
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3
2 �3p
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c0
)

= �
64d14Wopt

c0(1 + n)2

vuutp
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mit: TPNL(t
� = t�

ngrz

c0
)

=

s
32
p
2(ln(2))

3
2

p
��3p

t�exp

�
�4ln(2)(t�)2

�2p

�
:

(3.27)

Dabei wurde rein formal die dimensionslose Funktion TPNL(t
�) eingeführt, die so normiert ist,

dass
R1
�1 jTPNL(t

�)j2dt� = 1 gilt. Die zweite partielle Ableitung lautet dann

@2

@t2
PNL(z; t) = �

64d14Wopt

c0(1 + n)2

vuutp
�(ln(2))

3
2

6�
p
2�3p

T 0PNL(t�
ngrz

c0
); (3.28)

wobei T 0PNL(t
�) die Ableitung von TPNL(t�) ist. Es bietet sich an, für die erzeugte THz-Feldstärke

in Richtung der Polarisation der einfallenden Strahlung folgenden Ansatz zu machen:

ETHz(z; t) = G(z) � T idealZnTe(t�
nTHz

c0
z): (3.29)

Dabei ist G(z) eine Funktion, die das Anwachsen der erzeugten THz-Feldstärke mit zunehmendem
Kristalldurchlauf beschreibt. Die Funktion TidealZnTe(t �

nTHzz
c0

) beschreibt die raum-zeitliche Form
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der erzeugten THz-Strahlung7. Das Argument (t� nTHzz
c0

) ist so gewählt, dass T idealZnTe die homogene
Wellengleichung erfüllt. Die entsprechenden partiellen Ableitungen lauten

@2

@t2
ETHz(z; t) = G(z) � T idealZnTe

00
(t�

nTHz
c0

z)

@2

@z2
ETHz(z; t) =

�
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dz2
G(z)

�
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nTHzz

c0
)

�2
nTHz

c0

�
d

dz
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�
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0
(t�

nTHzz

c0
)

+
n2THz
c20

G(z) � T idealZnTe
00
(t�

nTHz
c0

z):

(3.30)

Dabei ist T idealZnTe

0
(t�) bzw. T idealZnTe

00
(t�) die erste bzw. die zweite zeitliche Ableitung von

T idealZnTe (t
�) Setzt man nun die Gleichungen 3.30 und 3.28 in die Wellengleichung 3.24 ein, er-

gibt sich

d2

dz2
G(z) � T idealZnTe(t�

nTHz

c0
z)� 2

nTHz

c0

d
dz
G(z) � T idealZnTe

0
(t�

nTHz

c0
z)

= ��0
64d14Wopt

c0(1 + n)2

vuutp
�(ln(2))

3
2

6�
p
2�3p

T 0PNL(t�
ngrz

c0
):

(3.31)

Die gesuchten Lösungen für G(z) und TidealZnTe(t
�) müssen Gleichung 3.31 für alle t und z erfül-

len. Eine allgemeingültige Lösung von 3.31 zu finden ist mathematisch aufwendig. Man erkennt
jedoch einfach, dass sich eine physikalisch sinnvolle spezielle Lösung der Differentialgleichung er-

gibt, wenn man annimmt, dass d2

dz2G(z) = 0 ist. Diese Annahme ist physikalisch sinnvoll, da im
Rahmen der Herleitung bereits eine Absorption in der optischen Strahlung und der THz-Strahlung
vernachlässigt wurden. Unter diesen Umständen ist ein lineares Anwachsen der THz-Feldstärke zu

erwarten. Dementsprechend ist es sinnvoll, d2

dz2G(z) = 0 anzunehmen. Da der Einfluss der Phasen-
fehlanpassung zunächst vernachlässigt werden sollte, kann man außerdem ngr = nTHz annehmen.
Damit ergibt sich:

2
nTHz

c0

d
dz
G(z)�T idealZnTe

0
(t�

nTHz

c0
z) = �0

64d14Wopt

c0(1 + n)2

vuutp
�(ln(2))

3
2

6�
p
2�3p

T 0PNL(t�
nTHzz

c0
): (3.32)

Damit muss T idealZnTe
0 / T 0PNL gelten, da die Gleichung für alle t gelten muss. Auf Grund der Nor-

mierungsbedingung folgt dann auch TidealZnTe
0
= T 0PNL woraus sich nach Gl. 3.27 für TidealZnTe(t

�)
direkt ergibt:

7Der Index „ideal“ bezeichnet Signalformen welche von einem idealen Kristall, d.h. ohne Phasenfehlanpassung und
ohne Absorption erzeugt würden.
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T idealZnTe(t
�) = TPNL(t

�)

=

s
32
p
2(ln(2))

3
2

p
��3p

t�exp

�
�4ln(2)(t�)2

�2p

�
:

(3.33)

Auf die Einführung einer Integrationskonstanten wurde dabei bewusst verzichtet, da zum einen
die Erzeugen eines statischen Feldes physikalisch nicht sinnvoll wäre und zum anderen die Nor-
mierungsbedingung für TidealZnTe nicht mehr erfüllt wäre. Für G(z) ergibt sich dann die folgende
Differentialgleichung:

d
dz
G(z) =

32�0d14Wopt

nTHz(1 + n)2

vuutp
�(ln(2))

3
2

6�
p
2�3p

: (3.34)

Nimmt man an, der Kristall der Dicke lZnTe sei von z = �lZnTe bis z = 0 ausgehdehnt, be-
nutzt die Randbedingung G(z = �lZnTe) = 0 (kein THz-Signal beim Eintritt in den Kristall)
und berücksichtigt den Amplitudentransmissionskoeffizienten 2nTHz=(1 + nTHz) beim Austritt
der THz-Welle aus dem Kristall, ergibt sich für G0 = G(z = 0), also an der Stelle direkt nach dem
Austritt aus dem Emitter:

G0 =
32�0d14lZnTeWopt

nTHz(1 + n)2

vuutp
�(ln(2))

3
2
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p
2�3p
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:

(3.35)

Damit ergibt sich nach Gleichung 3.29 für die erzeugte THz-Strahlung ETHz(t) = ETHz(t; z = 0)
am Ort des Austrittes aus dem Kristall (z=0)

ETHz(t) = G0 � T idealZnTe(t)

= K
eff
ZnTeWopt � T idealZnTe(t);

mit K
eff
ZnTe =

64�0d14lZnTe
(1 + n)2(1 + nTHz)

vuutp
�(ln(2))

3
2

6�
p
2�3p

:

(3.36)

Dabei wurde gemäß dem in Kap. 3.1 entwickelten Formalismus die Konversionseffizienz KeffZnTe

eingeführt. Mit Gleichung 3.36 und 3.33 steht damit ein Ausdruck zur Beschreibung der Konversi-
onseffizienz und der zeitlichen Signalform für das THz-Signal am Ort des Austrittes aus dem Emit-
ter zu Verfügung. Für den in dieser Arbeitet verwendeten ZnTe-Emitterkristall mit einer Dicke von
lZnTe = 500�m ergibt sich bei der Annahme einer Anrege-Laserpulslänge von �p = 150 fs (Halb-
wertsbreite) ein Wert von Keff

ZnTe = 0,131 m
A
p
s

für die Konversionseffizienz.

Für das THz-Signal, welches von einem flächigen ZnTe-Emitter im Brennpunkt eines (im
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Abstand fdet hinter dem Emitter aufgestellten) fokussierenden Elements mit Brennweite fdet er-
zeugt wird, ergibt sich mit Gleichung 3.16 am Ort des Brennpunkts (also 2�fdet hinter dem Emitter):

Edet(t) = K
eff
ZnTe �

Jopt

2�c0fdet

s
32
p
2(ln(2))

3
2

p
��3p

d
dt
t � exp

�
�4ln(2)t2

�2p

�

= K
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2
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��3p
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8ln(2)t2

�2p

�
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�2p
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mit E0
det;ZnTe = K

eff
ZnTe �
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s
32
p
2(ln(2))

3
2

p
��3p

=
128(ln(2))

3
2�0d14lZnTeJopt

�
p
3�c0fdet�3p (1 + n)2(1 + nTHz)

:

(3.37)

.

Mit Gl. 3.37 steht nun ein Ausdruck zur Berechnung der erzeugten absoluten elektrischen Feldstär-
ke des THz-Pulses im Zentrum des Brennpunkt als Funktion der Zeit zu Verfügung. Für typische
experimentelle Parameter (lZnTe = 500 �m, Jopt = 500�J, fdet = 5 cm, �p = 150 fs (Halbwertsbrei-
te)) ergibt sich zum Beispiel ein Wert von E0det;ZnTe = 457,3 kV/cm für die maximale erzeugte
Feldstärke.

Die THz-Signalformen nach dem Austritt aus dem Emitterkristall und an der Detektorposition
sind auf Basis der berechneten Werte für Keff

ZnTe bzw. E0
ZnTe;det in Abb. 3.3 dargestellt. Zusätzlich

ist die abgestrahlte spektrale THz-Energiedichte gezeichnet. Dabei fällt auf, dass ein großer Teil
der abgestrahlten Energie im Frequenzbereich oberhalb von 2,5 THz liegt. Da in diesem Bereich
die Eindringtiefe und die Kohärenzlänge kleiner als die Kristalldicke von 500 �m sind, gilt die in
der Herleitung gemachte Annahme, dass Phasenfehlanpassung und THz-Absorption vernachlässigt
werden können, nicht mehr.

Allerdings ist eine analytische Beschreibung von Phasenfehlanpassung und Absorption im Rah-
men der zuvor dargestellten Beschreibung im Zeitbereich nicht möglich. Denkbar wäre dagegen ei-
ne numerische Beschreibung. Dazu müsste der Emitterkristall in eine große Anzahl von genügend
dünnen Kristallen zerlegt werden, so dass in diesen Teilkristallen Phasenfehlanpassung und Ab-
sorption vernachlässigt werden können. Die von diesen Teilkristallen jeweils erzeugten elektrischen
THz-Felder müssen 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 berück-
sichtigt werden. Auf die Durchführung 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 möglich ist.

Empirisch kann man die Phasenfehlanpassung und die Absorption im Emitterkristall einfach
durch die Einführung eines Tiefpassfilters berücksichtigen, welcher nur Signalkomponenten
zulässt, welche in einem Frequenzbereich liegen in welchem die Annahme von vernachlässigbarer
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Abbildung 3.3.: Erzeugtes THz-Signal am Ort des Emitters (links) und im Detektorbrennpunkt
(rechts) ohne (oben) und mit (unten) Berücksichtigung von Phasenfehlanpassung
und THz-Absorption durch einen empirisch gewählten Filter mit !filter = 2� �
1; 2THz. 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 Gauß-funktion im Frequenzraum realisiert werden:

T realZnTe(t) = Kred
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�
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:

(3.38)

Dabei wurde der Wert für Kred
ZnTe aus der geforderten Normierungsbedingung

(
R1
�1 jT

real
ZnTe(t)j

2dt = 1) gewonnen. Der Faktor Kred
ZnTe gibt damit an, um welchen Wert

sich die nach Gleichung 3.3 definierte Effizienz des flächigen 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 für !filter
ein Wert von 2� � 1; 2 THz gewählt, was dazu führt, 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) Für diesen Wert der Filterfrequenz !filter ergibt sich ein
Faktor Kred

ZnTe = 5,48. Damit reduziert sich die erzeugte THz-Pulsenergie um (KredZnTe)
2, also für

die o.g. typischen experimentellen Parameter von 28 nJ auf 0,95 nJ.

In Abb. 3.4 ist für diese experimentellen Parameter die berechnete und die gemessene Feldstärke
im Brennpunkt dargestellt. Dabei fällt zunächst auf, dass die im Experiment detektierte Feldstärke
nur etwa ein Drittel der erwarten Amplitude beträgt. Dieses erklärt sich einerseits dadurch, dass
in der Modellierung Verluste insbesondere durch Wasserdampf-Absorption in der Laborluft nicht
berücksichtigt wurden. Weiter muss hier berücksichtigt werden, dass sich die modellierten Daten
nur die im Mittelpunkt des Brennpunkts berechnete Feldstärke wiedergeben. Im Experiment wurde
die Feldstärke dagegen mit einem Abfragelaserstrahl mit endlichem Durchmesser gemessen. D.h.
es wurde eine mittlere Feldstärke in diesem Bereich gemessen. Der Durchmesser des Abfragela-
serstrahls war zwar mit ca. 100-200 �m klein gegenüber dem Durchmesser der THz-Strahlung (ca.
300 �m bei 1 THz), aber ein merklicher Einfluss dieses Effekts kann nicht völlig ausgeschlossen
werden. Im Rahmen der zusätzlichen Unsicherheiten bei der Kalibrierung ist die Übereinstimmung
daher als zufriedenstellend anzusehen. Die Übereinstimmung des zeitlichen Verlaufs ist überra-
schend gut.

In Abb. 3.5 ist der im Brennpunkt gemessene THz-Signalverlauf für verschiedene Energie-
dichten des Anrege-Laserpulses und gleicher beleuchteter Fläche des großflächigen ZnTe-Emitters
dargestellt. Für den dargestellten Energiedichtenbereich von 0,5�J/cm2 bis 125�J/cm2 ist keine
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Abbildung 3.4.: Vergleich der gemessenen und der berechneten THz-Signalform im Brennpunkt für
die Parameter lZnTe = 500�m, Jopt = 500�J, fdet = 5 cm, �p = 150 fs (Halbwerts-
breite) und !filter = 2��1,2 THz. Die berechnete THz-Signalform ist jeweils un-
ter Berücksichtigung des empirischen Filters für 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 zusätzlich die spektrale Detektorempfindlichkeit berücksichtigt, so dass diese
Darstellung das modellierte erwartete Messsignal wiedergibt.
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Abbildung 3.5.: Gemessene normierte THz-Signalverläufe des großflächigen ZnTe-Emitters für
verschiedene Laserpulsenergiedichten

Veränderung 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�J/cm2 keinerlei Sättigungseffekte auftreten. Da der großflächige ZnTe-
Emitter nur mit maximal 125 �J/cm2 beleuchtet wurde, sind also die zuvor bzgl. vernachlässigba-
rer Sättigung gemachten Annahmen gerechtfertigt. Anhand der ebenfalls dargestellten Daten eines
kleineren Emitters zeigt sich jedoch auch, dass für höhere Anregungsenergiedichten Sättigungsef-
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 Flächenenergiedichte spektral dargestellt werden. Dieses
ist in Abb. 3.7 unter Berücksichtigung des empirischen Filters für die Berücksichtigung 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 höheren Fre-
quenzen im Brennpunkt stärker fokussiert werden, liegen hier die Frequenzkomponenten höher, 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
Signalgröße liegt, wie schon zuvor diskutiert, vermutlich an den nicht berücksichtigten Verlusten
im THz-Stahlpfad, der nicht Berücksichtigten endlichen Größe des Abfragelaserstrahls, und an der
unzureichenden Beschreibung von Absorption und Phasenfehlanpassung im Emitter durch den em-
pirischen Filter. Die logarithmischen Darstellung zeigt, dass auch über mehrere Größenordnungen
eine gute Übereinstimmung 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 großflächigen ZnTe-Emitters. Zusätzlich ist
die detektierte THz-Signalamplitude, welche mit einem 5 mm x 5 mm großen,
1 mm dicken ZnTe-Kristall erzeugt wurde, über 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-Flächenenergiedichte. 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 berücksichtigt. Zum
Vergleich ist rechts auch das Spektrum des gemessenen Pulses dargestellt. Bei alle
modellierten Daten wurde der empirische Filter zur Berücksichtigung der Phasen-
fehlanpassung und der Absorption in Emitterkristall berücksichtigt.
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Abbildung 3.8.: Darstellung der zwei verschiedenen verwendeten Beleuchtungsgeometrien des
großflächigen GaAs-Emitters. Links: teilweise Beleuchtung mit Aopt = 4 cm2.
Rechts: vollständige Beleuchtung mit Aopt = 9 cm2.

3.4. THz-Erzeugung in elektrisch vorgespanntem GaAs

In diesem Abschnitt werden die wesentlichen Aspekte der Erzeugung von THz-Pulsen durch groß-
flächige THz-Antennen aus GaAs untersucht. Für das Verständnis der zeitlichen Form und des Sät-
tigungsverhaltens sind die Ladungsträgergeneration im Halbleitermaterial und die Dynamik der
Ladungsträger von entscheidender Bedeutung. Im folgenden soll daher näher auf diese Faktoren
eingegangen werden. In der Literatur gibt es eine große Zahl von Arbeiten zur THz-Erzeugung mit
großflächigen THz Antennen [38, 39, 40, 41, 42]. Dabei fällt auf, dass einige entscheidende experi-
mentelle Befunde bis heute noch nicht ausreichend erklärt und verstanden sind. Dazu zählt insbe-
sondere das Sättigungsverhalten bei Laserpulsenergiedichten von mehr als 50�J/cm2. In der hier
dargestellten Beschreibung des Emissionsprozesses ist, in Erweiterung zu der gängigen Darstellung
in der Literatur, welche in der Regel nur eine Feldabschirmung durch die erzeugte THz-Strahlung
beinhaltet, auch die Feldabschirmung durch den Transport von Ladungsträgern 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 großen GaAs-Wafer, der mit 3 cm
langen Kupferelektroden in einem Abstand von 3 cm kontaktiert ist, um eine externe Vorspannung
anlegen zu können. 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 benötigt werden, ein
Ladungsträgertransport bis in die Elektroden spielt für den Emissionsvorgang dagegen keine Rol-
le. Im Rahmen dieser Arbeit wurden maximale Hochspannungen von bis zu 3 kV bzw. maximale
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Feldstärken von 1 kV/cm verwendet. Bei höheren Werten besteht die Gefahr von Überschlägen.
Grundsätzlich sind höhere Vorspannungen bei Verwendung von gepulster Hochspannungsquellen
möglich. Diese Erhöhen aber das Rauschniveau im Gesamtsystem deutlich, so dass diese Technik
aus experimenteller Sicht sehr problembehaftet ist und keine Verbesserung der Signal-zu-Rausch-
Verhältnisses des Systems ermöglicht.

Wie in Abb. 3.8 dargestellt ist wird die Fläche zwischen den Elektroden entweder teilweise
oder vollständig von dem durch ein Teleskop aufgeweiteten optischen Strahl ausgeleuchtet, wobei
im Fall der vollständig Ausleuchtung ein Teil der optischen Leistung - bedingt durch das runde
Strahlprofil und den quadratischen Emitter - ungenutzt verloren geht. Wie sich später zeigen wird,
unterscheiden sich diese beiden Konfigurationen durch einen unterschiedlichen Wert für den Pa-
rameter Ksc, welcher die Feldabschirmung durch Ladungsträgerverschiebung beschreibt. Dieser
Wert wurde für die zwei Beleuchtungsgeometrien separat angepasst, so dass sich eine bestmögliche
Übereinstimmung mit den experimentellen Daten ergibt. Die experimentellen Bedingungen unter-
scheiden sich außerdem darin, dass für die zwei Anordnungen Parabolspiegel mit unterschiedlichen
Brennweiten zur Detektion verwendet wurden.

Im folgenden soll zunächst die von einem Flächenelement des großflächigen GaAs-Emitters
abgestrahlte THz-Signalform ETHz(t) bestimmt werden, wenn dieses mit einer bestimmten La-
serpulsenergiedichte Wopt beleuchtet wird und wenn am Ort des Flächenelements ein effektives
externes Feld Eext vorliegt.

Bei einem Emissionsvorgang wird der Emitter bzw. das betrachtete Flächenelement senkrecht
zur Oberfläche vom optischen Puls beleuchtet. Die dadurch erzeugten Ladungsträger werden in die
Richtung des externen Feldes beschleunigt, so dass ein Oberflächenphotostrom Js(t) in Richtung
des externen Felds fließt.

Als Grundlage für die Berechnung des Photostroms und der zeitabhängigen Felder ist es sinn-
voll, zunächst die Oberflächenleitfähigkeit als Funktion der Zeit und der Anregungsenergiedichte zu
bestimmen. Dabei wird angenommen, dass die Zahl der Ladungsträger im Leitungsband pro Ober-
flächenelement, also die Oberflächenladungsträgerdichte (nS) von der Gesamtzahl der absorbierten
Photonen und damit vom Integral der Intensität des optisch Anregelaserpulses abhängt. Weiter soll
der Beitrag der Löcher zur Leitfähigkeit vernachlässigt werden, da diese auf Grund der deutlich
höheren Masse nur sehr gering zur Leitfähigkeit beitragen. Genau genommen gilt diese Argumen-
tation allerdings nur für die schweren Löcher, welche aber die Mehrzahl der Löcher darstellen. Die
leichten Löcher haben dagegen eine vergleichbare effektive Masse wie die Elektronen.

Als Folge des angelegten externen Felds Eext werden die Ladungsträger beschleunigt. Mit zu-
nehmender Geschwindigkeit werden die Ladungsträger allerdings auch durch Streuprozesse an ei-
ner freien Beschleunigung gehindert, wodurch eine weitere Beschleunigung mehr und mehr un-
terdrückt wird. Schließlich erreichen die Ladungsträger die Sättigungsdriftgeschwindigkeit auf der
durch die Impulsrelaxationszeit vorgegebenen Zeitskala.

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

Zum Beispiel wurde auf Grund einer solchen Überschussenergie bei elektrischen Felder von
> 5kV=cm (also bei deutlich höheren Feldern, als im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurden)
vor Erreichen der Sättigungsdriftgeschwindigkeit ein Überschwingen der Elektronengeschwindig-
keit vorhergesagt und beobachtet [54, 55, 56]. Dieser Effekt kann also im Rahmen dieser Arbeit
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vernachlässigt werden.
Die Streuzeit in GaAs bzw. genauer die Impulsrelaxationszeit unter Gleichgewichtsbedingun-

gen (d.h. für ein kleines konstantes Feld) beträgt etwa 150 fs [57]. Für den Zeitraum direkt nach der
Anregung wurde durch Messungen mit optischer Anregung und Abfrage der Leitfähigkeit 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 gängigen Literatur zur THz-Emission aus
großflächigen GaAs-Antennen wurden aus dem Sättigungsverhalten des Emitters Werte für die mitt-
lere Beweglichkeit nach der optischen Anregung von einigen 100 cm2=V s ermittelt [38, 40, 44].
Auf Basis des stationären Wertes für die effektive Elektronenmasse m� nach der Thermalisierung
von m� = 0.063m0 würde diese Beweglichkeit Streuzeiten im 10 fs-Bereich entsprechen. Aller-
dings ist auch mit einer Änderung 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 für die Streuzeit (�s = 150 fs
[57]) und für die Mobilität (�DC = 8500 cm2/Vs [58]) gewählt. Wie sich später zeigen wird, können
damit alle wesentlichen Aspekte des GaAs-Emitters ausreichend gut beschrieben werden.

Im Drude-Modell wird die mittlere Geschwindigkeit ve(t) der erzeugten Elektronen durch fol-
gende Differentialgleichung beschrieben:

d
dt
ve(t) = �

ve(t)

�s
+
eE

m� : (3.39)

Dabei ist e die Elementarladung, E das anliegende elektrische Feld und �s die Impulsrelaxations-
zeit. Da die Ladungsträger zum Zeitpunkt ihrer Erzeugung noch keine mittlere Geschwindigkeit
haben, gilt die Randbedingung ve(t = 0) = 0. Dann kann man die Lösung formal ausdrücken als:

v(t) = �(t)E;

mit �(t) = �dc

�
1� exp

�
�t
�s

��

und �dc =
�se

m� :

(3.40)

Dabei ist �dc die Gleichgewichtsbeweglichkeit für kleine Felder.
In Erweiterung zur gängigen Darstellung wurde hier analog zu [40] die zeitabhängige Beweg-

lichkeit �(t) eingeführt. Diese stellt anschaulich die auf das externe Feld normierte zeitliche Ent-
wicklung der Geschwindigkeit eines zum Zeitpunkt t = 0 erzeugten Elektrons dar. Dieses Vorgehen
hat den Vorteil, dass im Weiteren die zeitabhängige Oberflächenleitfähigkeit �s durch Faltung der
zeitlichen Entwicklung der auf das Feld normierten Geschwindigkeit eines einzelnen Elektrons �(t)
mit der zeitlichen Entwicklung der Oberflächenladungsträgerdichte ns(t) beschrieben werden kann
(vergl. Gl. 3.45).

Die in Gl. 3.40 angegebene Lösung für �(t) gilt allerdings streng nur für zeitunabhängige elek-
trische Felder. Solange aber keine Änderung des elektrischen Felds auf einer Zeitskala von �s oder
kürzer stattfindet, gilt näherungsweise auch

v(t) = �(t)E(t): (3.41)

Dabei gilt natürlich weiterhin, dass das entsprechende Elektron zum Zeitpunkt t = 0 erzeugt wurde.
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Ein optischer Laserpuls mit der zeitlichen gaußförmigen Intensitätsverteilung Iopt(t) erzeugt an
der Halbleiteroberfläche eine zeitliche Oberflächenladungsträgerdichte ns(t). Dabei gilt die inho-
mogene Differentialgleichung:

d
dt
ns(t) =

4n

(1 + n)2
Iopt(t)

~!opt
�
ns(t)

�c
; (3.42)

mit der Lösung:

ns(t) =
4n

(1 + n)2
1

~!opt

Z t

�1
Iopt(t

0)exp

�
t0 � t

�c

�
dt0: (3.43)

Dabei ist �c die Ladungsträgerlebensdauer und (4n)=(1 + n)2 der Transmissionskoeffizient (mit
dem Brechungsindex n) für den Eintritt der optischen Strahlung in das GaAs-Material. Die La-
dungsträgerlebensdauer ist bei den meisten Halbleitern sehr viel größer als die optische Pulslänge.
Insbesondere für GaAs ist �c ' 500 ps [58]. Damit lässt sich ns(t) für die relevanten Zeitskalen
von einigen Pikosekunden nach der Anregung vereinfachen zu:

ns(t) =
4n

(1 + n)2
1

~!opt

Z t

�1
Iopt(t

0)dt0: (3.44)

Damit lässt sich die Oberflächenleitfähigkeit �s(t) angeben als Faltung aus der Oberflächenladungs-
trägerdichte ns(t) und der zeitlichen Entwicklung der auf das Feld normierten Geschwindigkeit
�(t). Es gilt:

�s(t) = e

Z t

�1
�(t� t0)ns(t

0) dt0

=
4n

(1 + n)2
e

~!opt

Z t

�1
�(t� t0) Iopt(t

0) dt0

=
4n

(1 + n)2
e�dc
~!opt

Z t

�1

�
1� exp

�
�(t� t0)

�s

��
Iopt(t

0) dt0

=
2
p
ln(2)�0sp
��p

Z t

�1

�
1� exp

�
�(t� t0)

�s

��
exp

�
�4ln(2)t02

�2p

�
dt0

=
2
p
ln(2)�0sp
��p

�Z t

�1
exp

�
�t02

2�2p

�
dt0 � exp

�
�t
�s

�Z t

�1
exp

�
t0

�s
�

4ln(2)t02

�2p

�
dt0
�

=
�0sp
��p

�
X(t)� exp

�
�t
�s

�
Y (t)

�
;

mit X(t) =

Z t

�1
exp

�
�4ln(2)t02

�2p

�
dt0

und Y (t) =

Z t

�1
exp

�
t0

�s
�

4ln(2)t02

�2p

�
dt0

sowie �0s =
4n

(1 + n)2
Wopte�dc
~!opt

: (3.45)

Dabei ist Iopt(t) =
Woptp
��p

exp
�
�t2
2�2p

�
die optische Pumpintensität mit der Pulslänge �p und der Flä-

chenenergiedichte Wopt. Mit Gleichung 3.45 steht ein Ausdruck zur Beschreibung der zeitabhän-
gigen Oberflächenleitfähigkeit des GaAs-Emitters während und nach der Beleuchtung mit einem
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kurzen Laserpuls zu Verfügung. Allerdings sind die in X(t) und Y (t) enthaltenen bestimmten Inte-
grale nur numerisch zu lösen. Es fällt auf, dass die zeitliche Form der Oberflächenleitfähigkeit un-
abhängig von der Anregungsdichte ist und dass die Oberflächenleitfähigkeit linear mit der Laserpul-
senergiedichte skaliert. Die zeitabhängige Leitfähigkeit ist in Abb. 3.9(a) und (b) für verschiedene
Anregungsenergiedichten dargestellt. Dabei wurden die Gleichgewichtswerte für die Beweglichkeit
bei kleinen Feldern (�DC = 8500 cm2/Vs) bzw. für die Impulsrelaxationszeit (�s = 150 fs) verwen-
det. Die verwendeten Laserpulsenergiedichten von 0,5�J/cm2 bis 137,5 �J/cm2 entsprechen dabei
erzeugten Ladungsträgerdichten von 9 � 1018 bis etwa 3 � 1017 cm�3.

Im weiteren soll zunächst der Zusammenhang zwischen der Oberflächenstromdichte und dem
abgestrahlten THz-Feld hergeleitet werden. Die Argumentation basiert dabei auf der Voraussetzung,
das die gesuchten Lösungen die Wellengleichung mit einem Quellterm für den Oberflächenstrom
erfüllen müssen. Diese Gleichung lautet für das elektrische Feld in einem nicht-magnetischem und
ladungsfreiem Medium:

r2E(z; t) = ��0�
@2

@t2
~E(z; t) +

@

@t
~j(z; t): (3.46)

Abb. 3.10 zeigt eine optisch angeregte Antenne mit extern angelegter Spannung Vb und resultie-
rendem elektrischem Feld ~Eext. Der Emitter wird senkrecht zur Oberfläche vom optischen Puls
beleuchtet, die dadurch erzeugten Ladungsträger werden in die Richtung des externen Feldes be-
schleunigt, und der Photostrom Js fließt in Richtung der externen Vorspannung. Im weiteren ist
es sinnvoll, sich bei der Lösung von Gl. 3.46 nur auf ebene Wellen in z-Richtung zu beschränken,
da die Dimensionen der großflächigen Antenne deutlich größer als die Wellenlänge der erzeugten
THz-Strahlung sind. Weiter soll die Stromdichte nur auf eine infinitesimal dünne Schicht, an der
Emitteroberfläche begrenzt sein. Berücksichtigt man außerdem den endlichen Brechungsindex des
Emittermaterials durch Einführung der Dielektrizitätskonstante �=n2THz, gilt für die als Lösungen
von Gl. 3.46 angenommenen ebenen Wellen innerhalb bzw. außerhalb des Emitters (also in Gebie-
ten mit j = 0) [40]:

~H(t)inTHz � ~nz =

p
�

�0
~EinTHz(t); (3.47)

~H(t)outTHz � ~nz =
1

�0
~EoutTHz(t): (3.48)

wobei �0 =
q

�0
�0
� 120�
 [25] der sogenannte Freiraumwellenwiderstand ist (engl. free space

impedance).
Betrachtet man nun die Grenzfläche mit der Oberflächenstromdichte js so lässt sich mittels der

sogenannten Gauß’schen Kästchen und des Stokes’schen Satzes das Feldverhalten an den Grenzflä-
chen einfach finden [60, 25]:

~nz � ( ~EoutTHz � ~EinTHz) = 0; (3.49)

~nz � ( ~Hout
Thz � ~Hin

THz) = ~js: (3.50)

Aus Gleichung (3.49) folgt unmittelbar

~EoutTHz =
~EinTHz (3.51)
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Abbildung 3.9.: Oberflächenleitfähigkeit, Abschirmfeld und THz-Signal am Emitter und im Brenn-
punkt als Funktion der Zeit für die zwei verwendeten Beleuchtungsgeometrien
(links: teilweise Beleuchtung, Aopt = 4 cm2, fdet = 5 cm, Ksc = 4,0 � 1013 V/(As);
rechts: vollständige Beleuchtung, Aopt = 9 cm2, fdet = 12 cm, Ksc = 1,4 � 1014

V/(As)). Die externe Feldstärke beträgt jeweils 1 kV/cm.
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Abbildung 3.10.: Schematische Darstellung der durch einen optischen Puls großflächig angereg-
ten und mit einer Spannung Vb vorgespannten Antenne. Das durch die Vorspan-
nung hervorgerufene elektrische Feld ist als Eext, die zeitabhängige Oberflächen-
Stromdichte parallel dazu als js(t) dargestellt. Gezeigt werden weiterhin die rele-
vanten elektrischen und magnetischen Felder der erzeugten THz-Strahlung. Dabei
ist Eout bzwHout das nach außen strahlende und Ein bzwHin das in die Antenne
eindringende elektromagnetische Feld.ETHz bzwHTHz ist das schließlich durch
die Antenne transmittierte Feld.
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d.h. das erzeugte und in Rückwärtsrichtung (rel. zum einfallenden optischen Puls) abgestrahlte E-
Feld EoutTHzist genauso groß wie das in den Emitter hinein abgestrahlte Feld Ein. Setzt man nun
Gleichung (3.47) und (3.48) in Gleichung (3.50) ein und benutzt (3.51), so erhält man

~js(t) = �
p
�+ 1

�0
~EinTHz(t); (3.52)

d.h. der Photostrom ist antiparallel und proportional zum emittierten E-Feld. Erwartungsgemäß
erfüllt die so gewonnene Lösung Gl. 3.46.

Nach dem Ohmschen Gesetz [25] hängt die Oberflächenstromdichte~js(t) von der Oberflächen-
leitfähigkeit �s(t) und dem effektiven elektrischen Feld Eeff (t)ab. Dabei ist zu berücksichtigen,
dass das externe anliegende elektrische Feld Eext vom erzeugten THz-Feld EinTHz(t) abgeschirmt
wird. Weiter führt die entstehende Oberflächenstromdichte js(t), zu einer Verschiebung von La-
dungsträgern. Im Fall eines unendlich ausgedehnten Emitters mit räumlich homogener Beleuchtung
würde eine solche Verschiebung der Ladungsträger nicht zu einer Feldabschirmung führen. Falls je-
doch die Oberflächenleitfähigkeit, und damit die Oberflächenstromdichte ortsabhängig ist, führt die
Verschiebung der Ladungsträger zu einer Akkumulation von Ladungsträgern in Bereichen, in den
sich die Oberflächenleitfähigkeit in Richtung des anliegenden Felds ändert. Solche Bereiche liegen
einerseits in den Flanken des gaußschen Strahlprofils vor, zum anderen treten an den Grenzen zu
den Elektroden große Diskontinuitäten in der Leitfähigkeit auf, die ebenfalls zu einer Akkumulation
von Ladungsträgern führen. Zwischen den akkumulierten positiven und negativen Ladungsträgern
wird ein elektrisches Feld Esc aufgebaut welches ebenfalls zur Abschirmung des anliegenden ex-
ternen Felds Eext beiträgt. Es gilt also

~js(t) = �s(t) ~Eeff (t)

= �s(t)
�
~Eext + ~EinTHz(t) + ~Esc(t)

�
:

(3.53)

Damit ergibt sich für das erzeugte THz-Feld EinTHz(t) zusammen mit (3.52):

~EinTHz = �( ~Eext + ~Esc)
�s(t)�0

�s(t)�0 + 1 +
p
�

(3.54)

Das durch den Emitter transmittierte Feld ~ETHz erfährt an der zweiten Grenzfläche (also beim
Verlassen) des Emitter noch eine Änderung der Amplitude gemäß dem Fresnel’schen Amplituden-
transmissionskoeffizienten. Damit gilt:

~ETHz = ~EinTHz
2nTHz

1 + nTHz

= �
2nTHz

1 + nTHz
( ~Eext + ~Esc)

�s(t)�0
�s(t)�0 + 1 +

p
�
: (3.55)

Das entsprechende Verhältnis (ca. 1,5) zwischen transmittierter und in Rückwärtsrichtung abge-
strahlter Amplitude ist experimentell bestätigt worden [61]. Dieser geringe Unterschied zwischen
der Amplitude des transmittiertem und und des in Rückwärtsrichtung 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-
dungsträgerverschiebung entstehen, diskutiert werden. Eine experimentelle Bestimmung solcher
Abschirmeffekte findet man in [63]. Ein Ansatz zur Bestimmung der Abschirmfelder Escauf Grund
von Ladungsträgerbewegung wurde von Rodrigues et al. vorgeschlagen [64]. Diese haben das durch
Ladungsträgerverschiebung verursachte Abschirmfeld in einer Dimension (entlang der Richtung
des externen Feldes) durch Lösen der Kontinuitätsgleichung für die Ladungsträger und der Poisson-
Gleichung für die Felder bestimmt. Die Bestimmung der Felder mittels einer eindimensionalen
Poisson-Gleichung erscheint allerdings fragwürdig, da die realen Abschirmfelder im makroskopi-
schen Emitter ja dreidimensional verteilt sind. Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher ein einfacher
phänomenologischer Ansatz ohne eine Ortsabhängigkeit der Abschirmfelder entwickelt. Dabei wird
angenommen, dass die zeitliche Entwicklung von Esc vereinfacht angegeben werden kann durch

d
dt
Esc(t) = KscJs(t)

= Ksc�s(t)Eeff (t)

= Ksc�s(t) (Eext + ETHz(t) +Esc(t)) :

(3.56)

da der Aufbau des Abschirmfeldes ja ursächlich vom real fließenden Oberflächenstrom abhängt.
Ksc wurde dabei formal als phänomenologische Proportionalitätskonstante eingeführt. Der genaue
Wert von Ksc hängt dabei im wesentlichen von der Beleuchtungsgeometrie des Emitters ab. Mit
Gleichung 3.54 ergibt sich dann

d
dt
Esc(t) = Ksc�s(t)(Eext +Esc(t))

�
1�

�s(t)�0
�s(t)�0 + 1 +

p
�

�

= Ksc
1

�0
1+
p
�
+ 1

�s(t)

(Eext +Esc(t)):

(3.57)

Da �s(t) für t >> �s; �p und für t < �cden konstanten Wert �0s annimmt, und da sich die Abschir-
mung im wesentlichen erst auf einer deutlich längeren Zeitskala von wenigen ps aufbaut, ergibt sich
für Gleichung 3.57 näherungsweise die Lösung:

Esc(t) = �Eext
�
1� exp

�
�t
�sc

��
; für t > 0

mit �sc =

�0
1+
p
�
+ 1

�0
s

Ksc
:

(3.58)

Dabei fällt auf, dass �sc für kleine Werte von �0s , also für kleine Laserpulsenergiedichten, in we-
sentlichen von 1=(Ksc�

0
s) abhängt. In diesem Bereich wird die Abschirmung durch Ladungsträ-

gertransport also mit steigender Anregungsenergiedichte schneller. Für größere Werte von �0s , also
hohe Anregungsenergiedichten, wird �sc zu �0=(Ksc(1 +

p
�)) 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 fällt auf, dass erwar-
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Abbildung 3.11.: Numerisch und analytisch berechneter zeitlicher Verlauf des durch Ladungsträ-
gerverschiebung verursachten Abschirmfelds Escfür volle Beleuchtung des Emit-
ters (Aopt = 9 cm2).

tungsgemäß Esc linear mit Eext skaliert. Eine exaktere Lösung - insbesondere für den Zeitraum
während, und direkt nach der Anregung - erhält man durch numerisches Lösen von 3.57. In Abb.
3.9(c) und (d) ist der zeitliche Verlauf der Abschirmung für verschiedene Laserpulsenergiedich-
ten dargestellt, wie er sich numerisch ergibt. Zusätzlich ist in Abb. 3.11 der Vergleich zwischen
der analytischen (Gl. 3.58) und der numerischen Lösung dargestellt, wie er sich bei der vollen Be-
leuchtung des Emitters (Aopt = 9 cm2) ergibt. Für alle weiteren Berechnungen wurde die numerisch
gewonnene Lösung verwendet.

Ist nun der zeitliche Verlauf der Abschirmung Esc(t) bekannt, kann mit Gleichung 3.55 auch
das zeitabhängige abgestrahlte THz-Feld ETHz ermittelt werden, da ja �s(t) bekannt ist. Das ab-
gestrahlte THz-Feld ist in Abb. 3.9 für verschiedene Anregungsenergiedichten dargestellt. Dabei
wurde der Wert für den Faktor Ksc jeweils für 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 (vollständiger) Beleuchtung ein
Wert von Ksc = 4,0 � 1013 V/(As) (Ksc = 1,4 � 1014 V/(As)).

Da Esc(t) linear mit Eext skaliert, muss nach Gleichung 3.55 auch das abgestrahlte THz-Feld
ETHz linear mit Eext skalieren. Dieser Zusammenhang wurde auch experimentell bestätigt, wie in
Abb. 3.12 dargestellt ist.

Auf Basis des nun bestimmten Verlaufs von ETHz(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
fürKeff für die zwei untersuchten Beleuchtungsgeometrien dargestellt. Dabei fällt auf, dass die Ef-
fizienz des GaAs-Emitters, die ja für genügend kleine Laserpulsenergiedichten konstant sein sollte,
im untersuchten Bereich deutlich mit steigender Laserpulsenergiedichte abfällt. Dieses erklärt sich
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Abbildung 3.12.: Detektierte THz-Signalamplitude aufgetragen gegen die elektrische Vorspannung
des Emitters bei konstanter optischer Pumpenergie von 500 �J .
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Abbildung 3.13.: Numerisch berechneter Effizienzfaktor des GaAs-Emitters für die zwei verwen-
deten Beleuchtungsgeometrien. Im Einschub sind die Daten für den 4 cm2 Emitter
zusätzlich in doppelt logarithmischer Skalierung dargestellt.
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dadurch, dass ab einer gewissen Mindestenergiedichte genügend hohe Oberflächenleitfähigkeiten
erzeugt werden, so dass die erzeugte THz-Feldamplitude bereits annähernd die Größenordnung
des anliegenden Felds erreicht. Eine weitere Steigerung der Laserpulsenergiedichte führt dann nur
noch zu einer Verschiebung der Emission hin zu früheren Zeiten, da bereits in der ansteigenden
Flanke des zeitlichen Laserpulsprofils eine für die maximale Feldamplitude ausreichende Oberflä-
chenleitfähigkeit erreicht wird. Dieses Verhalten erklärt die deutliche Abnahme von Keff mit der
Laserpulsenergiedichte und damit auch die starke Sättigung der experimentell beobachteten THz-
Emissionen, auf die im folgenden näher 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 für 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 Übereinstimmung
zwischen den experimentellen und den berechneten Daten. Insbesondere das frühere Auftreten des
Pulsmaximums bei höheren Laserpulsenergiedichten und das Überschwingen in den negativen Be-
reich nach dem Hauptpuls wird richtig wiedergegeben.

In Abb. 3.16 sind die gemessenen THz-Signalamplituden für die zwei Beleuchtungsgeometrien
umgerechnet auf eine Brennweite des auf den Detektor fokussierenden Elements von fdet = 5 cm
pro Emitterfläche dargestellt. Dieses ist sinnvoll, da nach Gl. 3.13 die am Ort des Detektor er-
zeugte THz-Feldamplitude bei gleicher vom Emitter abgestrahlter THz-Feldamplitude proportional
zur Fläche des Emitters und entgegengesetzt proportional zu fdet ist. Da die abgestrahlte THz-
Feldamplitude nur von der Flächenenergiedichte der Beleuchtung des Emitters abhängt, erlaubt
Abb. 3.16 also einen Vergleich der zwei Beleuchtungsgeometrien.

In der Darstellung erkennt man, dass die Signalamplitude der detektierten THz-Pulse des 4 cm2-
Emitters (des 9 cm2-Emitters) etwa nur ein Drittel (nur Halb) so groß sind, als auf Grund der Model-
lierung zu erwarten wäre. 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 zurückzuführen. Die Übereinstimmung ist
auch hier als zufriedenstellend anzusehen. Die Abweichungen der in den zwei Beleuchtungsgeo-
metrien gemessenen THz-Signalamplituden untereinander ist vermutlich darauf zurückzuführen,
dass das effektive Feld im Zentrum des Emitters, also dort wo der 4 cm2-Emitters im wesentlichen
beleuchtet wird, vermutlich geringer ist, als sich auf Grund von angelegter Spannung und Elek-
trodenabstand rechnerisch ergibt. Dieses liegt an der Feldüberhöhung an den Elektroden, welche
sich auf Grund der Tatsache ergibt, das das Feld wegen des höheren Brechungsindexes im GaAs
konzentriert ist. Auf Grund der Randbedingungen an den Elektroden erfolgt dann eine Überhöhung
an den Rändern, bzw. eine Reduzierung der Feldstärke im Zentrum des Emitters. Damit erklärt
sich das höhere Signal des 9 cm2-Emitters so, dass bei dieser Geometrie auch die Randbereiche mit
höherem Feld beleuchtet werden.

An dieser Stelle sollte angemerkt werden, dass die in Abb. 3.16 verglichenen THz-Signalam-
plituden zu einem gewissen Teil natürlich Änderungen 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 möglichst hoher THz-Signalamplituden interessiert
ist.

Trotz der guten Übereinstimmung können einige Details mit dem hier dargestellten Modell
nicht zufriedenstellend wiedergegeben werden. Hierzu gehört 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.: Vergleich der modellierten und der gemessenen THz-Signalform im Zentrum
des Brennpunkts für verschiedene Laserpulsenergiedichten bei Beleuchtung von
4 cm2 des Emitters und Fokussierung auf den Detektor mit fdet = 5 cm.
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Abbildung 3.15.: Vergleich der modellierten und der gemessenen THz-Signalform im Zentrum
des Brennpunkts für verschiedene Laserpulsenergiedichten bei Beleuchtung von
9 cm2 des Emitters und Fokussierung auf den Detektor mit fdet = 12 cm.
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am ehesten durch Abweichungen der experimentell vorliegenden Laser-Pulsform von dem ange-
nommenen gaußförmigen Verlauf erklärt werden.

Das zweite Detail, welches von dem in dieser Arbeit vorgestellten Modell nicht genau beschrie-
ben wird, ist das Verhalten der Werte für das Signalmaximum bei extrem hohen Laserpulsenergie-
dichten. Ab Werten von mehr als 50�J=cm2 zeigen die experimentell beobachteten maximalen
Feldstärken 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 erklären. Eine mögliche Erklärung für 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 Realität ist dieses natürlich nicht der Fall, da der Emitter ja mit einer gaußförmigen Ener-
giedichteverteilung beleuchtet wird, und da (wie in Abb. 3.9 (c) und(d) dargestellt) die erzeugte
THz-Signalform deutlich von der Laserpulsenergiedichte abhängt. Dieses wird zu einer teilweisen
Auslöschung der Signale am Ort des Detektors (also im Zentrum des erzeugten Brennpunktes) füh-
ren. Neuere Messungen von Hasegawa et al. [66] deuten allerdings darauf hin, dass das Absinken
des Signals bei höherer Laserpulsenergien auf räumlich inhomogene Abschirmeffekte auf Grund
von einer initialen Ladungsträgerverschiebung zurückzuführen 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 vollständig durch Ladungsträgerverschiebung abgeschirmt ist. Eine solche
initiale Ladungsträgerverteilung kann entweder auf Grund eines vom Lasersystem erzeugten Vor-
pulses oder durch eingefangene Ladungsträger (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 vollständig wegbleibenden Emission im Zentrum des Emitters reduziert.
Das in dieser Arbeit vorgestellte Modell, welches keine Ortsabhängigkeit in der Abschirmung durch
Ladungsträgerverschiebung 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 großflächigen GaAs-Emitter im wesentlichen nur Frequenzkomponenten im Bereich
von unterhalb 250 GHz emittiert werden. Dieses liegt daran, dass die Dynamik der Ladungsträ-
ger, welche für 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 Flächenenergiedichte im Brennpunkt im Bereich von 100 GHz bis
1,5 THz. 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 überein. Der Unterschied in der absoluten Größenordnung
liegt, wie schon erwähnt, vermutlich im wesentlichen an nicht berücksichtigten Verlusten im THz-
Strahlpfad. Beim Vergleich der Spektren für unterschiedliche Anrege-Laserpulsenergien fällt in den
modellierten und den experimentell ermittelten Spektren auf, dass sich das Spektrum für höhere La-
serpulsenergien leicht zu höheren Frequenzen hin verschiebt. Dieses ist dadurch zu erklären, dass
für höhere Anregungsdichten die maximal mögliche THz-Feldstärke am Ort des Emitters auf immer
kürzeren Zeitskalen erreicht wird. Damit nimmt der Anteil an höheren erzeugten Frequenzkompo-
nenten zu.
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Abbildung 3.16.: Gemessene und numerisch berechnete maximale THz-Feldstärke im Zentrum
des Brennpunktes bei einer angenommen Brennweite des auf den Detektor fo-
kussierenden Elements von fdet = 5 cm. (Die Daten bei Aopt = 4 cm2 wurden
mit fdet = 5 cm gemessen. Die Daten bei Aopt = 9 cm2 wurden mit dagegen mit
fdet = 12 cm gemessen und auf fdet = 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 Flächenenergiedichte der THz-Signale in linearer
(obere zwei Zeilen) und logarithmischer (untere zwei Zeilen) Darstellung. In der
Modellierung der detektierten Flächenenergiedichte (rechts) ist im Vergleich zur
Modellierung der erzeugten Flächenenergiedichte (Mitte) die spektrale Empfind-
lichkeit des Detektors berücksichtigt. Zum Vergleich ist rechts auch die spektrale
Flächenenergiedichte des gemessenen Pulses dargestellt. Die Spektren sind für
den GaAs-Emitter mit Aopt = 4 cm2, Eext = 1 kV/cm und Jopt = 500�J (1. und 3.
Zeile) bzw. Jopt = 5�J (2. und 4. Zeile) dargestellt.





4. Einführung in die THz-Erzeugung mittels lasergenerierter
Plasmen

Durch die Fokussierung von intensiven ultrakurzen Laserpulsen in einem Gas können leicht elektri-
sche Feldstärken in einer Größenordnung 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 räumlichen Strahlausbreitung durch die Anwesenheit
des Plasmas andererseits. Es ist unerlässlich, diese beiden Effekte im Zusammenspiel zu betrachten.
Die Diskussion des zeitlichen Verlaufs der lokalen Plasmadichte ausgehend von der zeitabhängigen
Intensität 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 Ionisierungsgrad und die maximal erreichte Intensität abgeschätzt.

In Kapitel 4.4 wird noch die Strahlausbreitung und die Fokussierung der THz-Strahlung aus-
gehend vom relativ zur THz-Wellenlänge nahezu punktförmigen Plasmaemitter diskutiert. Dieses
ermöglicht 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 für einen räumlich eng begrenzten Volumenbereich die Photoionisierung
als Funktion der optischen Intensität und die nachfolgende Plasmarekombination betrachtet wer-
den. Ziel der Darstellung ist es, für eine gegebene Gassorte und einen angenommenen zeitlichen
Verlauf der optischen Intensität den zeitlichen Verlauf des Ionisierungsgrades (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. Zunächst werden in Kap. 4.1.2 für den quasistatischen
Fall (also für eine zeitunabhängige optische Intensität) mögliche Modelle bzw. anschauliche Ioni-
sierungsmechanismen und dazugehörige Ionisierungsraten diskutiert. Nach einer kurzen Betrach-
tung der Plasmarekombination in Kap. 4.1.3 wird dann in Kap. 4.1.4 für den dynamischen Fall (also
eine zeitabhängige Intensität) die zeitliche Entwicklung des relativen Ionisierungsgrades, also der
Plasmadichte relativ zur Moleküldichte, diskutiert. Dabei soll insbesondere für die entsprechenden
Parameter die Intensitätsschwelle Iion bestimmt werden, oberhalb der ein signifikanter Ionisie-
rungsgrad (d.h. ca. 25 %) des Mediums erreicht wird. Zuletzt werden die theoretischen Daten dann
noch mit experimentell gewonnenen Intensitätsschwellen verglichen.
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4.1.1. Vorbemerkungen zur Photoionisierung von Gasmolekülen

a) Einfluss von Ionisierungsenergie und Gassorte

In der vorliegenden Arbeit wird im Rahmen der Photoionisierung nur die einfache Ionisierung von
Atomen und Molekülen, also die Entfernung eines einzelnen Elektrons pro Teilchen, behandelt. Das
Auftreten von Mehrfachionisierung kann für die hier durchgeführten Experimente insofern vernach-
lässigt werden, als einerseits die experimentell beobachteten Intensitätsschwellen für Doppelioni-
sierung etwa 2-3 mal höher liegen [67, 68, 69, 70, 71, 72] als vergleichbare Werte für einfache
Ionisierung und andererseits die maximal auftretenden Intensitäten auf Grund von Plasmadefokus-
sierung (vergl. Kap. 4.3) auf Werte knapp oberhalb (ca. 30 %)der Intensitätsschwelle für einfache
Ionisierung begrenzt sind.

Wie in Kapitel 4.1.5 noch genauer dargestellt wird, hängt die Ionisierungswahrscheinlichkeit
und damit die Intensitätsschwelle für die nahezu vollständige einfache Ionisierung des Gasvolu-
mens im wesentlichen nur von der Ionisierungsenergie der jeweiligen Atom- oder Molekülsorte ab.
Darüber hinaus findet man in theoretischen Modellen teilweise Korrekturfaktoren für die genaue
Form des atomaren Potentials [73, 67], die jedoch insbesondere auf die Intensitätsschwellen nur
einen sehr geringen Einfluss haben. Wie in Ref. [74] dargestellt ist, gilt diese Aussage auch noch
für einfache zweiatomige Moleküle wie z.B. Stickstoff, da dessen numerisch berechnetes elektro-
statisches Potential z.B vergleichbar mit dem von einatomigem Xenon ist. Erst für komplexere
Moleküle wie z.B. Benzol (C6H6) treten auch bei vergleichbarer Ionisierungsenergie deutliche Ab-
weichungen bei den zu erwartenden Ionisierungsraten und damit auch bei den Intensitätsschwellen
für signifikante Ionisierung auf [74].

Im Zusammenhang mit den im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten 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. Für die Hauptkompo-
nenten von Luft (79 % Stickstoff, 20 % Sauerstoff) betragen die Ionisierungsenergien 15.6 eV für N2
bzw. 12.1 eV für O2 [75]. Der mittlere Wert der Ionisierungsenergie von Luft liegt also recht nahe
an dem Wert für reinen Stickstoff. Der Wert für die Ionisierungsenergie von Argon ist mit 15.76 eV
praktisch identisch mit dem von Stickstoff. Damit ist zu erwarten, dass sich die drei Gassorten
bezüglich ihrer Ionisierbarkeit nicht wesentlich unterscheiden, da es sich jeweils um Atome bzw.
zwei-atomige Moleküle ähnlicher Ordnungszahl und vor allem mit ähnlicher Ionisierungsenergie
handelt. Die Abweichungen, welche sich in der Ionisierbarkeit von Luft relativ zu der von Stick-
stoff bzw. Argon auf Grund der leicht abweichenden Ionisierungsenergie des Sauerstoffs ergeben,
sollten auf Grund des vergleichsweise niedrigen Sauerstoffgehalts von 20 % nicht wesentlich sein.
Aus diesem Grund, wird für die theoretische Diskussion der Photoionisierung in diesem Kapitel
eine Ionisierungsenergie von 15,6 eV angenommen, welche als repräsentativ für Argon, Stickstoff
und Luft angesehen werden kann. Die auf dieser Grundlage ermittelte Intensitätsschwelle für signi-
fikante Ionisierung wird dann in der vorliegenden Arbeit als repräsentative Basis für die Modellie-
rung der Terahertz-Emission aus lasererzeugten Plasmen verwendet. Zusätzlich soll auch noch die
Ionisierbarkeit von Wasserstoff mit einer Ionisierungsenergie von 13,6 eV diskutiert werden, da für
das Wasserstoffatom exakte quantenmechanische Lösungen möglich sind und daher umfangreiche
theoretische und experimentelle Arbeiten vorliegen.
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b) Einfluss der ponderomotiven Energie auf die Ionisierbarkeit

Im Fall der Ionisierung mittels intensiver optischer Strahlung befindet sich das erzeugte freie Elek-
tron nach dem Ionisierungsprozess 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]:

Upon =
e2(E0

opt)
2

4me!
2
opt

: (4.1)

Für Intensitäten in der Größenordnung von 1014 W/cm2 (also bei der Ionisierungsschwelle) liegt
die ponderomotive Energie in der Größenordnung von einigen eV. Die Frage, ob die ponderomotive
Energie bei der Photoionisierung eine zusätzlich Potentialbarriere darstellt und zu der Ionisierungs-
energie hinzugerechnet werden muss, wird in der Literatur kontrovers diskutiert. Folgt man der
Argumentation aus Ref. [67, 78], so kann das Elektron zunächst die durch das Ionisierungspotential
gegebene Barriere überwinden und erreicht einen Zustand im Kontinuum. Das Elektron bleibt aber
so lange an die Umgebung des Ions gebunden, bis es in einem zweiten Schritt die Energie zum
Überwinden der Potentialbarriere des ponderomotiven Potentials gewinnt. Da hierfür aber deutlich
weniger Energie als zur Ionisierung nötig ist, ist die Ionisierungswahrscheinlichkeit in diesem Bild
nur von der Ionisierungsenergie, nicht aber vom ponderomotiven Potential abhängig. Diese Argu-
mentation wird gestützt von den experimentellen Beobachtungen aus Ref. [79], nach denen nur
für zirkular polarisiertes Licht, nicht aber für 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 Pulslängen kleiner als 1 ps keine Rolle, da das Elektron in diesem Zeitraum
das Interaktionsvolumen (mit dem Ion) 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 Länge gewonnen wurden. Auch in Ref. [71] wird das ponderomotive Potential berücksichtigt.

Für die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente bzw. für die hier dargestell-
ten Modelle ist die Frage, ob das ponderomotive Potential zu berücksichtigen ist, verhältnismäßig
unbedeutend, da sich eine Berücksichtigung allenfalls in einer leichten Verschiebung der Intensi-
tätsschwelle für einen signifikanten Ionisierungsgrad ausdrücken würde. Da bei der Bestimmung
dieser Intensitätsschwelle sowohl auf Basis experimenteller als auch auf Basis theoretischer Arbei-
ten ohnehin eine große Unsicherheit besteht, ist auch die Frage nach einer Berücksichtigung des
ponderomotiven Potentials hier nicht weiter von Belang.

Definition der Ionisierungswahrscheinlichkeit

Bevor im nächsten Unterkapitel die verschiedenen Mechanismen der Photoionisierung näher vor-
gestellt werden, ist es zunächst sinnvoll, die Ionisierungsrate 1 wion zu definieren:

1Gelegentlich findet man auch den Ausdruck „Ionisierungswahrscheinlichkeit“.
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Die Ionisierungsrate wion gibt an, wie oft pro neutralem Teilchen und pro
Zeiteinheit ein Ionisierungsprozess stattfindet. Anders ausgedrückt ist damit
1=wion die charakteristische Zeit, nach der statistisch gesehen für ein neutra-
les Teilchen ein Ionisierungsprozess erfolgt.

Die Ionisierungsrate wion hängt im wesentlichen von der optischen Intensität Iopt, der optischen
Wellenlänge �opt und von der Ionisierungsenergie U0ion des Moleküls ab.

4.1.2. Mechanismen der Photoionisierung von Gasmolekülen

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

� Mehrphotonenionisierung

� Tunnelionisierung

� „Über-Barrieren“-Ionisierung2

Bei der Mehrphotonenionisierung werden gleichzeitig mehrere Photonen absorbiert, deren Gesam-
tenergie ausreicht, um die Ionisierungsenergie des Atoms oder Moleküls zu überwinden. Bei der
Tunnelionisierung kann ein Elektron die Potentialbarriere, welche sich auf Grund der Verbiegung
des Bindungspotentials durch das äußere elektrische Feld der optischen Strahlung ergibt, durchtun-
neln. Von „Über-Barrieren“-Ionisierung spricht man dann, wenn das äußere Feld, und damit die
Verbiegung so stark ist, dass das Elektron die Potentialbarriere einfach überwinden kann. Dieses ist
gleichbedeutend mit der Bedingung, dass die durch das äußere Feld hervorgerufenen Kräfte stärker
als die Bindungskräfte sind.

Welches der drei genannten Modelle am geeignetsten ist, die Ionisierung eines Gases mit opti-
scher Strahlung zu beschreiben, hängt neben den Eigenschaften des Gases (hier geht im wesentli-
chen nur die Ionisierungsenergie ein) von der optischen Intensität und der Wellenlänge ab. Es sei
allerdings an dieser Stelle ausdrücklich darauf hingewiesen, dass es auch „kritische“ Parameter-
bereiche gibt, in denen zwei oder auch alle drei Modelle gleichermaßen geeignet erscheinen, die
Ionisierung zu beschreiben.

Im folgenden soll zunächst dargestellt werden, für welche Parameter welche Ionisierungsme-
chanismen vorliegen bzw. wo die entsprechenden Übergangsbereiche liegen.

Für Intensitäten, die oberhalb einer bestimmten Schwelle liegen, wird unabhängig von der op-
tischen Wellenlänge „Über-Barrieren“-Ionisierung dominieren. Diese Intensitätsschwelle3 IABI ,
oberhalb der „Über-Barrieren“-Ionisierung vorliegt, kann man einfach klassisch berechnen [70, 81].
Dazu betrachtet man zunächst das Potential des Atoms �Atom(x) mit angelegtem äußerem opti-
schen FeldEopt als Funktion des Abstandes x zwischen Atomkern und Elektron. Dieses ist gegeben
durch

�Atom(x) = �
1

4��0

e

x
�Eopt � x: (4.2)

2In der englischsprachigen Literatur findet man die Begriffe „above barrier ionisation“, „barrier suppression ionisation“
oder „above threshold ionisation“.

3
IABI von engl. „above barrier ionisation“
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Die Position des Maximums xmax von �Atom(x) findet man einfach durch Setzen von

@�Atom(x)

@x
= 0: (4.3)

Durch Gleichsetzen der Energie des Elektrons (e � �Atom(xmax)) an der Position xmax mit der
ersten Ionisierungsenergie U0

ion erhält man die kritische Feldstärke

EABI =
��0(U

0
ion)

2

e3
(4.4)

bzw. die Schwelle für die mittlere optische Intensität IABI oberhald der „Über-Barrieren“-Ionisie-
rung stattfindet:

IABI =
1

2
�0c0E

2
ABI

=
�2�30c0(U

0
ion)

4

2e6
:

(4.5)

Ausgehend von einer Ionisierungsenergie von 15,6 eV ergibt sich damit eine wellenlängenunabhän-
gige Intensitätsschwelle für „Über-Barrieren“-Ionisierung von 2,37�1014 W/cm2.

Unterhalb dieser Intensitätsschwelle für „Über-Barrieren“-Ionisierung liegt je nach Wellenlän-
ge entweder erst Tunnel- und dann für noch niedrigere Intensitäten Multiphotonenionisierung vor,
oder der Übergang erfolgt für niedrige Wellenlängen (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 Übergang vom Mehrphotonen- in
das Tunnelregime durch den sogenannten „Keldysh“-Parameter [67, 73] beschrieben:


 = !opt

q
2meU

0
ion

eE
: (4.6)

Mehrphotonen-Ionisierung dominiert in Bereichen, in denen 
 sehr viel größer als eins ist. Für

 << 1 dominiert dagegen Tunnelionisierung. Dieses ist so zu verstehen, dass ja Tunnel-Ionisie-
rung ein feldgetriebener Prozess ist, und daher die Tunnelwahrscheinlichkeit wellenlängenunab-
hängig ist. Mehrphotonenionisierung ist dagegen ein energiegetriebener Prozess, so dass Abhängig
von der Photonenenergie unterschiedlich viele Photonen zu Ionisierung benötigt werden. Da die
Ionisierungswahrscheinlichkeit ja stark von der Anzahl der benötigten Photonen abhängt, wird je
nach Wellenlänge entweder Tunnel- oder Mehrphotonenionisierung dominieren.

In Abb. 4.1 sind die jeweils in den entsprechenden Intensitäts- und Wellenlängenbereichen do-
minierenden Ionisierungsmechanismen ausgehend von einer Ionisierungsenergie von 15,6 eV (also
z.B. für Argon- bzw. Stickstoffmoleküle) gekennzeichnet. Dabei ist allerdings zu beachten, dass die
Übergangsbereiche nicht, wie in der Darstellung suggeriert, abrupt erfolgen. Genaugenommen stel-
len die Übergänge Bereiche dar, in denen eine physikalisch Interpretation in Form eines einzelnen
anschaulichen physikalischen Modells für den Ionisierungsmechanismus nicht mehr möglich ist
und eine vollständige (d.h. von Atom und optischer Strahlung) quantenmechanische Beschreibung
des Problems nötig ist.
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Abbildung 4.1.: Graphische Darstellung der Parameterbereiche, in welchen für unterschiedliche op-
tischen Intensitäten bzw. Wellenlängen und für Moleküle bzw. Atome mit einer Io-
nisierungsenergie von etwa 15,6 eV (wie z.B. Stickstoff oder Argon) die verschie-
denen Ionisierungsmechanismen vorliegen.

Nachdem nun für den quasistatischen Fall Kriterien aufgezeigt wurden, die geeignet erscheinen
in Abhängigkeit von Intensität und Wellenlänge die Ionisierungsmechanismen zu identifizieren, soll
nun für die einzelnen Bereiche die Ionisierungsrate wion(Iopt) näher diskutiert werden.

Eine exakte quantenmechanische Beschreibung der Ionisierungsraten im Intensitätsregime für
„Über-Barrieren“-Ionisierung durch numerisches Lösen der zeitabhängigen Schrödinger-gleichung
ist bisher erst für Wasserstoff und Helium gelungen [82, 83]. Quantenmechanische Näherungsrech-
nungen findet man für Wasserstoff in [84, 85] und für komplexere Atome in Ref. [86, 87]. Zusam-
menfassend lässt sich sagen, das die Ionisierungsraten im Intensitätsregime für „Über-Barrieren“-
Ionisierung so hoch sind, dass eine quasi vollständige Ionisierung des Gases auf einer Zeitskala in
der Größenordnung von gleich oder kleiner eines einzelnen optischen Zyklusses erreicht wird [83].

Im Bereich von Tunnelionisierung kann die Ionisierungsrate auf Basis statischer Tunneltheorie
[79] ausgedrückt werden als

wtunnel = 4!a

�
U0
ion

UHion

� 5
2
�
Ea

Eopt

�
exp

 
�
2

3

�
U0
ion

UHion

�3
2
�
Ea

Eopt

�!
: (4.7)

Dabei ist !a = 4,13�1016 1/s bzw. Ea = 5,14�1011 V/m die atomare Frequenz bzw. Feldstärke und
UHion=12,1 eV ist die Ionisierungsenergie des Wasserstoffatoms.

Im Bereich von Mehrphotonen-Ionisierung kann die Ionisierungswahrscheinlichkeit auf Basis
einfacher Störungsrechnung [67] ausgedrückt werden als

wMPI = �
(N)
MPI � I

N
opt: (4.8)
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Abbildung 4.2.: Darstellung der für verschiedene Edelgase experimentell bei 586 nm ermittelten
Wirkungsquerschnitte aus Ref. [67] als Funktion der Photonenanzahl N , welche
zum Erreichen der jeweiligen Ionisierungsenergie notwendig ist.

Dabei ist N die Anzahl der Photonen, die mindestens absorbiert werden müssen, um die Ionisie-
rungsenergie zu erreichen, �(N) ist der Wirkungsquerschnitt für die Absorption von N Photonen.
Experimentell bei �opt = 586 nm bestimmte Wirkungsquerschnitte für 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
AnzahlN der Photonen, welche benötigt werden, um die Ionisierungsenergie zu erreichen, abhängt.
Damit ist eine Verwendung der Daten aus Ref. [67] auch für andere Moleküle oder Atome gerecht-
fertigt. Weiter erlaubt die lineare Anpassung auch die Bestimmung von Wirkungsquerschnitten für
Werte von N , welche nicht direkt in Ref. [67] gegeben sind. Eine Verwendung der Daten für andere
Wellenlängen ist jedoch problematisch, da die Wahrscheinlichkeit für die Absorption eines Photons
nicht nur von der Intensität, sondern vermutlich auch von der Wellenlänge abhängen wird.

Eine vollständige geschlossene Beschreibung der Ionisierungswahrscheinlichkeiten für die Be-
reiche, in denen Mehrphotonen- bzw. Tunnelionisierung dominiert, sowie für den Übergangsbereich
ermöglicht die von L.V. Keldysh entwickelte „Keldysh“-Theorie. Hier wird die Ionisierungswahr-
scheinlichkeit ausgedrückt als
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(4.9)

Dabei ist N die Anzahl an Photonen die minimal benötigt wird um ein Atom zu ionisieren und m
die erreichte Ionisierungsstufe.

Ionisierungsraten als Funktion der optischen Intensität sind in Abb. 4.3 für Wasserstoff und in in
4.4 für Stickstoff gegeben. Das Beispiel Wasserstoff wurde deshalb gewählt, da hier exakte quan-
tenmechanische Rechnungen vorliegen, bei denen die Ionisierungsraten exakt, durch numerische
Lösen der zeitabhängigen Schrödinger-gleichung gewonnen wurden. Solche Rechnungen wurden
von Cohen et al. [82] bei 1068 nm für rampenförmig eingeschaltete konstante optische Intensitäten
im Bereich von bis zu 3�1014 W/cm2 durchgeführt. Bauer et al. [83] haben auf Basis numerischer
Lösungen der zeitabhängigen Schrödinger-gleichung für den Wellenlängenbereich von 35 nm bis
hin zu statischen Feldern für verschiedene Pulsformen die Näherungsformel

wBauer = wa � 2; 4
�
Eopt

Ea

�2

(4.10)

für den Intensitätsbereich von 8�1013 W/cm2 bis 9�1014 W/cm2 ermittelt. Die Daten auf Basis des
Mehrphotonenbildes beruhen auf einem N von 12, welches sich für Wasserstoff mit einer Ionisie-
rungsenergie von 13.6 eV bei 1068 nm ergibt, wobei das ponderomotive Potential nicht berücksich-
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 Intensitätsbereich, in welchem man Mehrphotonenionisierung erwartet, zeigt sich,
dass das Mehrphotonenmodell und die Keldysh-Theorie zwar gut übereinstimmen, aber die auf Ba-
sis exakter quantenmechanischer Rechnungen gewonnenen Daten nur sehr unbefriedigend wieder-
geben.

Die Sprünge in der Ionisierungswahrscheinlichkeit 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
Ionisierungsenergie nötig ist. Dieses Verhalten wird qualitativ gut durch die Keldysh-Theorie be-
schrieben. Allerdings sind die absoluten Zahlenwerte für die Ionisierungsraten um mehrere Grö-
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Abbildung 4.3.: Ionisierungsraten von Wasserstoff bei 1068 nm wie sie sich auf Grund exakter
quantenmechanischer Rechnungen ergeben. Zum Vergleich sind auch Ionisierungs-
raten angegeben die sich auf Grund der Keldysh-theorie und nach klassischer stati-
scher Tunnel Theorie ergeben. Ebenfalls dargestellt sind Ionisierungswahrschein-
lichkeiten, die sich für 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.: Berechnete Ionisierungsraten für Stickstoff mit einer Ionisierungsenergie von

15.6 eV nach Keldysh. Zum Vergleich sind auch Ionisierungsraten angegeben die
sich aus einer eindimensionalen statischen Tunneltheorie ergeben. Ebenso sind ex-
perimentell ermittelte Ionisierungsraten für Argon mit einer Ionisierungsenergie
15.76 eV angegeben (siehe hierzu Kap. 4.1.5).
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ßenordnungen, bzw. für die Intensität 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 angenähert werden können.

Ionisierungsraten für Gase mit einer Ionisierungsenergie von 15.6 eV (also z.B. Stickstoff oder
Argon) sind in Abb. 4.4 für verschiedene Wellenlängen dargestellt. Man erkennt in den nach dem
Keldysh-Modell berechneten Daten auch hier die für niedrige Intensitäten im Mehrphotonenregime
erwartete INopt-Abhängigkeit und die Sprünge in der Ionisierungswahrscheinlichkeit auf Grund des
zunehmenden Einflusses des Ponderomotiven Potentials. Erwartungsgemäß sind die Ionisierungs-
raten im Bereich niedriger Intensitäten, in denen Mehrphotonenionisierung dominiert, stark wel-
lenlängenabhängig, da ja die notwendige Ionisierungsenergie für kürzere Wellenlängen mit weniger
Photonen aufgebracht werden kann und der Prozess damit wahrscheinlicher wird. Im Bereich höhe-
rer Intensitäten, in dem für alle Wellenlängen Tunnel- bzw. „Über-Barrieren“-Ionisierung dominiert
ist keine Wellenlängenabhängigkeit mehr vorhanden. Da jedoch die Daten für Wasserstoff gezeigt
haben, dass die statische Tunneltheorie die beste Übereinstimmung mit den exakten quantenme-
chanischen Rechnungen liefert, ist es zumindest wahrscheinlich, dass auch hier die Tunneltheorie
die beste Beschreibung der Ionisierungswahrscheinlichkeit ermöglicht. Daher wurde zur Beschrei-
bung des zeitlichen Verlaufs der Ionisierung in Kap. 4.1.4 und der Strahlausbreitung in Kap. 4.3 der
Ausdruck für die Tunnelionisierung nach Gl. 4.7 verwendet.

Zum Vergleich sind in Abb. 4.4 auch experimentell ermittelte Ionisierungswahrscheinlichkei-
ten, welche in Kapitel 4.1.5 näher diskutiert werden, dargestellt. Zusammenfassend muss allerdings
gesagt werden, dass auf Grund der eingeschränkten Gültigkeit der verschiedenen Modelle und der
großen Variation in den experimentell ermittelten Ionisierungswahrscheinlichkeiten eine verhältnis-
mäßig große Unsicherheit in der genauen Beschreibung der Ionisierungsraten für 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 würde den
Rahmen dieser Arbeit übersteigen, so dass hier nur eine Einführung in das Thema und eine Dis-
kussion derjenigen Teilaspekte erfolgen soll, welche für die im Rahmen der Arbeit durchgeführten
Experimente von Bedeutung sind. Eine gute Einführung in das Thema findet man auch in Ref. [88].

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

d
dt
�pl(t) = �rc � �pl(t)2: (4.11)

Dabei ist �rc der charakteristische Koeffizient, welcher die Rekombination beschreibt. Die Propor-
tionalität der Rekombinationsrate zu �2pl kommt daher, dass sowohl die Dichte der Ionen �(+)pl als

auch die Elektronendichte �(�)pl in die Rekombinationsrate eingehen. Da die Diskussion im Rahmen
dieser Arbeit auf Plasmen aus einfach ionisierten Teilchen beschränkt bleiben soll, kann man von
�
(+)
pl = �

(�)
pl = �pl ausgehen.

Mit der Anfangsbedingung �pl(t = 0) = �0pl ergibt sich folgende Lösung für den Abfall der
Plasmadichte:
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�pl(t) =
1

�rct+
1
�0
pl

: (4.12)

Damit ist der Verlauf in zwei Zeitbereiche zu unterteilen. Bis zu einer charakteristischen Zeit �rc =
1=(�0pl � �rc) ändert sich die Plasmadichte kaum und bleibt in etwa in der Größenordnung von
�0pl. Für Zeiten, die größer als �rc sind, verläuft die Plasmadichte dagegen unabhängig von der
Ausgangsdichte �0pl reziprok mit der Zeit und ist gegeben durch:

�pl(t) =
1

�rc � t
: (4.13)

Die Größenordnung von �rc hängt im wesentlichen vom Gasdruck und von der Gassorte ab. Abhän-
gig von diesen Parametern sind für die Rekombination verschiedene Mechanismen verantwortlich.

Für einatomige Gase bei niedrigen Drücken kann die Rekombination nur durch „Strahlungs“-
Rekombination erfolgen [88]. Das bedeutet, dass das Elektron vom Coulomb-Potential des Ions
eingefangen wird und seine Energie durch strahlende Übergänge verliert. Typische Koeffizien-
ten für „Strahlungs“-Rekombination liegen in der Größenordnung von �rc = 10�11 cm3s�1 bis
�rc = 10�10 cm3s�1 [88].

Für 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-
übertrags vom Elektron auf das ionische Molekül dieses in ein neutrales und ein negativ geladenes
Teilstück aufgebrochen wird. Das Elektron rekombiniert dann mit dem negativ geladenen Teilstück.
Da bei diesem Prozess ein deutlich besser Impulsübertrag vom Elektron auf das Molekül möglich
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 �rc = 10�8 cm3s�1 bis �rc = 10�6 cm3s�1 [88] deutlich größer als die von den ein-
atomigen Edelgasen.

Bei hohen Drücken und relativ zur Teilchendichte niedriger Elektronendichte wird die Rekom-
bination zusätzlich noch durch Drei-Teilchen-Prozesse begünstigt [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 höherer Wahrscheinlich-
keit ein Rekombinationsprozess stattfinden. Dieser Effekt erklärt, dass man bei einer Erhöhung des
Drucks zunächst eine Erhöhung des Rekombinationskoeffizienten findet [90]. Erst für extrem hohe
Drücke (etwa ab 10 - 100 bar) nimmt dann der Rekombinationskoeffizient auf Grund der reduzierten
Elektronenmobilität wieder ab. Der Maximalwert kann dabei Werte von bis zu �rc = 10�4 cm3s�1

annehmen [90].
Im Rahmen dieser Arbeit ist zwar der Fall von hohen Drücken (�1 bar), aber auch von hohen

Elektronendichten (ca. 1019 1/cm3) relevant. In diesem Parameterbereich ist die Rekombination
vollständig durch Elektronenstöße der Form

e� + A+ + e�! A + e�

bestimmt[90]. Der Rekombinationskoeffizient ist dann gegeben durch[90, 91]
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�rc = 3; 8 � 10�9cm6s�1K
9
2 � �pl � T

� 9
2

e : (4.14)

Dabei ist Te die Elektronentemperatur. Da die Elektron-Elektron Stoßzeit bei der relevanten Plas-
madichte etwa 1 - 5 ps beträgt [92], kann man allerdings in einem Zeitraum nach der Anregung,
welcher in der gleichen Größenordnung 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
20 eV bzw. 2,33 � 105 K liegen. Damit würde man nach Gl. 4.14 einen Rekombinationskoeffizi-
ent von �rc = 3,6 � 10�14 cm3s�1 erwarten. Für die relevanten Plasmadichten von etwa 1019 1/cm3

würde dieses einer charakteristischen Zeit bis zum Einsetzen eine deutlichen Änderung der Plas-
madichte durch Rekombination in der Größenordnung von 100�s entsprechen. Diese Abschätzung
würde aber voraussetzen, dass die Elektronentemperatur des Plasmas über diesen Zeitraum unver-
ändert bliebe. Dieses ist sicher unwahrscheinlich, so dass realistisch ein deutlich früheres Einsetzen
der Rekombination zu erwarten ist. Andererseits zeigt die Abschätzung aber, dass auf Grund der
hohen Elektronentemperatur direkt nach der Anregung auf einer für die THz-Emission relevanten
Zeitskala von einigen 10 ps keinerlei Rekombinationseffekte zu erwarten sind.

Zusammenfassend lässt sich also sagen, dass Rekombinationseffekte für die im Rahmen die-
ser Arbeit durchgeführten Experimente zur THz-Erzeugung vernachlässigbar sind, da sich diese
innerhalb einer Zeitskala von höchstens einer ps abspielen. Andererseits kann davon ausgegangen
werden, dass das Plasma auf einer Zeitskala bis zum Eintreffen des nachfolgenden Laserpulses
(1 ms) vollständig rekombiniert ist.

4.1.4. Ionisierungsschwellen und der zeitliche Verlauf des Ionisierungsgrades

In diesem Unterkapitel soll nun auf Basis der quasistatischen Ionisierungsraten für eine zeitlich ver-
änderliche optische Intensität der zeitliche Verlauf des relativen Ionisierungsgrades (=Anzahl der
ionisierten Moleküle relativ zur Molekülanzahl) ermittelt werden. Dabei soll insbesondere der Fall
eines Laserpulses mit einem zeitlich gaußförmigen Intensitätsverlauf und einer gegebenen Pulslän-
ge �p sowie einer Spitzenintensität I0opt betrachtet werden.

Entsprechend der Definition der Ionisierungswahrscheinlichkeit wion in Kap. 4.1.1 gilt für die
Änderung der Plasmadichte �pl(t), also der Anzahl der pro Volumenelement und pro Zeiteinheit
erzeugten Elektronen bzw. der ionisierten Teilchen

d
dt
�pl(t) = wion(Iopt(t)) � (�0gas � �pl(t)): (4.15)

Dabei ist �0gas die Teilchendichte im Gas und �0gas � �pl(t) die Teilchendichte neutraler bzw. nich-
tionisierter Teilchen. Mit der Anfangsbedingung �pl(t ! �1) = 0 und gegebenem Iopt(t) lässt
sich die Differentialgleichung numerisch lösen, wenn wion(Iopt) bekannt ist.

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

Dazu wurde Gleichung 4.15 für einen zeitlichen Verlauf der Intensität mit der Form

Iopt(t) = I0optexp(�
4ln(2)t2

�2p
) (4.16)
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mit einer Pulslänge �p = 150 fs (Halbwertsbreite) für verschiedene maximale Intensitäten I0opt nu-
merisch gelöst. Für die Ionisierungswahrscheinlichkeit wurde dabei das Ergebnis der statischen
Tunneltheorie (Gl. 4.7) verwendet. Das Ergebnis ist in Abb. 4.5 dargestellt. Man erkennt, dass der
Übergang für höhere Spitzenintensitäten früher und abrupter erfolgt. Im Vergleich mit dem zeit-
lichen Intensitätsverlauf erkennt man, dass die nahezu vollständige Ionisierung immer bei etwa
der gleichen Intensitätsschwelle erfolgt. Ein Übergang von 10 % auf 90 % Ionisierungsgrad erfolgt
etwa in 20-30 fs. Nur wenn die maximale Intensität in der Größe der Intensitätsschwelle ist, er-
folgt der Übergang deutlich langsamer. Für noch niedrigere Spitzenintensitäten wird dann nur noch
eine teilweise Ionisierung erreicht. Berücksichtigt man weiter, dass die auf Basis der Tunnelionisie-
rungswahrscheinlichkeiten gewonnene Schwellintensität in der gleichen Größenordnung liegt wie
die Schwelle für „Über-Barrieren“-Ionisierung, bei der ja der Übergang zu vollständiger Ionisierung
innerhalb eines optischen Zyklusses erfolgen sollte, kann man schlussfolgern, dass der Übergang
in der Realität noch deutlich abrupter als in Abb. 4.5 dargestellt erfolgt. Im Rahmen dieser Arbeit
ist es daher vertretbar, für die Berechnung der THz-Erzeugung in den Kapiteln 5 und 6 einen un-
endlich scharfen zeitlichen Übergang vom nichtionisierten Zustand zum Zustand mit signifikanter
Ionisierung bei einer fixen Schwellintensität anzunehmen.

Zur Bestimmung der Intensitätsschwelle für signifikante Ionisierung wird daher das Erreichen
eines signifikanten Ionisierungsgrades im Rahmen dieser Arbeit wie folgt definiert:

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

Die verhältnismäßig willkürliche Wahl des Wertes von 25 % erklärt sich zum einen dadurch,
dass die Ionisierung bei steigender Intensität relativ plötzlich ansteigt, so dass die Wahl des genau-
en Wertes für den signifikanten Ionisierungsgrad auf den genauen Wert der Intensitätsschwelle nur
einen sehr geringen Einfluss hat. Andererseits setzen bei höheren Ionisierungsgraden, wie in Kap.
4.3 dargestellt wird, starke Plasmadefokussierungseffekte ein welche höheren Intensitäten entge-
genwirken und den relativen Ionisierungsgrad auf etwa 70 % begrenzen.

Auf Basis der Definition der signifikanten Ionisierung ermittelt man aus Abb. 4.5 unabhängig
von der Spitzenintensität eine Intensitätsschwelle von etwa Iion = 1,5 � 1014 W/cm2. Dieser Wert
wird in der vorliegenden Arbeit in den Modellrechnungen zur THz-Emission aus lasergenerierten
Plasmen verwendet.

4.1.5. Experimentell bestimmte Intensitätsschwellen für die Ionisierung von
Gasen

Ionisierungsraten 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 Ionisierungswahrscheinlichkeit für ein einzelnes Atom oder Molekül nicht direkt
experimentell zugänglich ist. Typischerweise wird vielmehr die Anzahl an Ionen bestimmt, die
mit einem Laserpuls mit fester Pulslänge für die jeweilige Spitzenintensität erzeugt wird. Um auf
Basis dieser Daten eine Ionisierungsschwelle4 zu ermitteln, wird dann in den jeweiligen Arbeiten
willkürlich eine bestimmte Mindestanzahl an zu erzeugenden Ionen pro Laserpuls definiert. Dieses

4In der Literatur wird teilweise statt Ionisierungsschwelle auch der Begriff Sättigungsintensität verwendet, da auf Grund
der extrem nichtlinearen Änderung der Ionisierungswahrscheinlichkeit praktisch direkt beim Erreichen der Ionisie-
rungsschwelle auch eine Sättigung in der Art auftritt, dass alle zur Verfügung stehenden Teilchen ionisiert werden,
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Abbildung 4.5.: Oben: Zeitlicher Verlauf der optischen Intensität. Unten: Auf Basis von eindimen-
sionaler statischer Tunneltheorie berechneter relativer Ionisierungsgrad des Medi-
ums als Funktion der Zeit, jeweils für verschiedene maximale optische Intensitäten.
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und zusätzliche experimentelle Unsicherheiten (Kalibrierung des Ionendetektors, Bestimmung des
Strahldurchmessers) führt dazu, dass die vorliegenden Daten verhältnismäßig schlecht vergleichbar
sind.

In Abb. 4.6 sind experimentell bestimmte Ionisierungsschwellen für Edelgase aus verschiede-
nen Arbeiten dargestellt. Dabei wurde die Skalierung der Daten der jeweiligen Autoren so gewählt,
dass die Ionisierungsschwellen für Ar+ in der Darstellung überlappen. In der Darstellung erkennt
man zunächst, dass die Ionisierungsschwellen erwartungsgemäß mit der Ionisierungsenergie an-
steigen. In der Stärke dieses Anstiegs variieren die Daten für unterschiedliche Gassorten und La-
serpulsparameter teilweise erheblich. Dieses erklärt sich im wesentlichen dadurch, dass je nach
Wellenlänge und mittlerer Intensität (hier geht die Laserpulslänge ein) unterschiedliche Ionisie-
rungsmechanismen dominieren (vergl. Kap. 4.1). Zum Beispiel arbeiten Perry et al. auf Grund der
kürzeren Wellenlänge im Mehrphotonenregime. Baldwin et al. operieren dagegen auf Grund der
niedrigeren mittleren Leistung eher im Tunnelregime, während Auguste et al. und Augst et al. bei
höheren Intensitäten auch das „Über-Barrieren“-Regime erreichen.

Die Tatsache, dass in den einzelnen Arbeiten unterschiedliche Ionisierungsmechanismen do-
minieren, erklärt auch, dass Perry et al. im Mehrphotonenbereich keine unterschiedlichen Ioni-
sierungsschwellen für verschiedene Gase bzw. Ionisierungsstufen beobachten, während im Tunnel-
bzw. „Über-Barrieren“-Regime eine deutliche Variation mit der Gassorte bei höheren Ionisierungs-
stufen beobachtet wird. Augst et al. erklären dieses Verhalten qualitativ und quantitativ erstaunlich
gut mit einer einfachen Berücksichtigung des bei höheren Ionisierungsstufen höheren Coulomb-Po-
tentials in der in Kap. 4.1 dargestellten Herleitung der Ionisierungsschwelle im „Über-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 abgeschätzte Ionisierungsschwelle
zu bestätigen. Ausgehend davon, dass die in der Literatur bestimmten Intensitätsschwellen gering
genug sind, um eine Sättigung (also eine deutliche Reduzierung der nichtionisierten Moleküle bzw.
Atome) zu vermeiden, ist eine Bestimmung der absoluten Ionisierungsrate bei der jeweils bestimm-
ten Intensitätsschwelle möglich. Sind nämlich das Brennpunktvolumen und der Gasdruck (und da-
mit die zur Verfügung stehende Zahl an neutralen Atomen bzw. Molekülen) bekannt, lässt sich auch
die absolute Ionisierungswahrscheinlichkeit eines Teilchens pro Laserpuls bestimmen. Da man in
erster Näherung davon ausgehen kann, dass diese Ionisierungswahrscheinlichkeit pro Laserpuls
linear mit der Laserpulslänge skaliert, kann man die Ionisierungsrate wion, also die Ionisierungs-
wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit, einfach bestimmen.

Eine Übersicht über die zur Verfügung stehenden experimentellen Arbeiten und die bei der
jeweils berichteten Intensitätsschwelle für einfach ionisiertes Argon ermittelten Ionisierungsraten
sind in der in Abb. 4.1.5 dargestellten Tabelle angegeben. Die Daten sind zusätzlich in Abb. 4.4
eingetragen. Dabei fällt auf, dass die experimentellen Werte für die Ionisierungswahrscheinlichkeit
noch deutlich stärker variieren, als die nach verschiedenen Modellen gewonnenen theoretischen
Daten. Dieses ist vermutlich darauf zurückzuführen, dass eine genaue Kalibrierung der experimen-
tellen Daten äußerst schwierig ist, da zum einen das Brennpunktvolumen und zum anderen die ab-
solute Sensitivität des Ionendetektors oft nur sehr ungenau bestimmt werden können. Weiter ist die
Normierung auf unterschiedliche Laserpulslängen nur eine Näherung, da ja genau genommen eine
Lösung der Differentialgleichung wie in Kap. 4.1.4 nötig wäre. Dieses würde aber im Hinblick auf
die Auswertung experimenteller Daten voraussetzen, dass der qualitative Verlauf der Ionisierungs-

und so die Zahl der erzeugten Ionen pro Laserpuls nicht durch die Ionisierungswahrscheinlichkeit, sondern durch die
Anzahl der zu Verfügung stehenden Teilchen begrenzt wird.
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Abbildung 4.6.: In der Literatur berichtete experimentell gewonnene Ionisierungsschwellen von
Edelgasen als Funktion der Ionisierungsenergie. Dargestellt ist jeweils die Ioni-
sierungsenergie für verschiedene Ionisierungsgrade (= Anzahl der entfernten Elek-
tronen). Die Skalierung für die Daten der einzelnen Autoren wurde willkürlich
so gewählt, dass die Ionisierungsschwellen für Ar1+ in der Darstellung über-
lappen. Die Daten sind aus den folgenden Originalarbeiten entnommen worden,
worin die ebenfalls im folgenden angegebenen Laserpulsparameter verwendet wur-
den: Baldwin et al. [71] �p = 25 ps, �opt = 1053 nm; Auguste et al. [81] �p = 1 ps,
�opt = 1053 nm; Perry et al. [67], �p = 1-2 ps, �opt = 586 nm; Augst et al. [70],
�p = 1 ps, �opt = 1053 nm .
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Autoren Laserpuls- experimentell im der Original- berechnete
parameter ermittelte arbeit definierte Ionisierungs-

Grenzintensität Bedingung für die wahrscheinlichkeit
Grenzintensität bei der

Grenzintensität
Baldwin 1068 nm; 1,7 � 1014 W/cm2 vollständige 4 � 1010 1/s
et al. 25 ps Ionisierung
[71] in 25 ps
Augst 1053 nm; 2,0 � 1014 W/cm2 Ionisierungs- 5 � 109 1/s
et al. 1 ps wahrscheinlichkeit
[93] = 5 � 10�3

in 1 ps
Perry 586 nm; 3,5 � 1013 W/cm2 Ionisierungs- 7 � 107 1/s
et al. 1-2 ps wahrscheinlichkeit
[67, 68] = 1 � 10�4

in 1-2 ps
Gibson 248 nm; 2,0 � 1014 W/cm2 Ionisierungs- 2 � 109 1/s
et al. 0,5 ps wahrscheinlichkeit
[72] = 2 � 109 1/s

Abbildung 4.7.: Übersicht über die experimentell für einfache Ionisierung von Argon ermittelte In-
tensitätsschwellen

wahrscheinlichkeit bekannt wäre. Leider ist dieses aber wie zuvor dargestellt nur eingeschränkt
gegeben.

Zusammenfassend lässt sich sagen, dass die Ausbildung eines Plasmas mit einer signifikanten
Dichte relativ plötzlich oberhalb einer gewissen Intensitätsschwelle einsetzt. Eine genaue Angabe
dieser Intensitätsschwelle ist allerdings schwierig, da sowohl theoretische wie experimentelle Lite-
raturdaten verhältnismäßig stark schwanken. Im Rahmen dieser Arbeit wird daher im weiteren und
insbesondere für die Modellierung der Strahlausbreitung die Ionisierungsrate in Abhängigkeit der
optischen Intensität auf Basis statischer Tunneltheorie bestimmt. In Übereinstimmung damit wurde
eine Intensitätsschwelle für signifikante Ionisierung (=25 %) auf 1,5 � 1014 W/cm2 festgelegt.

4.2. Plasmavolumen ohne Berücksichtigung von nichtlinearen
Brechungsindexeffekten

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

Im weiteren soll eine Reduzierung der optischen Intensität auf Grund von Absorption innerhalb
des Plasmas vernachlässigt werden. Dieses ist dadurch gerechtfertigt, dass die zur Ionisierung des
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maximal erreichten Plasmavolumens (1 � 10,13 1/m3) nötige Gesamtenergie (bei 50 % Ionisierungs-
grad und 15 eV Ionisierungsenergie) nur etwa 3 �J beträgt. Dieses ist nur etwa 1 % der eingesetzten
Laserpulsenergie. Die experimentell bestimmten Verluste liegen bei max. 10 %. Allerdings sind die-
se Messungen mit einer großen 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 Mindestintensität Iion relativ plötzlich ein. Oberhalb dieser Mindestin-
tensität Iion 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 Intensität Ioptim Brennpunkt
des Laserstrahls notwendig. Im Vakuum ist diese Verteilung einfach gegeben durch

Iopt(r; z; t) =
I0opt
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Dabei ist fopt die Brennweite der optischen Linse, r0opt der 1/e2-Strahlradius an der Linse, r0opt der
Brennpunktradius und z0 die Rayleigh-Länge des Brennpunkts. z = 0 gibt die Position des Fokus
in Propagationsrichtung z an.

Vernachlässigt man aus den zuvor genannten Gründen die Plasmarekombination, erhält man
das Plasmavolumen Vpl(t) formal durch die Integration

Vpl(t) =

Z 1

�1

Z 1

�1

Z 1

�1
d3r0

8<
: 1;

�
falls Iopt(r0; z0; t�) > Iion
für beliebiges t� mit �1 < t� < t);

0; sonst:
(4.18)

In Abb. 4.8 sind die raum-zeitliche Intensitätsverteilung (Farbverlauf) und das erzeugte Plasmavo-
lumen (innerhalb der weißen Linie) für verschiedene Laserpulsenergien und Zeitpunkte dargestellt.
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 Intensitätsverteilung (Farbskala) und des erzeug-
ten Plasmavolumens (innerhalb der weißen Linie) für verschiedene Spitzenintensi-
täten (von links nach rechts: 1-,3-,10-,30-,100-fache der Ionisierungsschwelle) 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 Spitzenintensität größer als die Ionisierungs-
schwelle war. Nach dem vollständigen Durchlauf des Laserpulses durch das Brennpunktvolumen
verbleibt für kleine Laserpulsenergien ein Plasmavolumen mit der Form eines Rotationsellipsoiden.
Für höhere Laserpulsenergien zeigt das Plasmavolumen in der Mitte (also im Bereich des Brenn-
punktes) eine deutliche Einschnürung.

Das für eine bestimmte Laserpulsenergie Jopt erzeugte maximale Plasmavolumen Vpl erhält
man entsprechend formal durch die Integration.

V 0
pl(Jopt) =

Z 1

�1

Z 1

�1

Z 1

�1
d3r0

�
1; falls I0opt � F (r0; z0) > Iion;

0; sonst:
(4.19)

Aus der Bedingung I0opt � F (rpl; z) = Iion erhält man für die Grenze des Plasmavolumens rpl(z)
die Funktion
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Dabei muss die Gültigkeit der Gleichung 4.20 für Jopt > Jion und auf den Bereich für z ein-
geschränkt werden, welcher innerhalb des Plasmas liegt, und der durch die folgende Gleichung
definiert wird: �zpl � z � zpl. Die Grenzen �zpl(Jopt) entlang der Strahlachse enthält man ent-
sprechend aus der Bedingung rpl(zpl; Jopt) = 0. Dabei ergibt sich aus Gl. 4.20

zpl(Jopt) =
�r20
�

r
Jopt

Jion
� 1: (4.21)

Damit lässt sich die Funktion V 0
pl(Jopt) berechnen durch die Integration

V 0
pl(Jopt) =

( R zpl(Jopt)
�zpl(Jopt) �rpl(z; Jopt)

2dz; falls Jopt > Jion;

0; sonst
(4.22)
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falls Jopt > Jion;

0; sonst.

(4.23)

In Abb. 4.10 ist die Funktion V 0
pl(Jopt) für typische experimentelle Parameter dargestellt.
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4.3. Plasmavolumen in Anwesenheit von nichtlinearen
Brechungsindexeffekten

In diesem Kapitel soll die Form und Größe des Plasmavolumens in Gasen bei atmosphärischen
Drücken bestimmt werden. Dabei besteht die Schwierigkeit darin, dass die Intensitätsverteilung im
Brennpunkt durch nichtlineare Brechungsindexeffekte wie Selbstfokussierung und Plasma-Defokus-
sierung relativ zur Vakuumintensitätsverteilung deutlich geändert wird und sich so Plasmavolumen
und Intensitätsverteilung gegenseitig beeinflussen. Daher kann das Plasmavolumen nur innerhalb
eines Propagationsmodells, welches mit der räumlichen 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 näher
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 gasförmigen Mediums einerseits auf Grund des Einflusses der hohen opti-
schen Intensität 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:

� Nicht-lineare „Kerr“-Selbstfokussierung

� Plasma-Defokussierung

� Relativistische Selbstfokussierung

Diese Mechanismen werden im weiteren zunächst separat vorgestellt.

Nicht-lineare „Kerr“-Selbstfokussierung

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

n(Iopt) = n + n2 � Iopt

= n + n2n2 �
1

2
�0c0(E

0
opt)

2

= n + �(3) � (E0
opt)

2;

mit �(3) =
1

2
n2n2�0c0:

(4.24)

Die Literaturwerte für n2 von Luft bzw. Stickstoff bei atmosphärischem Druck variieren im Bereich
von etwa 5-10 � 10�19 cm2/W [95, 98]. Dabei erklärt sich die große Unsicherheit dadurch, dass die
nichtlineare Brechungsindexänderung nur näherungsweise zeitunabhängig ist und so die experi-
mentell bestimmten Werte insbesondere mit der Laserpulslänge stark variieren. Für die in dieser
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Arbeit relevanten Parameter �opt = 775 nm und �p = 150 fs (Halbwertsbreite) wird in der Regel ein
Wert von n2 = 5 � 10�19 cm2/W [95] angenommen.

Wird nun ein gaußförmiger Laserstrahl mit der maximalen Leistung Popt in einem gasförmigem
Medium fokussiert, so wird auf Grund der hohen Intensität der Brechungsindex auf der Strahlachse
zunehmen, was zu einer stärkeren Fokussierung der Strahlung im Vergleich zur Vakuumausbrei-
tung führt. 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 für das Auftreten eines solchen
Selbstfokussierungs-Kollapses ist, dass die Krümmung des gaußschen Laserstrahls auf Grund der
selbstfokussierenden Wirkung stärker zunimmt, als diese auf Grund der Divergenz abnimmt. Dabei
zeigt sich, dass das Auftreten eines Selbstfokussierungs-Kollapses nur von der mittleren Leistung
und der Wellenlänge abhängt, aber unabhängig von der Laserpulslänge, 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]

Lcr;SF = KSF
(�)2

nn2
: (4.25)

Der angegebene Wert für KSF liegt bei allen aktuellen Quellen [101, 102, 103, 104, 105, 106,
107, 108] im Bereich 0,146 bis 0,159. Damit ergibt sich für eine Wellenlänge von 775 nm
und n2 = 5 � 10�19 cm2/W für 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. Mögliche Mechanismen, die in der Realität einem
Selbstfokussierungs-Kollaps entgegenwirken, sind zum einen Gruppengeschwindigkeitsdispersion,
Pulssplitting [109], und vor allem Plasmadefokussierung, welche im nächsten Unterkapitel näher
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 können. Allerdings wird sich im nächsten Unterkapitel zeigen, dass
der Einfluss von Plasmadefokussierungseffekten deutlich stärker ist, und damit evtl. Selbstfokus-
sierungseffekte überdeckt werden.

Plasmadefokussierung

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

�npl = npl � nLuft
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�0me
: (4.26)
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Dabei wurde !pl als Plasmafrequenz eingeführt. 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 äußeren Teils des Strahlbündels reduziert. Dieses hat auf das Strahlbündel
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-Länge des Brennpunktes oder das Brennpunktvolumen deutlich verändert wer-
den), hängt nach Ref. [111] und Ref. [112] davon ab, ob die charakteristische Länge, innerhalb der
eine �/2-Phasenänderung auftritt (zPDF ), kleiner oder gleich der Rayleigh-Länge z0 des Strahls ist.
Damit ergibt sich als Bedingung für das Auftreten von deutlichen Defokussierungseffekten

zPDF < z0;

mit zPDF =
1

4

�opt

�npl
:

(4.27)

Für typische experimentelle Parameter: Strahldurchmesser vor der Linse r0opt = 4 mm, Brenn-
weite der Linse fopt = 80 mm, �pl = 1,35�1019 1/cm3 (50% relative Ionisierung bei 1 bar) und
�opt = 775 nm ergibt sich �npl = 3,9�10�3, zPDF = 50,4�m und z0 = 102 �m. Damit können Plas-
madefokussierungseffekte für die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente nicht ver-
nachlässigt werden.

Da allerdings im Intensitätsbereich, in welchem Plasmen erzeugt werden, auch immer Selbst-
fokussierungseffekte eine Rolle spielen, müsste Bedingung 4.27 genau genommen modifiziert wer-
den, da die Selbstfokussierung ja in der entgegengesetzten Richtung wirkt. Da jedoch die Bre-
chungsindexänderung auf Grund von Plasmaeffekten, um ca. eine Größenordnung stärker ist, wird
der Defokussierungseffekt für Laserpulsenergien, welche groß genug sind um ein Plasma zu erzeu-
gen, immer dominant gegenüber 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 führen, liegt jedoch im Terawatt-Bereich, so dass relativistische Selbstfokussie-
rungseffekte im Rahmen dieser Arbeit vernachlässigt werden können.

4.3.2. Strahlausbreitung in nichtlinearen Medien

Natürlich können die nichtlinearen Brechungsindexeffekte nicht isoliert betrachtet werden, sondern
zur Beschreibung der raum-zeitlichen Strahlausbreitung ist vielmehr die Lösung der Wellenglei-
chung in Verbindung mit der Differentialgleichung für die raum-zeitliche Plasmadichte notwendig
[104, 105, 114, 115, 116]. Dabei müssen neben der intensitätsabhängigen Ionisierungsrate auch
o.g. Selbst- und Defokussierungseffekte berücksichtigt werden. Verständlicherweise ist dieses nur
numerisch und im Rahmen verschiedener Näherungen möglich [94, 105, 104, 116]. Diese Rech-
nungen zeigen, dass für bestimmte Parameterbereiche extreme Abweichungen von der im Vakuum
erwarteten Strahlausbreitung auftreten. Hierzu gehören insbesondere Effekte wie Selbstführung 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 führt, welches auf Grund des zugehörigen Brechungsindexprofils die optische
Strahlung ähnlich wie in einer Glasfaser führt und gleichzeitig durch Ionisierung das Plasma-Fila-
ment erzeugt [94, 117]. Solche Filamente sind experimentell [102, 103, 107, 113] bis zu Längen von
mehreren Metern beobachtet worden. Grundsätzlich sollte auch für die in dieser Arbeit verwende-
ten Parameter die Erzeugung von Filamenten möglich 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 wäre sehr gering (ca.
1 % relative Ionisierung) so dass ein solches Filament vermutlich nicht mit bloßem Auge sicht-
bar wäre. In einem anderen Parameterbereich tritt die Bildung von Doppelpulsen und zugehörigen
Mehrfachbrennpunkten auf [94, 104].

Eine Modellierung der Strahlausbreitung in nichtlinearen Medien setzt grundsätzlich eine Lö-
sung der Wellengleichung mit dem nichtlinearen Brechungsindex voraus. Im Fall von Laserpulsen
muss dieses sogar zeitabhängig erfolgen. Wenn die nichtlineare Brechungsindexänderung wie hier
vor allem von der Plasmadichte abhängt, muss die Wellengleichung mit der Differentialgleichung
für die Plasmadichte gekoppelt werden. Natürlich ist eine solche Lösung nur numerisch möglich.
Dieses ist in der Literatur für verschiedene Parameterbereiche und im Rahmen verschiedener Nä-
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 zunächst von der Aus-
breitung eines räumlich gaußförmigen Laserpulses mit einer zeitunabhängigen konstanten mittleren
optischen Leistung ausgeht. Nur die Änderung der Plasmadichte wird im Rahmen einer quasistati-
schen Näherung als zeitabhängiger Effekt berücksichtigt. Ein solcher Strahl ist an einer beliebigen
Stelle z durch die Angabe des Strahlradius5 ropt(z) und der Krümmung der Wellenfront Ropt(z)
eindeutig definiert. Nach der Theorie für die Ausbreitung von gaußschen Strahlen [118] ist dann
der Strahlradius und die Krümmung an der Stelle z +�z gegeben durch

ropt(z +�z) = r(z)
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(4.28)

Mit diesen Gleichungen kann die Ausbreitung des gaußschen Strahls ohne nichtlineare Effekte nu-
merisch beschrieben werden. Die dabei gewonnen Ergebnisse stimmen erwartungsgemäß mit der
analytischen Lösung für die gaußsche Strahlausbreitung überein.

Die nichtlinearen Brechungsindexänderungen auf Grund des Kerreffekts und durch die Erzeu-
gung eines Plasmas haben, wie zuvor erläutert, eine fokussierende bzw. defokussierende Wirkung
auf den Strahl. Die effektive Brennweite f�z eines Teilstücks �z eines Mediums, dessen Bre-
chungsindex auf der Strahlachse um den Wert �n relativ zum linearen Brechungsindex6 geändert
ist, erhält man durch die Annahme, dass sich ein Randstrahl der Länge f�z welcher von einem
Punkt mit dem Abstand ropt von der Strahlachse ausgeht, mit dem um �z � �n verkürzten Strahl

5Definiert über eine Abfall der Intensität auf den Wert 1/e2.
6Dabei sollen positive Werte von �n einer Erhöhung des Brechungsindexes entsprechen.



90 EINFÜHRUNG IN DIE THZ-ERZEUGUNG MITTELS LASERGENERIERTER PLASMEN

auf der Strahlachse im Brennpunkt treffen sollen. Damit ergibt sich

(f�z ��z ��n)2 + r2opt = f2�z

, f�z =
r2opt

2�z ��n
+

�z ��n
2

�
r2opt

2�z ��n
;

(4.29)

wobei im letzten Schritt angenommen wurde, dass �z � �n � ropt ist, was für genügend klein
gewählte Schrittweiten �z erfüllt ist. Für die Änderung des Krümmungsradius eines gaußschen
Strahls beim Durchlaufen einer Linse mit der Brennweite f�z ergibt sich nach Ref. [118]

1

R0opt(z)
=
�1
f�z

+
1

Ropt(z)
; (4.30)

wohingegen der Strahlradius ropt unverändert bleibt. Damit ergibt sich die Änderung der Krüm-
mung des gaußschen Strahls innerhalb eines Teilstücks �z mit nichtlinearer Brechungsindexände-
rung �n auf der Strahlachse zu

1

R0opt(z)
=
�2�z ��n

r2opt
+

1

Ropt(z)
: (4.31)

Die mittlere Brechungsindexänderung �n(z) auf der Strahlachse an der Stelle z ergibt sich nach
Gl. 4.24 und 4.26 zu

�n = n2 � Iopt(z) �
1

2

�pl(z)e
2

!2opt�0me
: (4.32)

Dabei kann (annalog zu Gl. 3.6) Iopt(z) = 2�Lopt=(�ropt(z)2) durch die mittlere Leistung Lopt und
den Strahlradius ropt(z)ausgedrückt werden. Die Plasmadichte �pl(z) kann im Rahmen der quasi-
statischen Näherung auf Basis der Ionisierungsrate wion angegeben werden. Dabei wird einfach
angenommen, die optische Intensität Iopt(z) würde für die Dauer des Laserpulses �p (Halbwerts-
breite) eingeschaltet. Damit ergibt sich durch Lösen der Differentialgleichung für die Plasmagene-
ration (4.15)

�pl = �0gas(1� exp(�wion(Iopt) � �p)): (4.33)

Dabei soll wion(Iopt), 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
räumlichen Gauß-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 können si-
muliert werden (Ergebnisse der numerische Simulation nicht gezeigt).

In Abb. 4.9 sind die Intensität Iopt(z; r = 0) und die Plasmadichte �pl(z; r = 0) auf der Strahl-
achse sowie der berechnete Strahlradius ropt(z) und die Grenze des Plasmavolumens rpl(z) dar-
gestellt. Dabei fällt auf, dass im Vergleich mit den ebenfalls dargestellten Daten, welche sich ohne
Berücksichtigung von nichtlinearen Brechungsindexeffekten (also z.B. im Vakuum) ergeben, schon
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Abbildung 4.9.: Strahlradius, Plasmavolumen, sowie Plasmadichte und maximale Intensität auf der
Strahlachse mit und ohne Berücksichtigung von nichtlinearen Brechungsindexef-
fekten. Die Schrittweite bei der Steigerung der Laserpulsenergie beträgt 50 �J.
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Abbildung 4.10.: Berechnetes Plasmavolumen mit und ohne Berücksichtigung von nichtlinearen
Brechungsindexeffekten

bei relativ geringen Laserpulsenergien deutlich vergrößerte minimale Strahlradien erreicht werden.
Bei den höchsten verwendeten Laserpulsenergien von etwa 500�J vergrößert sich der minimale
Strahlradius sogar auf den 6-fachen Wert. Dieses führt zunächst zu einer deutlichen Änderung der
Form des Plasmavolumens in der Art, dass die Ausdehnung entlang der Strahlachse deutlich kür-
zer ist, als man ohne nichtlineare Brechungsindexeffekte erwarten würde. Damit ergibt sich eine
rotationsellipsoid-ähnliche Form ohne die typische Einschnürung, welche man ohne nichtlineare
Brechungsindexeffekte bei z = 0 findet.

Am drastischsten wirken sich die nichtlinearen Brechungsindexeffekte auf die maximal auf der
Strahlachse erreichte Intensität aus. Es zeigt sich, dass diese unabhängig von der Laserpulsenergie
auf Werte von etwa 30 % über der Intensitätsschwelle für das Einsetzen der Ionisierung begrenzt
ist. Dieser Wert der maximalen Intensität ist im Vergleich zur im Vakuum erreichten maximalen
Intensität 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-
nachlässigbarer Größenordnung auf. Dieses erklärt sich dadurch, dass die Spitzenintensitäten 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 Ionisierungsgrad liegt verhältnismäßig un-
abhängig von der Laserpulsenergie bei etwa 70 %, was sich durch die Begrenzung der Spitzeninten-
sität auf Grund der Defokussierung erklärt. Hier liegt hier ein Regelungsmechanismus vor. Da schon
bei einer minimalen weiteren Erhöhung der Intensität die Plasmadichte deutlich ansteigen würde,
hätte dies sofort eine deutlich stärker defokussierende Wirkung zur Folge, womit die Intensität und
die Plasmadichte wieder abnehmen.

Da als Ergebnis der numerischen Berechnung die Intensität auf der Strahlachse INLopt (z; r = 0)

und der Strahldurchmesser rNLopt (z) bekannt sind und das Modell auf einem räumlich gaußförmigen
Profil basiert, kann man die raum-zeitliche Intensitätsverteilung beschreiben als:
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Iopt(r; z; t) = I0opt � F (r; z) � T (t�
z

c0
);

mit: I0opt =
4
p
ln(2)Joptp
��p�r

2
0

und F =
INLopt (z; r = 0)

I0opt
exp

 
�2r2

rNLopt (z)
2

!
;

sowie T (t�) = exp

�
�4ln(2)

t�2

�2p

�
:

(4.34)

Damit kann dann das Plasmavolumen einfach abgeschätzt werden, wenn man davon ausgeht, dass
alle Volumenbereiche, in denen die Grenzintensität Iion überschritten wird, ionisiert sind. Damit
ergibt sich:

V
0;NL
pl =

Z zpl;2

zpl;1

rNLopt (z)
2

2
ln

 
INLopt (z; r = 0)

Iion

!
dz; (4.35)

wobei sich die Grenzen zpl;1; zpl;2 aus der Bedingung INLopt (z; r = 0) = Iion ergeben. Die Form
von Gl. 4.35 weicht von der Darstellung des analytisch berechneten Plasmavolumens (Gl. 4.22) ab,
da hier die numerisch bestimmten Verläufe von der Intensität auf der Strahlachse (INLopt (z; r = 0))
und von dem Strahldurchmesser (rNLopt (z)) als Grundlage für die numerische Integration über z
verwendet werden. Das numerisch berechnete Plasmavolumen ist in Abb. 4.10, für die typischen
experimentellen Parameter (Strahldurchmesser vor der Linse r0opt = 4 mm, Brennweite der Linse
fopt = 80 mm, �0gas = 2,7�1019 1/cm3 (1 bar), Iion = 1,5� 1014 W/cm2 und �opt = 775 nm) dargestellt.
Dabei fällt auf, dass der qualitative Verlauf des Plasmavolumens als Funktion der Laserpulsenergie,
wie er sich mit bzw. ohne Berücksichtigung 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 Lösung
ohne die Berücksichtigung von nichtlinearen Brechungsindexeffekten (nach Gl. 4.22) verringert.
Aus diesem Grunde wurde, zur Begrenzung der Rechenzeit, für die Modellierung der THz-Emissi-
on in den Kap. 5 und 6 die um den Faktor 6,8 reduzierte analytische Lösung für 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 Größe und der zeitliche Verlauf der THz-Signalform am Ort des
Detektors bestimmt werden. Dazu wird zunächst das THz-Signal auf der Strahlachse in großem Ab-
stand vom Emitter bestimmt, um dann in einem zweiten Schritt die Kollimierung und Fokussierung
der THz-Strahlung durch die Parabolspiegel zu berücksichtigen.

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 Nichtlinearitäten dritter
Ordnung polarisiert. Die so im Plasma erzeugte raum-zeitliche Polarisierung Ppl(~r; t) bildet die
Grundlage für die Beschreibung des erzeugten THz-Signals am Ort des Detektors. Für die in großer
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Abbildung 4.11.: Darstellung der THz-Strahlausbreitung vom Plasma bis zum Detektor.

Entfernung einer örtlich begrenzten Polarisation Ppl(~r; t) erzeugte elektromagnetische Signalform
Efern gilt nach [60, 25]

~Efern(~r; tfern) =
1

4��0c20

@2

@t2

Z
V 0

~Ppl(~r
0; tfern � ~r�~r0

c0
)

j~r � ~r0j
dV 0: (4.36)

tfern ist dabei die Zeit in einem Koordinatensystem am Ort des Betrachters. Betrachtet man nur
Signalkomponenten auf der Strahlachse (r=0) in großen Abständen zfern, welche sehr viel größer
sind als die Dimensionen des Plasmas, kann man den Ausdruck j~r � ~r0j mit zfern annähern. Führt
man weiter eine neue Zeit t� = tfern �

zfern
c0

ein, bei welcher der absolute Zeitnullpunkt mit dem
Entstehen des Pulses im Ursprung des Koordinatensystems zusammenfällt (d.h der Zeitnullpunkt
ist um die Laufzeit des Signals bis zum Betrachtungsort zfern verschoben), ergibt sich

Efern(zfern; t
� = tfern �

zfern

c0
) =

1

4��0c20z
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@t2
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�);

mit pretpl (t) =

Z
V 0

Ppl(z
0; r0; t+

z0

c0
)dV 0:

(4.37)

Dabei ist pretpl (t) das gesamte im Plasmabereich erzeugte retardierte Dipolmoment. Die Retar-
dierung bedeutet dabei, dass so über die raum-zeitliche Dipolverteilung integriert wird, dass alle
Laufzeitunterschiede bei der Betrachtung aus großer 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 für unterschiedliche Abstrahlwinkel bzw. Abstände von
der Strahlachse verhält.

Da das Plasma senkrecht zur Strahlausbreitung nur eine räumliche Ausdehnung besitzt, welche
deutlich kleiner ist als die Wellenlänge der erzeugten THz-Strahlung, kann man davon ausgehen,
dass die THz-Strahlung in einen großen Raumwinkelbereich, ausgehend von dem als punktförmig
anzunehmenden Plasma, abgestrahlt wird. Anderseits erfolgt für die im Rahmen dieser Arbeit un-
tersuchten Plasma-Emitter nur in Vorwärtsrichtung (in der das Plasma eine räumliche Ausdehnung



4.4. THZ-STRAHLAUSBREITUNG UND FOKUSSIERUNG BEIM PLASMAEMITTER 95

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

in der Größenordnung der THz-Wellenlänge besitzt) eine kohärente Überlagerung 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 seitwärts bzw. rückwärts erfolgen.

Diese Überlegung wird gestützt 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 für 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 großen Raumwinkelbereich in Vorwärtsrichtung. Ohne an-
gelegtes Feld erfolgt die Erzeugung der THz-Strahlung nur auf Grund von ponderomotiven Kräften
(vgl. Kap. 4.5). Aus Symmetriegründen ist dabei eine Abstrahlung in Vorwärtsrichtung verboten,
so das nur eine Abstrahlung in Seitwärtsrichtung, also in einem kegelförmigen Bereich rund um die
Symmetrieachse erfolgt.

In allen im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimenten wurde die vom Plasmaemit-
ter erzeugte Strahlung mittels eines 90�-Parabolspiegels mit einer effektive Brennweite fkoll (=
Abstand - Brennpunkt-Parallelstrahlmitte) kollimiert und mittels eines weiteren 90�-Parabolspie-
gels mit einer effektive Brennweite fdet 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 5 cm Durchmesser beträgt maximal nur etwa 15�. Da die
erzeugte Strahlung auf Grund der hohen Divergenz (vgl. Abb. 4.12) über einen deutlich größeren
Raumwinkelbereich verteilt ist, ist die Annahme gerechtfertigt, dass die Signalgröße und -form der
THz-Strahlung, welche auf den ersten 90�-Parabolspiegel fällt, in guter Näherung überall durch das
bekannte Signal genau auf der Ausbreitungsachse beschrieben werden kann. Damit sollte der hinter
dem ersten 90�-Parabolspiegel erzeugte Parallelstrahl über den gesamten Strahldurchmesser (der
ja durch die Appertur der Parabolspiegel gegeben ist) eine näherungsweise homogene Signalform
und -größe aufweisen. Der quantitative Signalverlauf kann dabei mit dem bekannten Signalverlauf
auf der Ausbreitungsachse hinter dem Plasma im Abstand fkoll (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-
sitätsverteilung mit der Form sin(r)=r. Da im Rahmen dieser Arbeit jedoch im wesentlichen die
Beschreibung der maximalen im Zentrum des Brennpunktes erzeugten Feldstärke interessant ist, ist
es ausreichend die Feldstärke im Brennpunkt näherungsweise mit dem Formalismus für die Fokus-
sierung eines gaußschen Parallelstrahl abzuschätzen (vgl. Kap. 3.2, Gl. 3.13). Damit ergibt sich für
das im Brennpunkt des zweiten 90�-Parabolspiegels erzeugte THz-Signal

Edet(t) =
ATHz

2�c0fdet

@

@t
Efern(t; z = fkoll)

=
ATHz

8�2�0c
3
0fkollfdet

@3

@t3
pretpl (t):

(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 -
größe am Ort des Detektors zu bestimmen.

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

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 Ladungsträger im Plasma durch ponderomotive7 Kräfte.
Sie basieren auf räumlichen oder zeitlichen Änderungen der ponderomotiven Energie. Diese ist
bestimmt durch die mittlere kinetische Energie, welche ein geladenes Teilchen wie z.B. ein Elektron
mit der Masse me in einem elektromagnetischen Wechselfeld mit der Feldamplitude E0opt und der
Frequenz !opt auf Grund der aus dem Feld resultierenden oszillatorischen Bewegung besitzt:

Upon =
e2(E0

opt)
2

4me!
2
opt

: (4.39)

Die ponderomotive Kraft kann entsprechend über den Gradient der ponderomotiven Energie be-
stimmt werden. Damit ergibt sich

~Fpon = �r
e2(E0

opt)
2

4me!
2
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e2Iopt

2�0c0me!
2
opt

:

(4.40)

Somit ist die ponderomotive Kräft proportional zum Gradienten der optischen Intensität sind.
Da die Intensitätsverteilung im Brennpunkt, in welchem das Plasma erzeugt wird, als radial-

symmetrisch angenommen werden kann, muss auch die Ladungsverteilung, bedingt durch die pon-

7aus dem lateinischen: “gewichtsbewegend„
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deromotiven Kräfte, radialsymmetrisch sein. Damit kann keine THz-Dipol-Emission in Vorwärts-
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
Vorwärtsrichtung eine THz-Emission erfolgen. Diese Emissionsrichtungen liegen typischer Weise
seitwärts zur Strahlachse. Die Emission erfolgt also in einem kegelförmigen Bereich rund um die
Strahlachse. Hamster et al. verwenden für ihre Experimente Laserpulsenergien im Bereich von bis
zu 50 mJ (was etwa um einen Faktor 100 über 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�m an8

und berücksichtigt die von Hamster et al. gemessene THz-Pulslänge 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�J ergeben sich auf Basis des von Hamster et al. gefun-
denen quadratischen Zusammenhangs zwischen THz- und Laserpulsenergie [121] Werte für die
zu erwartenden THz-Pulsenergien von etwa 30 nJ, was einer THz-Amplitude von etwa 200 V/cm
entsprechen würde. Emissionen auf Basis ponderomotiver Kräfte 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 Abschätzung auf Basis der Angaben
von Hamster et al. ab. Diese Abweichung ist vermutlich auf Unterschiede in der Laserpulslänge
und die von Hamster et al. verwendete bolometrische Detektionsmethode zurückzuführen. Diese
erfasst den gesamten THz-Spektralbereich, während bei der im Rahmen dieser Arbeit verwende-
ten elektro-optischen Methode nur Signalbeiträge mit Frequenzen von unterhalb von etwa 2,5 THz
berücksichtigt werden.

Unabhängig von der genauen Größenordnung muss die THz-Erzeugung auf Basis ponderomo-
tiver Kräfte 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).

Zusätzlich 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 Überhöhung
bei Plasmadichten zeigt, bei welchen die Plasmafrequenz in der Größenordnung der inversen La-
serpulslänge 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 Verstärkung der THz-Emission führen könnte. 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 führt, dass trotz
der Verstärkung durch die Plasmaschwingungen keine netto Signalsteigerung erfolgt. Diese The-
ma sollte im Rahmen weiterführender Experimente experimentell untersucht werden. (Siehe hierzu
auch die Vorschläge für weiterführende Experimente in Kap. 9.)

8Dieser Wert ergibt sich auf Grund der Beugungsbegrenzung für 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 zunächst die Entstehung der Polarisation innerhalb des Plas-
mavolumens auf Grund elektrischer Feldabschirmung diskutiert. Dann wird die zeitliche Form und
Größe des erzeugten THz-Signals am Ort des Detektors modelliert und mit experimentellen Daten
verglichen. Dieses ermöglicht dann auch den Vergleich der gemessenen mit der modellierten Si-
gnalamplitude bei einer Variation der externen Feldstärke 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
fopt = 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-
te1 fkoll = 12 cm kollimiert und mittels eines zweiten Parabolspiegels mit effektiver Brennweite1

fdet = 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 % (lt. Definition an der Plasmagrenze) bis
hin zu etwa 70 % (auf der Strahlachse) der Teilchendichte im Gas bei atmosphärischem Druck
(�0gas = 2,7 � 1019 cm�3) erzeugt. Geht man von einer mittleren relativen Plasmadichte von 50 %
aus, so beträgt die absolute Plasmadichte �pl = 1,35 � 1019 cm�3. Damit ergibt sich eine Plasmafre-
quenz von !pl = 2,1 � 1014 rad s�1 (=̂ 33 THz). Wird nun ein Teilchen zu einem Zeitpunkt t= 0, bei
welchem die Mindestintensität für die Ionisierung überschritten wird, ionisiert, so ist dieses Elek-
tron dem externen elektrischen Feld Eext ausgesetzt. Die Bewegung des Elektrons ist dann gegeben
durch die Differentialgleichung

m
d2

dt2
x(t) = eEext �m!2plx(t): (5.1)

Mit den Anfangsbedingungen x(t = 0) = 0 und d
dtx(t = 0) ergibt sich die Lösung

x(t) =
eEext

m!2pl
(cos(!plt) + 1): (5.2)

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.

99
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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

�x =
eEext

m!2pl
(5.3)

vom Entstehungsort entfernt ist, ausführen. Dieser Versatz des Schwerpunktes entspricht dabei ge-
nau der Wegstrecke, welche nötig ist, um das externe Feld komplett abzuschirmen. Für eine typi-
sche Feldstärke von z.B. 10 kV/cm beträgt diese Abschirmlänge nur 4 � 10�12 m. Es sind also zur
Abschirmung des externen Feldes nur minimale Bewegungen nötig. Andererseits erfolgt die Ab-
schirmung auf einer Zeitskala von einer viertel Periode der Plasmaschwingung mit !pl, was einer
Zeitskala von etwa 7,5 fs entspricht. Die Plasmaschwingung selbst ist für die THz-Erzeugung uner-
heblich, da einerseits keine kohärente Überlagerung 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 wären.

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

Zusammenfassend lässt 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 Größe 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 vollständig abgeschirmt wird, ergibt sich für die nichtlineare Polarisation innerhalb
des Plasmas
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(5.4)

Für das nach Gleichung 4.37 definierte retardierte Dipolmoment, also das Integral über die raum-
zeitliche Polarisierung, ergibt sich damit
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Dabei wurde das Integral so definiert, dass ein Volumenelement immer dann zum Plasmavolumen
beiträgt, wenn in diesem Volumenelement die Intensitätsschwelle zu einem beliebigen Zeitpunkt
t� vor der Zeit t überschritten wurde. Damit wurde mathematisch die angenommene unendlich
lange Rekombinationszeit des Plasmas (vergl. Kap. 4.1.3) berücksichtigt. Drückt man im weiteren
Iopt(r; z; t) aus als

Iopt(r; z; t) = I0opt � F (r; z) � T (t�
z

c0
);

mit I0opt =
4
p
ln(2)Joptp
��p�r

2
0

:

(5.6)

ergibt sich für V retpl (t; Jopt) der Ausdruck

V ret
pl (t; Jopt) =

Z 1

�1

Z 1

�1

Z 1

�1
d3r0

8>><
>>:

1; falls

8<
:

I0opt � F (r0; z0) � T (t�) > Iion
für beliebiges t�

mit �1 < t� < t);
0; sonst

=

�
V 0
pl(Jopt � T (t)); t < 0;

V 0
pl(Jopt); t � 0;

mit V 0
pl(J

�
opt) =

Z 1

�1

Z 1

�1

Z 1

�1
d3r0

(
1; falls

4
p
ln(2)J�

optp
��p�r20

� F (r0; z0) > Iion

0; sonst.

(5.7)

Dabei wurde berücksichtigt, dass T (t) als Gauß-Puls für t < 0 (t > 0) streng monoton steigt (fällt).
Anders ausgedrückt heißt das, dass das Maximum von Jopt � T (t�) für beliebiges t� mit �1 <

t� < t für t < 0 den Wert Jopt � T (t) annimmt und zum Zeitpunkt t� = t erreicht wird. Für t > 0
nimmt das Maximum von Jopt � T (t�) für beliebiges t� mit �1 < t� < t jedoch den Wert Jopt
an und wird zum Zeitpunkt t� = 0 erreicht. V 0

pl(J
�
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:

Edet(t; Jopt) =
ATHz

8�2�0c
3
0fkollfdet

@3

@t3
pretpl (t):

=
ATHzEext

8�2c30fkollfdet

@3

@t3
V ret
pl (t; Jopt)

=
ATHzEext

8�2c30fkollfdet

@3

@t3

�
V 0
pl(Jopt � T (t)); t < 0;

V 0
pl(Jopt); t � 0:

(5.8)

Da die Funktion V 0
pl(Jopt) einerseits analytisch nach Gl. 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 0
pl(J

�
opt) in Gl. 5.7 und von Edet(t) in Gl. 5.8 in Verbindung

mit der dritten Zeitableitung in Edet(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:

E�
det(t) = F

�1

 
exp

�!2�2filter
4

F(Edet(t))

!
(5.9)

Dabei wurde eine Filterzeitkonstante von �filter = 30 fs angenommen. Dieses schränkt die Gültig-
keit der modellierten Signalform auf eine spektrale Bandbreite von etwa 10 THz ein. Zur Beant-
wortung der Frage, inwieweit noch Signalkomponenten mit deutlich höheren Frequenzen erzeugt
werden, wäre eine deutlich präziseres Modell nötig, in dem vor allem der Übergang vom nich-
tionisierten zum ionisierten Zustand nicht wie hier vereinfacht als stufenförmig sondern mit der
konkreten zeitlichen Form (wie z.B. in Abb. 4.5 dargestellt), berücksichtigt 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 für verschiedene Laserpulsenergien im Bereich von 50�J bis 500 �J 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 stufenförmigem Verlauf.

Die spektrale Bandbreite des Signals ist allerdings ungewöhnlich hoch, was man bereits an der
Halbwertsbreite des modellierten Hauptpulses von etwa 100 fs erkennt. Dies lässt vermuten, das
der Plasmaemitter ein großes Potential zur Erzeugung von deutlich höheren 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 länger ist. Die so gewonnenen Si-
gnalformen können jetzt sinnvoll mit den experimentellen Daten verglichen werden. Dieses ist in
Abb. 5.3 dargestellt. Dabei fällt auf dass die experimentellen Signalamplituden überraschend gut
wiedergegeben werden. Beim zeitlichen Verlauf fällt jedoch auf, dass trotz der Berücksichtigung
der spektralen Empfindlichkeit des Detektors die Halbwertsbreite des Hauptpulses nur unzurei-
chend (ca. 300 fs modelliert, ca. 1 ps gemessen) wiedergegeben wird. Mögliche Ursachen für diese
Abweichungen sollen weiter unten im Zusammenhang mit der Darstellung der Spektralen Daten
diskutiert werden.

Zum Vergleich sind in Abb. 5.3 zusätzlich Zeitbereichsdaten von einer Messung in einer Druck-
kammer (vergl. Kap. 5.6) bei atmosphärischem Druck dargestellt. Der Vergleich zeigt, dass die
Druckkammer außer 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 Flächenenergiedichte am Ort des Emitters mit
und ohne Berücksichtigung der spektralen Detektorempfindlichkeit dargestellt. Das Spektrum der
erzeugten THz-Flächenenergiedichte 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-
rücksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften für ein konstantes externes
Feld von 10 kV/cm und für Laserpulsenergien von 50 �J bis 500 �J. 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 für verschiedene Laserpulsenergien
im Bereich von etwa 50�J bis 500�J für konstantes externes Feld.
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Abbildung 5.4.: Darstellung der modellierten und der gemessene spektralen Flächenenergiedichte
am Ort des Detektors für einen Laserpuls mit 420 �J, und ein externes Feld von 10
kV/cm.

zeugung von deutlich höheren 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 Flächenenergiedichte, dass das Modell
in Verbindung mit der berücksichtigten spektralen Empfindlichkeit des Detektors deutlich höhere
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
zurückzuführen, dass im Rahmen des hier dargestellten Modells für die THz-Erzeugung keine Bre-
chungsindexeffekte berücksichtigt wurden, also jegliche Phasenfehlanpassung zwischen optischem
und THz-Puls im Plasma vernachlässigt wurde. Diese Annahme ist in der Realität vermutlich nur
eingeschränkt der Fall, da ja optischer Puls, THz-Puls und die Grenzfläche 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 wäre zukünftig sicher wünschenswert.

Eine zweite mögliche Ursache für 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 gleichgroßes und zeitlich gleichförmiges
THz-Signal angenommen wurde. Dieses gilt streng genommen nur für eine perfekt punktförmi-
ge Quelle. Auf Grund der endlichen Ausdehnung des Plasmas sind auch hier Abweichungen zu
erwarten, die im Modell nicht berücksichtigt wurden.
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Abbildung 5.5.: Modellierte THz-Signalamplitude am Ort des Detektors unter Berücksichtigung
der spektralen Detektorempfindlichkeit und berechnetes maximales Plasmavolu-
men als Funktion der Laserpulsenergie für konstantes externes Feld. Die Skalie-
rung der Daten wurde künstlich so gewählt, dass ein möglichst gutes Überlappen
der Kurven erreicht wird.

5.4. Variation der Laserpulsenergie

Mit dem im vorhergehenden Unterkapitel entwickelten Modell für den THz-Emissionsprozess kann
die erwartete detektierte THz-Amplitude auf Basis des zeitabhängigen retardierten Plasmavolumens
berechnet werden. Dieses zeigt im zeitlichen Verlauf ein stufenförmiges Verhalten (vergl. Abb. 5.2).
Dabei ist die Stufenhöhe nur von dem bei der jeweiligen Laserpulsenergie erreichbaren maxima-
len Plasmavolumen abhängig, so dass man zunächst eine Proportionalität zwischen dem maximal
erreichten Plasmavolumen und der THz-Signalamplitude erwarten würde. In der Steilheit des An-
stiegs ergeben sich allerdings leichte Variationen mit der Laserpulsenergie, die sich dadurch erklä-
ren, dass mit steigender Laserpulsenergie schon zu immer früheren Zeitpunkten die zur Erzeugung
eines Plasmas notwendige Mindestintensität erreicht wird. Dabei ist grundsätzlich zu erwarten, dass
eine solche Änderung der Steilheit zu einer Änderung des am Ort des Detektors erzeugten THz-Si-
gnals führt, da dieses proportional zur dritten Zeitableitung des retardierten Plasmavolumens ist.
Berücksichtigt 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 erklärt 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 Änderung der THz-Amplitude mit der Laserpuls-
energie gut erklären 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 berücksichtigte Absorptionsmechanismen (wie z.B. der optischen und
der THz-Strahlung im Plasma) und ebenfalls nicht berücksichtigter Phasenfehlanpassung zurück-
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Abbildung 5.6.: Gemessene und modellierte THz-Signalamplitude als Funktion der Laserpulsener-
gie für konstantes externes Feld. Die Skalierung der Daten wurde künstlich so ge-
wählt, dass ein möglichst gutes Überlappen der Kurven erreicht wird.

zuführen. Diese beiden Mechanismen werden natürlich bei einer Steigerung des Plasmavolumens
bei höheren Laserpulsenergien von größerer Bedeutung sein.

5.5. Variation der Vorspannung

In Abb. 5.7 ist die experimentell bestimmte Abhängigkeit der THz-Amplitude von der Vorspannung
dargestellt. Die nach dem dargestellten Modell erwartete lineare Abhängigkeit der THz-Signalam-
plitude von der Vorspannung und damit auch von der externen Feldstärke wird im wesentlichen
experimentell bestätigt. Die Abweichungen im Bereich niedriger bzw. ganz abgeschalteter Vorspan-
nungen ist auf die Erzeugung von THz-Signalen auf Grund ponderomotiver Kräfte zurückzuführen
(vergl. Kap. 4.5). Obwohl diese Art der THz-Erzeugung ja in Vorwärtsrichtung keine Signalbeiträ-
ge liefern sollte, führen 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 verhält. Dabei steht insbesondere die Fragestel-
lung im Vordergrund, ob eine Variation des Gasdruckes eine Steigerung der Effizienz des Plasmae-
mitters mit externem Feld ermöglicht.

5.6.1. Variation des Gasdruckes bei konstanter Vorspannung

Da die Funktionsweise des Plasmaemitter auf einer quasi instantanen Abschirmung des externen
Felds beruht, hängt die Größenordnung der THz-Emission bei konstanter externer Feldstärke im



5.6. VARIATION DES GASDRUCKES 109

0 2 4 6 8 10 12
0

20

40

60

80

Gemessen
Lineare AnpassungD

et
ek

tie
rt

e
T

H
z-

S
ig

na
l

A
m

pl
itu

de
[V

/c
m

]

Externes Feld [kV/cm]

Abbildung 5.7.: Gemessene THz-Signal Amplitude als Funktion der Vorspannung.

wesentlichen nur vom maximal erreichten Plasmavolumen ab. Damit reduziert sich ein möglicher
Einfluss des Gasdruckes auf die THz-Emission auf die Fragestellung, inwieweit das maximal er-
zeugte Plasmavolumen vom Druck abhängt. Diese Schlussfolgerung ist allerdings nur dann richtig,
wenn die erreichbare Plasmadichte, die ja durch die zur Verfügung stehende Teilchendichte im Gas
begrenzt ist, genügend hoch ist, so dass eine quasi instantane vollständige Abschirmung des exter-
nen Feldes möglich ist. Für Drücke oberhalb des atmosphärischen Drucks ist dieses jedoch immer
der Fall.

Bezüglich der Fragestellung wie sich das maximal erreichbare Plasmavolumen bei einer Va-
riation des Druckes verhält, muss zunächst festgestellt werden, dass die Intensitätsschwelle Iion
für eine signifikante Ionisierung des Gases nicht druckabhängig ist, da ja die einzelnen Molekü-
le im Gas bezüglich ihrer Ionisierbarkeit unabhängig sind. Damit ist eine eventuelle Variation des
Plasmavolumens nur indirekt über eine geänderte räumliche Intensitätsverteilung im Brennpunkt-
bereich denkbar. Da, wie in Kap. 4.2 dargestellt, diese Intensitätsverteilung im Brennpunktbereich
stark durch nichtlineare Brechungsindexeffekte wie Kerr-Selbstfokussierung und Plasma-Defokus-
sierung beeinflusst wird, stellt sich die Frage, wie sich die Intensitätsverteilung 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 n2
linear mit dem absoluten Druck skaliert. Ebenso skaliert die Teilchendichte des Gases �0gas in der
Differentialgleichung für die Plasmadichte linear mit dem absoluten Gasdruck.

Leider ist das in Kap. 4.2 dargestellte einfache Modell auf Grund von numerischen Instabi-
litäten schon für Drücke von oberhalb von 5 bar nicht mehr in der Lage die Intensitätsverteilung
sinnvoll zu beschreiben. Dieses kann damit erklärt werden, dass die prinzipiell bei hohen Drücken
möglichen Plasmadichten beim Erreichen der Intensitätsschwelle für die Ionisierung sofort zu einer
extrem stark defokussierenden Wirkung führen. Damit hängt die Divergenz des Strahls nach dem
Brennpunkt in diesem Extremfall willkürlich von den Parametern des numerischen Modells wie
der Schrittweite und den Anfangsbedingungen ab und ist damit nicht mehr sinnvoll. Eine adäquate
Beschreibung der Intensitätsverteilung im Brennpunkt und eine sinnvolle Bestimmung des Plasma-
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Abbildung 5.8.: Experimenteller Aufbau zur Durchführung der Messungen mit dem Plasma-Emit-
ter mit externem Feld bei erhöhtem Gasdruck.

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

Zur experimentellen Untersuchung der Druckabhängigkeit 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 Gasdrücken
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, möglich. Als Fenster wurden sowohl für die optische
als auch für 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 eingeschränkte Transparenz des Fensters für
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 unabhängig vom Druck ist. Eine solche Änderung der Signalform würde auf eine
evtl. Änderung des zeitlichen Verlaufs des retardierten Plasmavolumens (vgl. Kap. 5.3) hindeuten.
Hier ist aber allenfalls ein minimal früheres Einsetzen der Ionisierung auf Grund von Selbstfokus-
sierungseffekten zu erwarten. Solche kleine Änderungen des retardierten Plasmavolumens werden
aber vermutlich durch die begrenzte spektrale Detektorempfindlichkeit überdeckt.

Die relative Verschiebung der zeitlichen THz-Signalform hin zu späteren Zeiten bei einer Erhö-
hung des Druckes erklärt sich durch die Änderung des Brechungsindexes des Gases innerhalb der
Druckzelle.

In Abb. 5.9(b) sind die gemessenen THz-Signalamplituden als Funktion des Drucks für 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). Zusätzlich ist die gemessene THz-Signalform im zeitlichen Verlauf für ver-
schiedene Drücke dargestellt. (unten)



112 PLASMAEMITTER MIT EXTERNEM E-FELD

verschiedene Laserpulsenergien dargestellt. Die experimentellen Daten bei hoher Laserpulsenergie
von 390 �J zeigen, dass das THz-Signal sowohl bzgl. der Größenordnung 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 unabhängig vom Gasdruck ist. Damit kann man schlussfol-
gern, dass auch das erreichte maximale Plasmavolumen praktisch druckunabhängig ist. Auf Basis
der Ergebnisse bzgl. der Strahlausbreitung in Anwesenheit nichtlinearer Brechungsindexeffekte aus
Kap.4.2 kann dieses Verhalten damit erklärt werden, das ja die maximale Intensität bzw. die maxi-
male Plasmadichte jeweils auf der Strahlachse durch die Plasmadefokussierung auf Werte begrenzt
sind, welche verhältnismäßig unabhängig von der Laserpulsenergie sind. Lediglich der minimale
Strahlradius, bei welchem die Defokussierung erfolgt, ändert sich mit der Laserpulsenergie. Bei
höheren Drücken wird sich an diesem Verhalten qualitativ nichts ändern. Lediglich der Übergang
vom konvergenten zum divergenten Strahl im Bereich der Strahltaille wird bei erhöhtem Druck
abrupter erfolgen. Dieser Effekt wird aber den minimalen Strahlradius und die Ausdehnung des
Plasmas entlang der Strahlachse kaum verändern. Da auch sonst keine Abweichungen in der Form
des Plasmavolumens zu erwarten sind, kann so die Unabhängigkeit des maximal erreichbaren Plas-
mavolumens anschaulich gut erklärt werden.

Bei niedrigen Laserpulsenergien ändert sich die Signalamplitude bei einer Variation des Drucks
dagegen signifikant. Die Ursache hierfür wird anhand der in Abb. 5.9(mitte) dargestellten Ände-
rung der THz-Signalamplitude bei einer Variation der Laserpulsenergie deutlich. Hier erkennt man
für niedrige Laserpulsenergien ein qualitativ anderes Verhalten. Die bei 1 bar beobachtete Mindest-
laserpulsenergie von etwa 30-40 �J, unterhalb derer keine THz-Emission beobachtet wird, ist bei
46 bar Druck auf etwa 5-10 �J reduziert. Dieses ist vermutlich auf die bei hohen Drücken deut-
lich stärkeren Selbstfokussierungseffekte zurückzuführen. Konkret heißt das, dass schon bei niedri-
gen Laserpulsenergien im Bereich von 10-30 �J eine deutliche Selbstfokussierung einsetzt, so dass
Strahlradien erreicht werden, welche deutlich kleiner sind als der im Vakuum erreichbare Strahl-
radius. Dieses führt dann auch zu einer Überhöhung der maximal auf der Strahlachse erreichten
Intensität, so dass die Intensitätsschwelle für die Ionisierung überschritten werden kann.

5.6.2. Druckabhängigkeit von Durchbruchfeldstärke und maximalem THz-Signal

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

Die Durchbruchspannung UBr (’Br’ von engl. „Breakdown“) ist definiert als die an den Elek-
troden angelegte Spannung, bei der mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit Durchbrüche oder
mit anderen Worten elektrische Überschläge stattfinden. Nach dem Paschen-Gesetz [122] ist be-
kannt, dass die Durchbruchspannung eine Funktion des Produkts von absolutem Druck Pabs mit
dem Elektrodenabstand lgap (’gap’ von engl. „Gap“) ist. Für niedrige Drücke weist UBr(Pabs � lgap)
ein Minimum auf. Für Drücke oberhalb von atmosphärischem Druck und unter der Annahme ho-
mogener Felder kann die Durchbruchspannung ausgedrückt werden als [123]
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Abbildung 5.10.: Berechnete sowie mit bzw. ohne lasergeneriertem Plasma gemessene Durchbruch-
feldstärke (oben) und THz-Amplitude bei maximal möglichem externen Feld (=
75% der Durchbruchfeldstärke) jeweils als Funktion des absoluten Gasdruckes.

UBr(Pabs � lgap) = C1 � (Pabs � lgap) + C2 �
p
Pabs � lgap;

mit C1 = 20; 5
kV

cm bar

sowie C2 = 6; 5
kV

p
cm bar

:

(5.10)

Dabei wurden die Zahlenwerte für Stickstoff verwendet. Die so berechnete Durchbruchfeldstär-
ke ist in Abb. 5.10(a) für den in der Druckkammer verwendeten Elektrodenabstand von 0,75 mm
dargestellt. Im Vergleich mit den ebenfalls dargestellten experimentell ermittelten Durchbruchfeld-
stärken ohne lasererzeugtes Plasma fällt 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 Feldinhomogenitäten durch die verwendeten abgerundeten Elektroden und eine nicht
ausreichende Oberflächenqualität der Elektroden zurückzuführen. Der Einfluss der Oberflächen-
qualität auf die Durchbruchfeldstärke erklärt sich dabei dadurch, dass auf Grund der Oberflächen-
rauhigkeit bzw. auf Grund von Verunreinigungen lokale Feldüberhöhungen auftreten, die dann als
Ausgangspunkt für einen Überschlag wirken.

Mit lasererzeugtem Plasma zwischen den Elektroden ist die Durchbruchfeldstärke noch sehr
viel stärker reduziert. Dieses erklärt sich dadurch, dass das Plasma als idealer Startpunkt für einen
Überschlag dient, da ja hier schon ionisiertes Gas vorliegt, welches sonst erst im Rahmen des Über-
schlags erzeugt wird.
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Die experimentellen Daten zeigen jedoch, dass trotz der deutlichen Reduzierung der Durch-
bruchfeldstärke relativ zum theoretisch erwarteten Verlauf eine Erhöhung der Durchbruchfeldstärke
von etwa 15 kV/cm bei atmosphärischem Druck auf etwa 250 kV/cm bei 46 bar erfolgt.

Für die Experimente zur THz-Erzeugung ist es sinnvoll, externe Feldstärken von maximal 75 %
der Durchbruchfeldstärke zu verwenden, um Überschläge 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 mögliches externes Feld von 75 % der
Durchbruchfeldstärke 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 bestätigt.

Zusammenfassend lässt sich sagen, dass die Druckerhöhung als Instrument zur Steigerung der
THz-Emission des Plasmaemitters mit angelegtem externen Feld nur begrenzt sinnvoll ist. Grund-
sätzlich ist zwar auf Grund der höheren Durchbruchfeldstärke eine Steigerung der THz-Feldstärke
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 Drücke von
bis zu 46 bar und anderseits die Verwendung von Hochspannungen von bis zu 25 kV.



6. THz-Erzeugung in Plasmen auf Basis von �
(3)-Effekten

In dem in diesem Kapitel beschriebenen Experiment zur THz-Erzeugung mittels lasergenerier-
ten Plasmen wird ein Laserpuls mit der optischen Fundamentalfrequenz (!opt = 2,43�1015 1/s =̂
�opt 775 nm) mit einem mittels eines BBO-Kristalls erzeugten frequenzverdoppelten Laserpuls mit
der optischen Frequenz (!SHG = 2 �!opt = 4,86�1015 1/s =̂ �SHG 387,5 nm)1 überlagert. Die Idee
diese Experiments basiert auf den Arbeiten von Cook et al., welche ein vergleichbares Experiment
durchgeführt haben [18, 124]. Von Cook et al. wurden zur Erklärung der THz-Emission zunächst
�(3)-Effekte2 in Luft [18] bzw. in einer späteren Arbeit [124] �(3)-Effekte im erzeugten Plasma vor-
geschlagen. Der phänomenologische Erklärungsansatz von Cook et al. soll innerhalb dieses Kapi-
tels zunächst 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 berücksichtigt. Darüber
hinaus ermöglicht die hier vorgestellte quantitative Analyse die Bestimmung des absoluten �(3)-
Werts des erzeugten Plasmas. Leider wurden von Cook et al. keine möglichen Mechanismen zur
Erklärung des Zustandekommens der Nichtlinearität dritter Ordnung in laser-erzeugten Plasmen
diskutiert. Eine solche Diskussion möglicher mikroskopischer Ursachen für die Nichtlinearitäten
erfolgt daher in Kap. 7 dieser Arbeit. Dabei wird zunächst anhand von Literaturdaten die Erzeu-
gung höherer Harmonischer der optischen Fundamentalfrequenz im Plasma diskutiert, da dieser
Effekt ebenfalls auf Nichtlinearitäten höherer Ordnung im Plasma beruht. Darüber hinaus wird in
Kap. 7 dieser Arbeit ein neuartiges mikroskopisches Modell zur Erklärung der THz-Emission auf
Basis von Generationsnichtlinearitäten vorgestellt und anhand der experimentellen Befunde mit
dem phänomenologischem �(3)-Modell verglichen und bewertet.

6.1. Beschreibung des Experiments

Eine Überlagerung 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 �m dünner BBO-Kristall eingebracht wird. Der
modifizierte Aufbau ist in Abb. 6.1 dargestellt. Die Dicke des BBO-Kristalls wurde dabei so ge-
wählt, 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 Laserpulslänge.

Zwischen BBO-Kristall und Brennpunkt wurde ferner ein drehbares Glasplättchen mit einer
Dicke von ca. 150�m montiert. Auf Grund der Dispersion des Glasplättchens 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 (!) und der Welle mit
zweiten Harmonischen (2!) variiert werden. Dieses ist notwendig, da auf Grund der Dispersion der
Luft zwischen BBO-Kristall und dem Brennpunkt ohne Kompensation zunächst eine willkürliche

1SHG von engl. „Second Harmonic Generation“
2Mit �(3)-Effekten werden nichtlineare Effekte dritter Ordnung im jeweiligen Medium bezeichnet.
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Abbildung 6.1.: Experimenteller Aufbau der Messanordnung zur Erzeugung und Detektion von
THz-Strahlung mittels Nichtlinearitäten 3. Ordnung in lasergenerierten Plasmen

Phasenbeziehung zwischen den zwei Wellen im Plasma entsteht. Durch eine Drehung des Glasp-
lättchens 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 ausführlich in Kap. 6.3 dargestellt.

Als zusätzliche experimentelle Schwierigkeit muss bei diesem Experiment berücksichtigt wer-
den, dass nicht nur im Plasma sondern auch im nichtlinearen BBO-Kristall ein THz-Signal erzeugt
wird. Zur Unterscheidung zwischen den Signalbeiträgen vom BBO-Kristall bzw. vom Plasma wur-
de ein THz-transparenter und optisch undurchsichtiger Filter3 entweder zwischen BBO-Kristall und
Plasma oder alternativ hinter dem Plasma platziert. Dieses ermöglicht im ersten Fall eine Messung
des reinen im BBO-Kristall erzeugten THz-Signals. Im zweiten Fall, in dem der Filter nur zur Bei-
behaltung des Zeitnullpunktes und zur Berücksichtigung evtl. THz-Absorptionen im Filter selbst
nötig ist, wird eine Überlagerung der im BBO-Kristall und der im Plasma erzeugten Signalbeiträge
gemessen. Da mit dem elektro-optischen Detektor jedoch kohärent die zeitaufgelöste elektrische
Feldstärke 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. Einführung in die THz-Erzeugung auf Basis von �
(3)-Effekten

Ein Modell zur Erklärung der THz-Emission auf Basis von �(3)-Effekten wurde von Cook et al.
vorgeschlagen [18, 124]. Im Rahmen des �(3)-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.
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Dabei ist E�det die Amplitude der detektierten THz-Signalform. Ppl ist die erzeugte Polarisation
im Plasma. E�! (E�2!) ist die maximale optische Feldamplitude des Laserpulses mit der Funda-
mentalfrequenz (mit der zweiten Harmonischen) und mit der Laserpulsenergie J! (J2!). Jopt ist
die Gesamtlaserpulsenergie des Ausgangslaserpulses vor der Frequenzverdopplung im BBo-Kri-
stall und �(3)pl beschreibt die als konstant angenommene Nichtlinearität dritter Ordnung im Plasma.

Weiter wurde im letzten Schritt angenommen, dass J2! / J2opt ist, und dass J! � Jopt ist. Diese
Annahmen sind allerdings auf Grund von Sättigungseffekten im BBO-Kristall für höhere Laser-
pulsenergien nur noch bedingt richtig und werden daher in der späteren genauen Modellierung der
THz-Emission fallen gelassen. Die in Gl. 6.1 vorgenommene Verknüpfung von lokalen mikroskopi-
schen Größen wie Ppl, E�

!, E�
2! mit makroskopischen Größen wie E�det, J! , J2! , Jopt ist allerdings

nur dann sinnvoll, wenn man eine Änderung der Proportionalitätskonstante bei einer Änderung der
äußeren Rahmenbedingungen zulässt. Solche Rahmenbedingungen sind z.B. die Größe des Plas-
mavolumens oder die Intensitätsverteilung im Plasma. Anders ausgedrückt gilt der Zusammenhang
in Gl. 6.1 nur bei als konstant angenommenen äußeren Rahmenbedingungen. Weiter wurde bei der
Darstellung in Gleichung 6.1 �

(3)
pl zunächst als Skalar eingeführt. Dieses ist ausreichend, solan-

ge nur Proportionalitäten betrachtet werden sollen. Genau genommen ist �(3)pl natürlich 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 für ver-
schiedene Laserpulsenergien Jopt dargestellt. Man erkennt deutlich die nach Gleichung 6.1 erwarte-
te quadratische Abhängigkeit. Die Abweichungen bei höheren Laserpulsenergien deuten auf Sätti-
gungseffekte im BBO-Kristall oder aber auf andere Sättigungsmechanismen 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 dafür, dass der �(3)-Prozess im Plasma und nicht, wie von Cook et al. ursprüng-
lich vermutet, in der Luft stattfindet. Aus diesem Grunde soll in der ausführlichen Modellierung der
THz-Emission im Rahmen dieser Arbeit insbesondere der Einfluss des endlichen und von der La-
serpulsenergie abhängigen Plasmavolumens mitberücksichtigt werden. Zusätzlich ist in Abb. 6.2
auch das vom BBO-Kristall erzeugte THz-Signal dargestellt. Hier findet man, wie für die optische
Gleichrichtung und damit für einen �(2)-Prozess erwartet, eine lineare Abhängigkeit 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-Kristall durchläuft
die Überlagerung der zwei Laserpulse mit der Fundamentalfrequenz bzw. mit der zweiten Harmo-
nischen eine gewisse Wegstrecke in der Umgebungsluft und zusätzlich ein Wegstück im Glasplätt-
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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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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 Phasenänderung zueinander. In Abb.
6.3 ist die gemessene THz-Feldstärke im Hauptpuls für verschiedene Brennpunkt-BBO Abstände
und unterschiedliche Drehwinkel des Glasplättchens dargestellt. Man erkennt deutlich, dass das Si-
gnal durch die Änderung der relativen Phase in der Größenordnung deutlich verändert wird und
sich auch die Polarität des Signals ändert.

Bevor im weiteren die Phasenänderung als Funktion der Wegstrecke in Luft und des Drehwin-
kels des Glasplättchens genau quantifiziert wird, soll zunächst 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.

E�
det / Ppl = �

(3)
pl � (E�

!sin(!t))
2E�

2!sin(2!t+ '!;2!)

= �
(3)
pl � (E

�
!)

2E�
2! �

1

4
sin(�'!;2!) + 2sin(2!t+ '!;2!)� sin(4!t+ '!;2!)

= �
(3)
pl � (E

�
!)

2E�
2! �

1

4
sin(�'!;2!): (6.2)

Die zeitliche Mittelung über 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 Einhüllende der optischen Intensität, also durch die langsame Änderung der
optischen Feldamplituden, erzeugt. Eine Oszillation der Polarisation mit optischen Frequenzen ist
für die THz-Erzeugung dagegen unerheblich, so dass die entsprechenden Terme unberücksichtigt
bleiben können.

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 (�opt = 775 nm) beträgt 1,0002748
[125]. Bei der zweiten Harmonischen (�opt = 387,5 nm) ändert sich der Wert auf 1,0002829 [125].
Damit ergibt sich eine Differenz im Brechungsindex von 8,1 � 10�6. Dieses entspricht einer Ände-
rung der relativen Phase zwischen den zwei optischen Wellen ('!;2!) um 76,2� pro cm Propagation
durch Luft. Der Brechungsindexunterschied in Glas liegt für die relevanten Wellenlängen und für
typische Glassorten typischerweise bei 0,02 bis 0,05[24]. Die Änderung der optischen Wellenlän-
ge beim Durchlaufen einer Glasplatte der Dicke lGlas, welche um den Winkel  Glas relativ zur
senkrecht zum Strahl stehenden Ebene verkippt ist, beträgt

�lopt = nGlas � lGlas

 
1

cos(arcsin( sin( Glas)nGlas
))
� 1

!
: (6.3)

Damit kann man den relativen Phasenunterschied '!;2! als Funktion des Drehwinkels des Glasp-
lättchens  Glas ausdrücken als:

'!;2! = lGlas �

 
n!

 
1

cos(arcsin( sin( Glas)n!
))
� 1

!
n2!

 
1

cos(arcsin( sin( Glas)n2!
))
� 1

!!
:

(6.4)
Mit den typischen4 Parametern für das Glasplättchen (n! = 1,55, n2! = 1,57, lGlas = 150 �m)
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Abbildung 6.4.: Änderung der relativen optischen Phase '!;2! als Funktion des Drehwinkels des
Glasplättchens  Glas.

ergibt sich damit die in Abb. 6.4 dargestellte Phasenverzögerung.

Bei der Bewertung der experimentellen Daten muss weiter berücksichtigt werden, dass durch
eine Änderung des Brennpunkt-BBO-Abstands nicht nur die relative Phase zwischen den zwei Wel-
len variiert wird, sondern sich auf Grund der Strahlgeometrie auch die Flächenenergiedichte des auf
den BBO eintreffenden Lichts, und damit die Konversionseffizienz und so der Anteil der zweiten
Harmonischen am Gesamtpuls, verändert. Geht man davon aus, dass sich die Konversionseffizienz
in der ersten Ordnung linear mit der Flächenenergiedichte der auftreffenden Strahlung ändert 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 verhält.

In Abb. 6.5 sind die experimentellen Daten aus Abb. 6.3 dargestellt als Funktion der relativen
Phasenänderung '!;2! , welche sich auf Grund des Durchlaufs der zwei Wellen durch die entspre-
chenden Wegstrecken in Luft bzw. im ggf. gedrehten Glasplättchen ergeben. Die Daten sind bzgl.
des Einflusses der geänderten Konversionseffizienz zusätzlich auf eine feste Konversionseffizienz,
welche sich bei einem BBO-Brennpunkt Abstand von 4 cm ergäbe, normiert. Die Darstellung mit
der entsprechenden Anpassung zeigt, dass die Daten wie nach Gleichung 6.2 erwartet, einem sinus-
förmigen Verlauf folgen.

Bei allen weiteren dargestellten Messungen mit dem Plasmaemitter wurde mittels einer Än-
derung der relativen Phase '!;2! durch eine Drehung des Glasplättchens jeweils das THz-Signal
optimiert, so dass ein Maximum des Signals erreicht wurde. Da man im ungünstigen Fall maximal
90� von einem Maximum entfernt ist, ist nach Abb. 6.4 eine Drehung des Glasplättchens von maxi-
mal 20� nötig, um ein Maximum zu erreichen, wenn man eine Änderung der Polarität des Signals
zulässt. Drehwinkel in dieser Größenordnung sind noch problemlos experimentell zu realisieren, so
dass in allen Fällen eine Optimierung der relativen Phase '!;2! möglich ist.

4Da die genauen Parameter des verwendeten Glasplättchens (Glassorte und -dicke) nicht bekannt sind, wurden als
typische Parameter solche Werte gewählt, welche eine gute Anpassung der experimentellen Daten ermöglichen.
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Abbildung 6.5.: 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 repräsentieren verschiedene
Abstände zwischen Brennpunkt und BBO, sowie unterschiedliche Stellungen des
Glasplättchens. Die Daten wurden zusätzlich um den Einfluss der unterschiedli-
chen BBO-Konversionseffizienz korrigiert.
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6.4. Variation des BBO-Drehwinkels

Für die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente wurde ein Typ I BBO-Kristall ver-
wendet, welcher so geschnitten ist, dass sich für die Erzeugung der zweiten Harmonischen ausge-
hend von Licht der Wellenlänge �opt = 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 Einhüllenden der Laserpulse der zwei Frequenzen mit
zunehmendem Durchlauf durch den BBO-Kristall relativ zueinander zeitlich voneinander entfernen
werden.

Für die Energie des erzeugten Laserpulses bei der zweiten Harmonischen der Fundamentalfre-
quenz (J2!) als Funktion der Energie des Ausgangslaserpulses (Jopt) und dem Drehwinkel �BBO
des BBO-Kristalls gilt, wenn man Sättigungseffekte im BBO-Kristall vernachlässigt [126]:

J2!(�BBO; Jopt) / sin4 (�BBO) � (Jopt)2 : (6.5)

Dabei ist �BBO so definiert, dass �BBO = 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) für verschiedene BBO-Dreh-
winkel �BBO zusammen mit der Anpassung an Gleichung 6.5 dargestellt. Dabei ist eine gute Über-
einstimmung der experimentellen Daten mit der Anpassung zu erkennen.

Obwohl der BBO-Kristall nur für optische Frequenzverdoppelung optimiert ist, wird auch im
BBO-Kristall THz-Strahlung durch optische Gleichrichtung erzeugt. Der Generationsprozess ver-
läuft dabei im Prinzip völlig analog zur THz-Erzeugung in ZeTe, welche in Kap. 3.3 ausführlich
behandelt ist. Für den in den Experimenten verwendeten BBO-Kristall erwartet man eine Winkel-
abhängigkeit der Form [126]

E0
BBO(�BBO; J0) / J0cos(�BBO)

�
C1cos

2(�BBO)� C2sin
2(�BBO)

�
: (6.6)

In der Darstellung in Abb. 6.6 erkennt man, dass diese Abhängigkeit in etwa experimentell bestätigt
wird. Allerdings fällt auf, dass in Bereichen, in welchen ein hoher Anteil an frequenzverdoppelter
Strahlung vorliegt(z.B. etwa bei �BBO = 90�), Abweichungen von der erwarteten Form auftreten.
Diese Abweichungen sind vermutlich darauf zurückzuführen, dass auch das frequenzverdoppelte
Licht zur THz-Erzeugung im BBO-Kristall beiträgt. Solche Beiträge sind allerdings nicht in Gl. 6.6
berücksichtigt.

Bezüglich der Polarisation des erzeugten Lichts mit der zweiten Harmonischen ist bei einem
Kristall mit Typ I Phasenanpassung allerdings zu beachten, dass bei optimaler Konversionseffizienz
(hier bei �BBO = 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
�BBO, um den auch der Kristall gedreht wird. Damit würde bei �BBO = 0� Licht der zweiten Har-
monischen mit der gleichen Polarisation wie der der Ausgangswelle erzeugt. Allerdings erreicht bei
�BBO = 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 möglich ist.

Zur Diskussion der Abhängigkeit der im Plasma erzeugten THz-Strahlung vom Drehwinkel des
BBO-Kristalls muss zunächst ausgeführt werden, dass bei der Darstellung in Gleichung 6.1 �(3)pl
als Skalar eingeführt wurde, obwohl �(3)pl genau genommen ja ein Tensor dritter Ordnung ist. Eine
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Abbildung 6.6.: Konversionseffizienz des 100 �m BBO-Kristalls (oben) und im BBO (mitte)
bzw. im Plasma (unten) erzeugtes THz-Signal als Funktion des BBO-Drehwinkels
�BBO .
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in Anhang A.6 dargestellte Analyse der Eigenschaften von Tensoren von isotropen Medien ermög-
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 �(3)-Wert des Plasmas (d.h. für 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-Kristalls �BBO gegeben ist, kann man den Anteil von der Amplitude E02! in
Richtung der Polarisation von Fundamentalen bzw. in Richtung der Detektorempfindlichkeit (E0;x2! )
ausdrücken als:

E0;x
2! /

p
J2! � cos(�BBO)

/ Jopt � cos(�BBO) � sin2(�BBO):
(6.7)

Analog zu Gleichung 6.1 erhält man damit für die im Plasma erzeugte THz-Strahlung

E0
det / ppl / �

(3)
pl � (E

0
!)

2E0;x
2!

/ �
(3)
pl � J!

p
J2! � cos(�BBO)

/ �
(3)
pl � J

2
opt � cos(�BBO) � sin

2(�BBO):

(6.8)

Das bedeutet insbesondere, dass das Maximum der THz-Emission nicht bei �BBO = 0, also
bei dem Drehwinkel für maximale Energie des frequenzverdoppelten Laserpulses, sondern bei
�BBO =�54,75� erreicht wird.

Die im Plasma für verschiedene Drehwinkel des BBO-Kristalls erzeugte THz-Strahlung ist in
Abb. 6.6 (unten) dargestellt. Dabei wird der erwartete Zusammenhang von den experimentellen
Daten gut bestätigt. Insbesondere erkennt man deutlich, dass das Maximum der THz-Strahlung bei
�BBO =�54,75� erreicht wird. Bei �BBO =�37� verschwindet das Hintergrundsignal des BBO-
Kristalls. Damit ist bei diesem Drehwinkel eine Untersuchung der THz-Erzeugung im Plasma mög-
lich, ohne dass zur Gewinnung des reinen Plasma-Signals erst das BBO-Hintergrundsignal in einer
zusätzlichen 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 2!opt und der Laserpulsenergie
J2! ausgehend von dem ankommenden Laserpuls mit der Fundamentalfrequenz !opt und der La-
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serpulsenergie J! innerhalb des BBO-Kristalls ist ein nichtlinearer Prozess zweiter Ordnung. Damit
erwartet man für die Konversionseffizienz der Laserpulsenergie den Zusammenhang

J2w=Jopt / Iopt: (6.9)

Für konstante Laserpulslängen gilt auch

J2w=Jopt /Wopt =
Jopt

Aopt
: (6.10)

Damit sollte die Konversionseffizienz insbesondere umgekehrt proportional zu der beleuchteten Flä-
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 durchgeführt wurden. Dieses bedeutet insbesondere, dass
der BBO-Drehwinkel mit �BBO = 54; 75� optimal für die THz-Erzeugung im Plasma, nicht aber
optimal für die Frequenzverdoppelung gewählt wurde. Die experimentellen Daten zeigen, dass ein
linearer Zusammenhang nur für maximale Intensitäten von bis zu 5000 �J/cm2 gefunden wird. Für
höhere Intensitäten setzt ein Sättigungsverhalten ein. Dieses erklärt sich im wesentlichen dadurch,
dass bei höheren Intensitäten ein signifikanter Teil der Energie der Ausgangswelle in die erzeugte
Welle der Frequenz 2! transferiert wird. Damit wird die Intensität der Ausgangswelle mit zuneh-
mender Propagationslänge im BBO-Kristall reduziert und der Generationsprozess der zweiten Har-
monischen wird geschwächt. Der funktionale Zusammenhang für ein solches Sättigungsverhalten
ist nach Ref. [31] gegeben durch:

Jw=Jopt = C1 � tanh

 r
Iopt

C2

!2

: (6.11)

Für den in den THz-Experimenten verwendeten BBO-Kristall mit 100 �m Dicke ergeben sich bei
dem speziellen für die THz-Experimente verwendeten Drehwinkel �BBO = 54; 75� durch An-
passung an die experimentellen Daten die Parameter C1 = 51,864 % und C2 = 39800 �J/cm2. 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 J2! für
die jeweilige Energie des Ausgangslaserpulses Jopt und den jeweiligen Abstand zwischen BBO-
Kristall und Plasma-Brennpunkt bestimmt werden.

6.6. Modellierung der THz-Emission auf Basis von �
(3)-Effekten im

Plasmavolumen

Ein Modell zur Erklärung der THz-Emission auf Basis von �(3)-Effekten wurde von Cook et al. vor-
geschlagen [18, 124]. Dabei wurde von Cook et al. zunächst die Ansicht vertreten, es handle sich
dabei um �(3)-Effekte in Luft[18]. Später gingen Cook et al. dann von einem �(3)-Effekt im erzeug-
ten Plasma aus [124]. Diese Frage ist insofern von besonderer Bedeutung, als für den Fall, dass die
THz-Erzeugung im Plasma stattfindet, die Variationen im Plasmavolumen durch die Änderung der
Laserpulsenergie in geeigneter Form berücksichtigt werden müssen. Dieses und eine quantitative
Analyse, welche letztlich eine Abschätzung des �(3)-Werts des Plasmas ermöglicht, zeichnet das in
diesem Unterkapitel vorgestellte quantitative Modell aus.
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Abbildung 6.7.: Konversionseffizienz des 100 �m BBO-Kristalls

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 räumlich gaußförmiger
Verteilung aus, bedeutet dieses, dass sich die Laserpulslänge und der Strahlradius des erzeugten
frequenzverdoppelten Laserpulses im Vergleich zu dem Ausgangslaserpuls um den Faktor

p
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 räumlich
als auch zeitlich perfekt überlappen. Bzgl. der zeitlichen Überlappung kann diese Annahme da-
mit gerechtfertigt werden, dass Unterschiede im zeitlichen Verlauf, welche durch den nichtlinearen
Erzeugungsprozess im BBO, also auf Grund der zeitabhängigen Konversionseffizienz entstehen,
vor allem in Bereichen niedriger Intensität (welche nur schwach zur nichtlinearen THz-Erzeugung
beitragen), auftreten. Unterschiede in der räumlichen Überlappung treten zum einen auf Grund
der nichtlinearen Erzeugung, also der räumlich unterschiedlichen Konversionseffizienz im BBO-
Kristall, und zum anderen aber auch durch die bessere Fokussierbarkeit der frequenzverdoppelten
Strahlung auf Grund der reduzierten Wellenlänge auf. Bzgl. des minimalen Brennpunktdurchmes-
sers wirken die beiden Effekte in entgegengesetzter Richtung, so dass auch hier die Annahme ei-
ner perfekten räumlichen Überlappung näherungsweise gerechtfertigt ist. Mit den so gemachten
Annahmen kann die raum-zeitliche Intensitätsverteilung für die fundamentale und die frequenzver-
doppelte optische Strahlung ausgedrückt werden als
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I!(r; z; t) = I0;! � F (r; z) � T
�
t�

z

c0

�

I2!(r; z; t) = I0;2! � F (r; z) � T
�
t�

z

c0

�
;

mit T (t�) = exp

�
�4ln(2)(t�)2

�2p

�
;

I0! =
4
p
ln(2)J!p
��p�r

2
0

und I02! =
4
p
ln(2)J2!p
��p�r

2
0

:

(6.12)

F (r; z) ist dabei die auf die theoretisch erreichte maximale Intensität im Vakuum normierte räumli-
che Intensitätsverteilung. Diese ist ohne nichtlineare Brechungsindexeffekte gegeben durch (vergl.
Kap. 4.2):

F (r; z) =
1�

1 + z2

z20

� exp

0
@ �2r2

r20

�
1 + z2

z20

�
1
A : (6.13)

Alternativ steht F (r; z) als Ergebnis der numerischen Berechnungen aus Kap. 4.3, in denen nicht-
lineare Brechungsindexeffekte mit berücksichtigt wurden, zu Verfügung. Diese numerischen Daten
werden im weiteren als Grundlage der Modellierung der THz-Emissionen aus den lasererzeugten
Plasmen verwendet.

6.6.2. Quantitative Beschreibung der THz-Emmission

Das hier dargestellte Modell geht in Übereinstimmung mit der späteren Ansicht von Cook et al.
[124] von der Annahme aus, das die �(3)-Effekte im Plasma und nicht in der Luft für die THz-Emis-
sion verantwortlich sind. Das Ausschließen von �(3)-Effekten in Luft ist nach den Erkenntnissen
dieser Arbeit insofern gerechtfertigt, als dass einerseits eine Abschätzung der Größenordnung des
�(3)-Werts für das Plasma am Ende dieses Abschnitts auf Basis des vorgestellten Modells zeigen
wird, dass der �(3)-Wert von Luft um etwa zwei Größenordnungen zu klein ist, um die THz-Emis-
sion zu erklären. Darüberhinaus ist man nur durch die Berücksichtigung der Volumenabhängigkeit
des Plasmas von der Laserpulsenergie (eine solche Abhängigkeit gibt es für die Luft ja nicht) in
der Lage die Änderung der THz-Amplitude für unterschiedliche (und insbesondere für kleinere)
Laserpulsenergien zufriedenstellend zu beschreiben.

In dem hier dargestellten Modell wird daher angenommen, dass das Plasma in den Volumenbe-
reichen, welche einen deutlichen Ionisierungsgrad aufweisen, ein konstantes �(3)pl besitzt. Außerhalb

dieser Bereiche wird ein �(3) von Null angenommen.
Darüber hinaus werden in dem hier dargestellte Modell solche Effekte vernachlässigt, welche

sich dadurch ergeben, dass der Zeitpunkt der Plasmaerzeugung vom Verhältnis der örtlichen maxi-
malen Intensität zur Schwellintensität für die Ionisierung abhängt, und somit nicht für den vollstän-
digen zeitlichen Verlauf des Laserpulses ein Plasma vorliegt. Dieses wird damit gerechtfertigt, dass
dieser Effekt nur dann von Bedeutung ist, wenn die örtliche maximale Intensität nur leicht oberhalb
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der Schwellintensität für die Ionisierung liegt. In diesen Bereichen sind aber auf Grund der relativ
niedrigeren Intensität die nichtlinearen Effekte ohnehin nur schwach ausgeprägt.

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

Ppl(r; z; t) = "0 � �(3)(r; z) �
�
E0
!(r; z; t)

�2 � E0
2!(r; z; t)

= "0 � �(3)(r; z) �
2 � I!(r; z; t)

"0c0
�

s
2 � I2!(r; z; t)

"0c0
cos(�BBO)

=
2
p
2

p
"0c

3
2

0

� �(3)(r; z) � I0! �
q
I02!cos(�BBO) � (F (r; z))

3
2 �
�
T (t�

z

c0
)

� 3
2

;

mit �(3)(r; z) =

(
�
(3)
pl ; falls (r; z) in Vpl;

0; sonst.

(6.14)

Dabei wurde das Poynting-Theorem Iopt = 1=2"0c0(E
0
opt)

2 benutzt. Das retardierte Dipolmoment
des Plasmas pretpl (t) kann dann ausgedrückt werden als

pretpl (t) =

Z
V 0

Ppl(z
0; r0; t+

z0

c0
)dV 0

=
2
p
2

p
"0c

3
2

0

� I0;opt;! �
p
I0;opt;2! � (T (t))

3
2 � �(3)pl Veff � cos(�BBO);

mit Veff =

Z
(V’ in Vpl)

�
F (r0; z0)

� 3
2 dV 0:

(6.15)

Damit ist zur Beschreibung des THz-Signals im wesentlichen die Bestimmung des in Gl. 6.15 einge-
führten effektiven Volumens Veff notwendig. Für eine Intensitätsverteilung ohne Berücksichtigung
von nichtlinearen Brechungsindexeffekten kann das effektive Volumen Veff analytisch berechnet
werden:

Veff (Jopt) =

Z
(V’ in Vpl)

�
F (r0; z0)

� 3
2dV 0
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(6.16)

Analog lässt sich Veff auch unter Berücksichtigung von nichtlinearen Brechungsindexeffekten nu-
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Abbildung 6.8.: Effektives Volumen Veff mit und ohne Berücksichtigung von nichtlinearen Bre-
chungsindexeffekten als Funktion der Gesamtlaserpulsenergie Jopt.

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

In Abb. 6.8 ist das effektive Volumen Veff jeweils mit und ohne Berücksichtigung von nicht-
linearen Brechungsindexeffekten als Funktion der Gesamtlaserpulsenergie Jopt dargestellt. Dabei
fällt auf, dass die Abweichungen, welche sich für das effektive Volumen auf Grund der Berücksich-
tigung von nichtlinearen Brechungsindexeffekten ergeben, deutlich drastischer ausfallen, als dieses
bei der Bestimmung des tatsächlichen Plasmavolumens der Fall war (vgl. Abb. 4.10). Dieses erklärt
sich dadurch, dass durch die Plasmadefokussierung insbesondere das Auftreten hoher Spitzenin-
tensitäten verhindert wird (vgl. Kap. 4.3). Diese hohen Spitzenintensitäten erklären aber gerade
das deutliche Anwachsen des effektiven Volumens, wenn nichtlineare Brechungsindexeffekte nicht
berücksichtigt werden.

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

Edet(t) =
ATHz

8�2�0c30fkollfdet

@3

@t3
pplret(t)

=
�
(3)
P lasma � I0;! �

p
I0;2!ATHz

2
p
2�2"

3
2

0 c
9
2

0 f1f2

�
@3
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3
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�2p
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��
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�
�4ln(2)
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�2p

�� 3
2

: (6.17)

Bis auf den unbekannten Wert für �(3)P lasma kann damit das THz-Signal am Ort des Detek-
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Abbildung 6.9.: Darstellung des effektiven Volumens Veff als Funktion der Laserpulsenergie. Die
Datenpunkte wurden aus der gemessenen THz-Amplitude berechnet. Die Linie re-
präsentiert das numerisch berechnete effektive Volumen auf Basis der Intensitäts-
verteilung im Brennpunkt unter Berücksichtigung nichtlinearer Brechungsindexef-
fekte.

tors beschrieben werden. Damit kann der Wert für �(3)P lasma durch Anpassung der berechneten
THz-Signalamplituden an die gemessenen Daten erfolgen. Berücksichtigt man dabei die spek-
trale Empfindlichkeit des Detektors und verwendet die für unterschiedliche Laserpulsenergien zu
Verfügung stehenden Daten, ergibt sich der absolute Wert für den �(3)-Wert des Plasmas von
�
(3)
pl = 9,3�1,5 � 10�24 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 �(3)-Wert für das Plasma ist allerdings mehr als zwei
Größenordnungen größer als der �(3)-Wert von Luft (�(3)Luft = 4,5 � 10�26 V2/m2 [98]). Damit er-
scheint der erste Erklärungsansatz von Cook et al. [18], welche zunächst von Nichtlinearitäten 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
außerhalb des Plasmavolumens vernachlässigbar ist.

Auf Basis des angepassten konstanten Wertes für �(3)pl kann aus den experimentell bestimmten
THz-Amplituden auch der Verlauf des effektiven Volumens Veff als Funktion der Laserpulsener-
gie bestimmt werden. Die so gewonnenen Werte sind in Abb. 6.9 zusammen mit dem numerisch
bestimmten effektiven Volumen dargestellt.

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 �(3)-Plasma Emitters ohne
(links) und mit (mitte) Berücksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften.
Zum Vergleich ist rechts die gemessene THz-Signalform dargestellt.

bestimmten effektiven Volumen Veff 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 für Laserpulsenergien größer als 250�J erklärt sich vermutlich durch im Modell nichtbe-
rücksichtigte Sättigungseffekte auf Grund von Phasenfehlanpassung oder Absorptionseffekten im
Plasma. Die Übereinstimmung in der absoluten Größe ist natürlich nicht überraschend, da ja der
�(3)-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
gaußförmigen Intensität des optischen Pulses. In Abb. 6.10 (mitte) ist die modellierte THz-Signal-
form unter Berücksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften dargestellt. Erwartungsgemäß
wird die maximale Amplitude deutlich reduziert, und das detektierbare Signal zeigt eine deutlich
größere Halbwertsbreite. Zum Vergleich ist in Abb. 6.10 (rechts) auch die experimentell bestimm-
te Signalform dargestellt. Die experimentelle Signalform wurde allerdings ohne eine Spülung des
Messaufbaus mit trockenem Stickstoffgas gewonnen, so dass hier nach dem Hauptpuls zusätzliche
Oszillationen auf Grund der Wasserdampf-Absorptionslinien der Laborluft sichtbar sind. Grund-
sätzlich findet man jedoch für den ersten Teil der Signalform eine qualitativ recht gute Überein-
stimmung der modellierten und der berechneten Signalform. Die Halbwertsbreite des experimen-
tell bestimmten Hauptpulses ist allerdings deutlich größer als die des modellierten Signals. Diese
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Abbildung 6.11.: Darstellung der modellierten und der gemessene spektralen Flächenenergiedichte
am Ort des Detektors für einen Laserpuls mit 420 �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
nichtberücksichtigte Phasenfehlanpassung oder auf die bei der Beschreibung der Strahlausbreitung
gemachten Vereinfachungen zurückzuführen.

In Abb. 6.11 (links) ist die modellierte spektrale Flächenenergiedichte am Ort des Detektors
mit und ohne Berücksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften dargestellt. Dabei fällt zu-
nächst auf, dass das modellierte Spektrum der erzeugten Flächenenergiedichte ein Maximum bei
etwa 5 THz aufweist und dann bis hin zu 10 THz wieder deutlich abfällt. Damit unterscheidet sich
dass Spektrum grundsätzlich vom Plasmaemitter mit externem Feld, bei dem ja bis hin zu 10 THz
kein signifikanter Abfall im Spektrum zu beobachten ist. Dieses Verhalten erklärt sich dadurch,
dass im �(3)-Bild ja am Detektor eine THz-Signalform erzeugt wird, welche durch die dritte Zeita-
bleitung des zeitlichen Intensitätsverlaufs des Laserpulses gegeben ist. Damit ist die Bandbreite
des �(3)-Emitters durch den Laserpuls begrenzt. Im Gegensatz dazu werden die extrem hohen Fre-
quenzkomponenten beim Plasmaemitter mit externem Feld durch das abrupte Überschreiten der
Ionisierungsschwelle erzeugt.

Der Vergleich der modellierten detektierbaren mit der gemessenen Flächenenergiedichte 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 berücksichtigte Phasenfehlanpassung im Plasma
oder die gemachten Vereinfachungen bei der THz-Strahlausbreitung zurückzuführen.
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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 Berücksichtigung der Sättigungseffekte im BBO-Kristall ergibt, zusammen
mit den experimentell gewonnenen Werten als Funktion der Laserpulsenergie dargestellt. Zum Ver-
gleich ist noch zusätzlich eine einfache quadratische Anpassung dargestellt. Dabei fällt auf, dass
das hier dargestellte Modell die bereits in Kap. 6.2 diskutierten Abweichungen der experimentellen
Daten vom quadratischen Verlauf qualitativ richtig erklärt, da ja im Modell das endliche Plasma-
volumen und Sättigungseffekte im BBO-Kristall berücksichtigt 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 genügend genaue Bestimmung der Ionisierungsschwelle oder der Intensitätsverteilung
zurückzuführen. Ungenauigkeiten in der Bestimmung der Intensitätsverteilung erscheinen dabei
wahrscheinlicher, da diese ja innerhalb eines recht einfachen numerischen Modells bestimmt wur-
den. Diese Abweichungen führen vermutlich zu einer leichten Verschiebung bei der Bestimmung
des genauen Werts für die Mindestenergie, welche zur Erzeugung eines Plasmas nötig ist.

Die Abweichungen bei hohen Laserpulsenergien sind dagegen vermutlich auf die nicht be-
rücksichtigte Phasenfehlanpassung oder auf Absorption der optischen oder der THz-Strahlung im
Plasma zurückzuführen, 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) für verschiedene BBO-Brennpunkt-Abstände und unter-
schiedliche Gesamtlaserpulsenergien.

6.8. Variation des energetischen „Blau-Rot“-Verhältnisses

Für eine weitere Überprüfung des vorgeschlagenen Modells für die THz-Erzeugung ist es wün-
schenswert, bei konstanter Gesamtpulsenergie das Verhältnis zwischen der Energie des Fundamen-
talpulses und der Energie des frequenzverdoppelten Laserpulses („Blau-Rot“-Verhältnis) zu vari-
ieren. Dieses Vorgehen hat den großen Vorteil, dass die Eigenschaften des Plasmas wie z.B. die
Plasmadichte und die räumliche Ausdehnung nahezu unverändert bleiben, da diese Eigenschaften
im wesentlichen durch die Gesamtlaserpulsenergie bestimmt werden. Somit kann der Einfluss des
überlagerten frequenzverdoppelten Laserpulses auf die THz-Emission untersucht werden, ohne das
die Ergebnisse auf Grund von veränderten Plasmaeigenschaften beeinträchtigt werden.

Experimentell kann eine solche Variation des „Blau-Rot“-Verhältnisses erreicht werden, in-
dem der Abstand zwischen BBO-Kristall und dem optischen Brennpunkt variiert wird. Dieses hat
zur Folge, dass sich die Flächenenergiedichte an der BBO-Oberfläche und damit die energetische
Konversionseffizienz des BBO-Kristalls ändert. Nach einer Veränderung des BBO-Brennpunkt-Ab-
stands muss allerdings die Phase zwischen dem Fundamental- und frequenzverdoppelten Laserpuls
mit Hilfe des Glasplättchens neu optimiert werden, da sich durch die Änderung der optischen Weg-
strecke für die zwei überlagerten Pulse auf Grund der Dispersion der Luft die relative optische
Phase ändert.

Das experimentelle Ergebnis einer solchen Variation des Abstands zwischen BBO-Kristall und
dem optischen Brennpunkt und einer anschließenden Optimierung der optischen Phasendifferenz ist
jeweils für 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) für verschiedene „Blau-Rot“-Verhältnisse V2!;! = J2!=J!
und unterschiedliche Gesamtlaserpulsenergien. Die Linien repräsentieren die
nach dem vorgestellten Modell erwarteten Signalamplituden.

Im weiteren ist es sinnvoll das energetische „Blau-Rot“-Verhältniss V2!;! zu definieren als

V2!;! = J2!=J!; (6.18)

wobei die optische Gesamtpulsenergie Jopt erhalten bleiben soll:

Jopt = J! + J2!: (6.19)

Damit kann man dann J! und J2! ausdrücken als

J! =
Jopt

1 + V2!;!
; (6.20)

und

J2! =
V2!;!Jopt

1 + V2!;!
: (6.21)

Auf Basis der bekannten BBO-Konversionseffizienz (vgl. Abb. 6.7) können die Daten aus Abb.
6.13 auch in Abhängigkeit des energetischen „Blau-Rot“-Verhältnisses V2!;! = J2!=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“-
Verhältnis. Leider erlauben die experimentellen Rahmenbedingungen nur eine Variation des „Blau-
Rot“-Verhältnisses in einem recht eingeschränkten Bereich, da einerseits für hohe Gesamtlaserpul-
senergien auf Grund der endlichen Fläche des BBO-Kristalls keine kleineren „Blau-Rot“-Verhält-
nisse erreicht werden konnten und sich andererseits das Erreichen von noch höheren „Blau-Rot“-
Verhältnissen verbietet, da die Zerstörschwelle des BBO-Kristalls erreicht wird. Da man jedoch
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weiß, dass für Laserpulse mit nur einer optischen Frequenz keine THz-Strahlung in Vorwärtsrich-
tung erzeugt wird, kann man schlussfolgern, dass das THz-Signal jeweils für V2!;! = 0 % und für
V2!;!!1 verschwinden muss. Folglich wird für ein „Blau-Rot“-Verhältnis von V2!;! = 100 % ein
Signalmaximum erreichen, und das Signal wird bis zum Erreichen von V2!;!!1 wieder abneh-
men.

Bei einer Variation der Gesamtpulsenergie und des „Blau-Rot“-Verhältnisses erwartet man im
Rahmen des vorgestellten Modells die folgenden Abhängigkeiten für die Amplitude des detektier-
ten THz-Signals:

Edet0 / �
(3)
P l Veff (Jopt) � J!

p
J2!

= �
(3)
P l Veff (Jopt) � J

3
2
!

p
V2!;!; mit V2!;! =

J2!
J!

= �
(3)
P l Veff (Jopt) � J

3
2
opt

 
1�

1

1 + 1
V2!;!

! 3
2 p

V2!;!:

mit Jopt = J! + J2!:

(6.22)

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



7. Mikroskopische Erklärung der Plasma-Nichtlinearität

Nach der Vorstellung der experimentellen Daten auf Basis des phänomenologischen �(3)-Modells
im vorangegangen Kapitel, sollen in diesem Kapitel mögliche mikroskopische Mechanismen zur
Erklärung der physikalischen Ursachen für die Nichtlinearität im Plasma diskutiert werden. Dabei
orientiert sich die Darstellung zunächst an der Diskussion der Erzeugung von optischen höheren
Harmonischen im Plasma, da dieses Thema in der Literatur ausführlich behandelt wird und der Ef-
fekt ebenfalls auf Nichtlinearitäten im Plasma basiert. Von besonderer Bedeutung ist dabei die Fra-
ge inwieweit die Nichtlinearitäten grundsätzlich zeitunabhängig im Plasmamedium vorhanden sind,
oder ob diese nur im Zusammenhang mit der Ionisierung also auch nur zum Zeitpunkt der lokalen
Plasmaerzeugung auftreten. In Unterkapitel 7.3 wird dann ein selbst entwickeltes weiterführendes
mikroskopisches Modell vorgestellt, welches die Nichtlinearitäten im Plasma durch Feldasymme-
trien während der Ionisierung erklärt, und speziell auf die Besonderheiten der THz-Erzeugung ein-
geht. Dabei werden die Vorhersagen dieses Modells mit den Vorhersagen des phänomenologischen
�(3)-Modells und mit den experimentellen Daten verglichen.

7.1. Grundlagen: Erzeugung höherer Harmonischer in fokussierten
Laserstrahlen

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

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

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

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

3. Nichtlineare Plasmaströme verursacht durch die zeitabhängige Ionisierungsrate [135, 136,
137]

4. Nichtlineare Polarisation des Plasmas auf Grund von Elektron-Ion-Stößen [138, 139, 140]

5. Nichtlinearitäten wegen relativistischer Effekte [141, 142]

Dabei unterscheiden sich die Effekte zunächst darin, ob für die Erzeugung der höheren Harmo-
nischen ein Plasma notwendig ist (dieses gilt für die letzten vier Punkte), oder aber ob die Nichtli-
nearitäten von der Existenz des Plasmas unabhängig sind (dieses gilt nur für den ersten o.g. Effekt).

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

Nichtlineare Polarisation im Atom bzw. Molekül

Das Auftreten von Nichtlinearitäten in Gasen auf Grund der nichtlinearen Polarisierbarkeit der Ato-
me bzw. Moleküle ist wegen der Symmetrieeigenschaften des Suszeptibilitätstensors 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 höherer Harmonischer extrem ineffektiv ist.

Nichtlinearitäten in Atom- oder Molekülgasen treten zunächst auf Grund der Wechselwirkung
der Elektronenhülle mit dem äußeren elektromagnetischen Feld auf [95]. Außerdem gibt es noch
Beiträge des Kerns und bei Molekülgasen koppeln auch Rotations- und Vibrationsmoden mit den
äußeren Feldern [95]. Eine genaue Herleitung der nichtlinearen Terme erfordert komplexe quanten-
mechanische Rechnungen, die den Umfang dieser Einführung deutlich überschreiten würden.

Neben diesen elektronischen Beiträgen treten für Moleküle zusätzlich noch Nichtlinearitäten
wegen der Wechselwirkung der Elektronen mit Rotations- und Vibrationsmoden des Moleküls auf.
Diese Effekte können zu einer deutlich höheren Nichtlinearität in Molekül-Gasen führen [95].

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

Diese Art von nichtlinearer Polarisation in Atomen und Molekülen führt auch zu einer Än-
derung der intensitätsabhängigen Ausbreitungsgeschwindigkeit von elektromagnetischen Wellen.
Dieses als Kerr-Effekt bezeichnete Phänomen wird in Kap. 4.3.1 näher vorgestellt.

Inverse Bremsstrahlung bei der Rekombination eines Elektron-Ion-Paares nach
einem vollen optischen Zyklus nach der Ionisierung.

Ist die optische Intensität groß genug, um im Brennpunkt ein Plasma zu erzeugen, ermöglicht dieses
die Erzeugung höherer Harmonischer durch zusätzliche Effekte. Dominierend ist dabei die Erzeu-
gung von höheren 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 näher dis-
kutiert wird) ein Ionisierungsprozess nur zu einem bestimmten Zeitpunkt während des optischen
Zyklus stattfinden kann, nämlich wenn die optischen Feldstärke ein Maximum aufweist. Dieses
liegt an der extrem nichtlinearen Abhängigkeit der Ionisierungswahrscheinlichkeit von der Feld-
stärke (vergl. Kap. 4.1.2). Das Elektron wird nach der Ionisierung zunächst im optischen Feld vom
Ion wegbeschleunigt und erreicht nach genau einem vollen optischen Zyklus wieder eine Position
in der Nähe des Ions. In Abhängigkeit von den genauen Anfangsbedingungen (also vom exakten Io-
nisierungszeitpunkt) wird dann unter Umständen ein Stoßprozess mit dem Ion 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 U0ion + 3,2Upon
erzeugt werden. Dabei stellt Upon die ponderomotive Energie dar.
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Nichtlineare Plasmaströme verursacht durch die zeitabhängige Ionisierungsrate

Neben der Erzeugung von höheren Harmonischen auf Grund inverser Bremsstrahlung ist noch ein
zweiter Mechanismus möglich. Nach einer von F. Brunel entwickelten Theorie [135], entsteht die
Strahlung bei der höheren Harmonischen wegen der Zeitabhängigkeit der Plasmadichte und damit
der Plasmafrequenz. Eine solche Zeitabhängigkeit entsteht dadurch, dass die Ionisierungsprozesse
praktisch nur zum Zeitpunkt maximaler optischer Feldstärke stattfinden. Damit wird die Plasma-
dichte an einem bestimmten Punkt im Raum zeitlich stufenförmig 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 Beiträge im transversalen Plasmastrom, welche zu
einer Erzeugung höherer Harmonischer führen. Dieser Effekt ist im Parameterbereich hoher Ponde-
romotiver Energien relativ zur Ionisierungsenergie dominierend, da dieses einer großen Amplitude
der Elektronenbewegung entspricht. Dieses bedeutet einerseits hohe transversale Plasmaströme und
hat andererseits zur Folge, dass, durch die statistischen Variationen in den Anfangsbedingungen ein
Auftreffen des Elektrons auf das Mutter-Ion und damit ein inverser Bremsstrahlungsprozess ent-
sprechend unwahrscheinlich ist. Die Existenz solcher nichtlinearer Plasmaströme ist von Siders et
al. in einem Zwei-Farben-Experiment bestätigt worden [137].

Nichtlineare Polarisation des Plasmas auf Grund von Elektron-Ion Stößen

Auffallend an den zuvor beschriebenen Effekten ist, dass diese in direktem Zusammenhang mit
dem Ionisierungsprozess selbst stehen. Das heißt, dass man diese Effekte nicht in einem vorhande-
nen Plasma finden würde. Für eine Anwendbarkeit der Modelle für die nichtlineare Erzeugung von
höheren optischen Harmonischen auf die Erzeugung von THz-Strahlung ist allerdings von beson-
derer Bedeutung, ob solche Nichtlinearitäten auch unabhängig von Ionisierungsprozess im Plasma
existieren.

Im Zusammenhang mit der Erzeugung von höheren optischen Harmonischen wurden sol-
che vom Ionisierungsprozess unabhängigen Nichtlinearitäten theoretisch vorgeschlagen [138, 139,
140]. Allerdings steht eine experimentelle Bestätigung noch aus [139].

Diese Art von Nichtlinearität basiert auf einer nichtlinearen Abhängigkeit der Elektron-Ion-
Stoßfrequenz vom optischen elektrischen Feld. Damit entsteht auch eine nichtlineare Abhängigkeit
der Plasmastromdichte von der Oszillationsgeschwindigkeit der Elektronen im optischen Feld, wo-
bei die Koppelung durch die Elektron-Ion Stoßfrequenz erfolgt [138].

Im Hinblick auf die praktische Bedeutung dieser Effekte muss allerdings gesagt werden, dass
nichtlineare Effekte auf Grund von Elektron-Ion-Stößen erst bei sehr hohen Plasmadichten von
oberhalb von 1020 cm�3 von Bedeutung seien sollten [139]. Im Rahmen dieser Arbeit liegen die
maximal erzeugten Plasmadichten um etwa eine Größenordnung niedriger, so dass Nichtlinearitäten
dieser Art vernachlässigbar sein sollten.

Nichtlinearitäten wegen relativistischer Effekten

Im Intensitätsbereich oberhalb von 1018 Wcm�2 ist auch die Erzeugung höherer Harmonischer
auf Grund von Nichtlinearitäten, welche auf relativistischen Effekten basieren, zu beobachten
[141, 142]. Solche Nichtlinearitäten sind allerdings im Rahmen der in dieser Arbeit durchgeführten
Experimente mit Intensitäten von maximal 1015 Wcm�2 zu vernachlässigen.
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7.2. Anwendbarkeit der üblichen Konzepte für Plasma-Nichtlinearitäten
auf die THz-Erzeugung

Eine direkte Übertragbarkeit der nichtlinearen Generationsmechanismen für die Erzeugung opti-
scher höherer Harmonischer auf die THz-Erzeugung wäre nur dann sinnvoll, wenn ein Erklärungs-
ansatz für eine vom Ionisierungsprozess unabhängige �(3)-Nichtlinearität des Plasmamediums ge-
funden werden könnte. Allerdings muss festgestellt werden, dass im verwendeten Parameterbereich
weder Nichtlinearitäten auf Grund von Elektron-Ion-Stößen, noch auf Grund von relativistischen
Effekten relativ zur Nichtlinearität der Gasmoleküle von Bedeutung seien werden. Da aber, wie be-
reits in Kap. 6 diskutiert wurde, die Nichtlinearität der Gasmoleküle als Generationsmechanismus
für die THz-Emission ausgeschlossen werden kann1, werden die im verwendeten Parameterbereich
noch deutlich schwächeren Nichtlinearitäten im Plasmamedium erst recht vernachlässigbar sein.

Diese Schlussfolgerung hat die wichtige Konsequenz, dass das (in Kap. 6) beschriebene phäno-
menologische Modell von Cook et al., welches auf einem zeitunabhängigen �(3) 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
Nichtlinearität mit dem Ionisierungsprozess selbst und damit eine Zeitabhängigkeit der Nichtlinea-
rität erlaubt. Eine solche erweiterte Modellierung sollte natürlich eine mikroskopische Erklärung
des Zustandekommens der Nichtlinearität 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 höherer optischer Harmonischer im
Plasma diskutierten zeitabhängigen Nichtlinearitäten, welche im Zusammenhang mit dem Ionisie-
rungsprozess stehen, nicht direkt auf die Erzeugung von THz-Strahlung übertragbar. Dieses gilt
insbesondere für die Erzeugung der höheren Harmonischen mittels inverser Bremsstrahlung, da ei-
ne Emission eines THz-Photons, oder eine Erzeugung einer quasistatischen Polarisation in diesem
Bild nicht zu erklären ist. Auch der Mechanismus der Erzeugung von optischen höheren Harmoni-
schen auf Grund zeitabhängiger transversaler Plasmaströme ist nicht direkt auf die THz-Erzeugung
übertragbar, da ein zeitlich stufenförmig ansteigender oszillatorischer Plasmastrom an sich noch
keine THz-Emission erklären 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 Verständnis sei zunächst angemerkt, dass die Modellierung der THz-Emission auf Basis
mikroskopischer Generationsnichtlinearitäten im Weiteren auf drei verschiedenen Zeitskalen und
in drei unterschiedlichen räumlichen Größenordnungen 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 Länge der Einhüllenden des Laserpulses (ca. 150 fs). Zu den drei relevanten räumli-
chen Größenordnungen gehört zunächst die atomare Größenskala des zu ionisierenden Atoms oder

1Eine Erklärung der THz-Emission auf Basis von �
(3)-Effekten in Luft bzw. genauer in den Gasmolekülen muss aus-

geschlossen werden, da nach der quantitativen Analyse in Kap. 6 ein �
(3)-Wert des Mediums, welcher um zwei

Größenordnungen über dem Literaturwert von Luft liegt, nötig wäre um die THz-Emission zu erklären. Ebenfalls
wäre das abrupte Verschwinden der THz-Emission unterhalb einer für die Plasmaerzeugung nötigen Mindestlaser-
pulsenergie mit einem �

(3)-Effekt in den Gasmolekülen nicht zu erklären.



7.3. MIKROSKOPISCHES GENERATIONSPRINZIP 141

-360 -180 0 180 360

0

2

4

6

8
V

2ω,ω
= 20 %

V
2ω,ω

= 10 %

V
2ω,ω

= 3 %

V
2ω,ω

= 1 %

V
2ω,ω

= 0 %

O
pt

is
ch

e
F

el
ds

tä
rk

e
[n

or
m

.]

ωt [Grad]

Abbildung 7.1.: Darstellung des zeitlichen Verlaufs der optischen Feldstärke für unterschiedliche
„Blau-Rot“-Verhältnisse V2!;! bei konstanter Gesamtlaserpulsenergie Jopt. Die
Daten wurden dabei jeweils mit dem gleichen Faktor so normiert, dass die ma-
ximale Feldstärke bei V2!;! = 0 den Wert 1 annimmt.

Moleküls. Als nächstes soll ein Volumenelement des Plasmas betrachtet werden, dessen Größe 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 Größenskala dar.

Die Entstehung von Nichtlinearitäten in Zusammenhang mit der Erzeugung des Plasmas, kann
man sich im Detail folgendermaßen vorstellen. Da die Ionisierung eines Atoms oder Moleküls auf
atomarer Größenskala sehr kritisch von der elektrischen Feldstärke abhängt (vergl. Kap. 4.1.2),
wird bei vergleichsweise langsam (d.h. auf einer Zeitskala der Einhüllenden des Laserpulses) ge-
steigerter Intensität, ein einzelnes Ionisierungsereignis (also die Ionisierung eines einzelnen Atoms
oder Moleküls) mit sehr hoher Wahrscheinlichkeit im Bereich eines Maximums der elektrischen
Feldstärke (welche ja mit der optischen Frequenz oszilliert) stattfinden. Beim Erreichen der Inten-
sitätsschwelle für signifikante Ionisierung (Iion = 1,5 � 1014 W/cm2) beträgt die elektrische Feldam-
plitude E0

ion =
p
2Iion=(�0c0)= 336.000 kV/cm. Wie sich leicht zeigen lässt wird ein geladenes

Teilchen welches im Maximum der elektrischen Feldstärke mit den Anfangsbedingungen x = 0
und v = 0 geboren wird, in einem solchen elektromagnetischen Wechselfeld mit der Amplitude
E0
ion eine oszillatorische Bewegung um einen Schwerpunkt welcher um den Wert

�x =
eE0

ion

me!
2
opt

(7.1)

vom Entstehungsort entfernt ist, ausführen. Bei 775 nm ergibt sich für �x ein Wert von etwa 1 nm.
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Abbildung 7.2.: Schematische Darstellung der Ionisierung mit und ohne Feldasymmetrie während
des Anstiegs der optischen Intensität.

Bei der Verwendung von Licht mit nur einer Wellenlänge 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 überlagert, wird eine Asymmetrie im elektrischen Feldverlauf eingeführt. Dieses ist
in Abb. 7.1 für verschiedene „Blau-Rot“-Verhältnisse V2!;! bei konstanter Gesamtlaserpulsenergie
Jopt dargestellt. Die Asymmetrie im Feldverlauf führt dazu, dass bei einer Steigerung der Inten-
sität (wie in Abb. 7.2 angedeutet) die Ionisierungsfeldstärke zunächst nur bei positiver Polarität
der Feldstärke erreicht wird. Dieses führt in Verbindung mit der extremen Feld- bzw. Intensitäts-
abhängigkeit der Ionisierungswahrscheinlichkeit dazu, dass praktisch alle Elektronen im Bereich
des Maximums einer Halbwelle mit positiver Polarität ionisiert werden, da ja eine Ionisierung bei
der entgegengesetzten Polarität auf Grund der geringeren Feldstärke immer deutlich unwahrschein-
licher ist. Eine Ionisierung zu einem späteren Zeitpunkt, bei dem auch bei negativer Feldrichtung
die Ionisierungsfeldstärke erreicht wird, ist unwahrscheinlich, da entsprechende Intensitäten entwe-
der auf Grund von Plasmadefokussierung vermutlich erst gar nicht erreicht werden oder aber evtl.
Ionisierungsereignisse wegen der deutlich reduzierten Anzahl von nichtionisierten Molekülen un-
wahrscheinlich werden (d.h. dass eine Sättigung der Ionisierungsrate eintritt). Folglich werden also
nahezu alle erzeugten freien Elektronen zuerst in positiver Richtung beschleunigt und somit auch
im zeitlichen Mittel über die optische Periode in positiver Richtung verschoben.

An dieser Stelle stellt sich die Frage, inwieweit zu berücksichtigen ist, dass, bei den durchge-
führten 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 Ioni-
sierung die beiden Feldstärken 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 führen. 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 P0GenNL ��tP (s.u.) beschrie-
benen im Plasma erzeugten absoluten Polarisation vernachlässigt werden. Dieses ist insbesondere
auch daher gerechtfertigt, da die Bestimmung des genauen Wertes von P0GenNL ��tP im Folgenden
ohnehin durch eine Anpassung des Wertes von �tP 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
berücksichtigt.

Die Verschiebung der entstandenen Elektronen relativ zu den Ionen führt bei vollständiger
Asymmetrie zu einer Polarisierung des Plasmas in der Stärke:

P 0
GenNL = �x � �pl � e

=
2e2Eion�pl
me!

2
opt

:

(7.2)

Geht man von einem mittleren Ionisierungsgrad von etwa 50 % bzw. einer Plasmadichte von etwa
1.35 � 1019 1/cm3 aus, entspricht dieses einer Polarisation von P0GenNL = �0� 2400 kV/cm. Die so
erzeugte Polarisation hat natürlich 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 �0gas = 2,7 �1019 cm�3 (was
einem mittleren Teilchenabstand von 3 nm relativ zu der Spitze-zu-Spitze-Oszillationsamplitude
2 � �x= 2 nm entspricht) stark (d.h. überkritisch) gedämpft sein bzw. extrem schnell dephasieren.
Damit kann man davon ausgehen, dass das erzeugte Dipolmoment etwa auf einer Zeitskala in der
Größenordnung von einem Viertel der inversen Plasmafrequenz (!P l=(2�) =�=THz) verschwindet.

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

PNL(t) = P 0
GenNL ��tP � �(t � tion): (7.3)

Dabei wurde �tP als die charakteristische Zeit eingeführt, für welche das erzeugte Dipolmoment
im lokalen Plasmavolumenelement besteht, bevor es verschwindet. Dieses formale Vorgehen ist
insbesondere daher sinnvoll, da wie sich später zeigen wird, zur Bestimmung des makroskopischen
zeitlichen THz-Signals ohnehin über PNL(t) integriert wird. Zur exakten Bestimmung von �tP
wäre eine Lösung der Differentialgleichung für die Plasmaschwingung mit einer genauen Kenntnis
der für die Dämpfung maßgeblichen Streuzeiten nötig. Eine genaue Abschätzung der Parameter
ist allerdings extrem schwierig, da das Plasma direkt nach der Erzeugung nicht im thermischen
Gleichgewicht ist, und gängige Näherungsformeln für die Streuzeiten im Plasma daher nicht mehr
gelten [92]. Im weiteren soll daher der Wert für �tP durch Anpassung an die experimentellen
THz-Daten bestimmt werden.

Drückt man den Zeitpunkt der Ionisierung tion durch die Bedingung aus, dass die Intensitäts-
schwelle für die Ionisierung erreicht wird (Iopt(r; z; tion) = Iion), ergibt sich:
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PNL(r; z; t) =

�
P 0
GenNL ��tP � �(Iopt(r; z; t) � Iion); falls t� z
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(7.4)

Dabei wurde zunächst durch die Fallunterscheidung berücksichtigt, dass nur beim Erreichen der Io-
nisierungsschwelle während der ansteigenden Pulsflanke (t � z

c0
< 0) eine Ionisierung stattfindet.

Das Erreichen der Ionisierungsschwelle in der abfallenden Pulsflanke bleibt dagegen unberück-
sichtigt. Auf Grund der Delta-Funktion in PGenNL ist es dann sinnvoll den Ausdruck für PGenNL
erst formal über die Zeit zu integrieren um das Ergebnis dann wieder zu differenzieren. Berück-
sichtigt man den bekannten zeitlich gaußförmigen Verlauf von Iopt(r; z; t) kann man das Integral
einfach ausdrücken, durch die Bedingung, dass zu einem beliebigen Zeitpunkt t� vor der Zeit t
die Ionisierungsschwelle überschritten wurde. Dabei erkennt man, dass der Ausdruck bis auf den
unterschiedlichen Vorfaktor und die zusätzliche Zeitableitung identisch mit dem Ausdruck für die
Polarisierung beim Plasmaemitter mit externem Feld ist (vergl. Gl. 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 vernachlässigbaren Re-
kombination stufenförmig ist. Bei dem hier diskutierten Generationsmechanismus entsteht dagegen
nur ein Delta-förmiger Polarisationspuls zum Zeitpunkt der Ionisierung. Mathematisch entspricht
die Deltafunktion jedoch genau der Ableitung der Stufenfunktion womit die o.g. Analogie anschau-
lich wird.

7.4. Die effektive Laserpulsenergie Jeff

Im Folgenden soll diskutiert werden, inwieweit die THz-Signalamplitude im hier dargestellten mi-
kroskopischen Modell auf Basis von zeitabhängigen Generationsnichtlinearitäten von der gesam-
ten Laserpulsenergie und vom energetischen „Blau-Rot“-Verhältnis abhängt. Dazu ist die formale
Einführung einer effektiven Laserpulsenergie Jeff sinnvoll. Dieses Konzept der effektiven Laser-
pulsenergie wird in Kap. 7.8 auch auf eine Variation der optischen Phasendifferenz erweitert.

Das erzeugte retardierte Dipolmoment hängt im zuvor dargestellten Modell nur von der Größe
des maximal erzeugten Plasmavolumens und vom Wert des Terms P0GenNL ��tP ab. Ein minima-
ler Einfluss des für unterschiedliche Laserpulsenergien minimal veränderten zeitlichen Verlaufs der
THz-Signalform kann bei der Bestimmung der detektierbaren Signalamplitude vernachlässigt 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 zusätzlich von einer von der Laserpulsenergie unabhängi-
gen mittleren Plasmadichte aus, kann man von einem konstanten Wert für den Term P0GenNL ��tP
ausgehen, da ja die optische Feldstärke zum Zeitpunkt der Ionisierung durch die Intensitätsschwelle
für die Ionisierung festgelegt ist. Diese Annahme gilt allerdings nur, wenn man von der Vorausset-
zung ausgeht, dass auf Grund der Überlagerung mit der zweiten Harmonischen die Asymmetrie im
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optischen Feld genügend groß ist, so dass nahezu alle Teilchen bei gleicher Polarität der optischen
Strahlung ionisiert werden. Dieses soll im Folgenden vorausgesetzt werden, wobei die Gültigkeit
der im Modell gemachten Aussagen auf experimentelle Parameterbereiche eingeschränkt wird, in
denen die Annahme einer vollständig asymmetrischen Ionisierung gerechtfertigt ist. Als Bedin-
gung hierfür wurde ein Wert für 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“-Verhältnissen von mehr als 1 %
erfüllt, so dass entsprechend Werte von V2!;! < 1 % in der Modellierung ausgeschlossen bleiben.

Geht man also von einem konstanten Wert für P0GenNL � �tP aus, so müssen alle Einflüsse
auf die Signalamplitude über eine Änderung des maximal erreichten Plasmavolumens erfolgen.
Daher ist es sinnvoll eine effektive Laserpulsenergie Jeff so zu definieren, dass Jeff gerade der-
jenigen Energie entspricht welche ein Laserpuls mit nur einer optischen Frequenz haben müsste,
um das gleiche Plasmavolumen zu erzeugen wie ein Laserpuls mit überlagerter zweiten Harmo-
nischen mit der Gesamtlaserpulsenergie Jopt = J! + J2! und mit einem „Blau-Rot“-Verhältnis
V2!;! = J2!=J! . Im Fall gleicher Polarisationsrichtungen von Fundamentaler und zweiter Harmo-
nischer gilt dann

Jeff / MAX
�
(Eopt(t))

2
�

/
�
E0
! +E0

2!

�2
;

bzw. Jeff = (
p
J! +

p
J2!)

2

= Jopt

 
1 +

2
p
V2!;!

1 + V2!;!

!
:

(7.5)

Dabei wurde angenommen, dass sich bei phasenrichtiger Überlagerung der Fundamentalen und
der zweiten Harmonischen die beiden Feldstärkenamplituden (E0! /

p
J! und E0

2! /
p
J2!) zur

Spitzenfeldstärke (MAX((Eopt(t))
2) /

p
Jeff ) addieren.

Der zuvor dargestellte Fall gleicher Polarisationen ist in den durchgeführten Experimenten al-
lerdings nicht gegeben (vergl. Kap. 6.4). Berücksichtigt man daher, dass die Polarisation des Licht
der zweiten Harmonischen um den Winkel2 �BBO relativ zur Polarisationsrichtung der Fundamen-
talen gedreht ist, ergibt sich

Jeff / MAX
�
(Eopt(t))

2
�

/
�
E0
! + cos(�BBO)E

0
2!

�2
+
�
sin(�BBO)E

0
2!

�2
;

bzw. Jeff = (
p
J! + cos(�BBO)

p
J2!)

2 + (sin(�BBO)
p
J2!)

2

= Jopt

 
1 + cos(�BBO)

2
p
V2!;!

1 + V2!;!

!
:

(7.6)

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

2Der Index „BBO“ für 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 ermöglicht nun die Bestimmung der effektiven Laserpulsenergie für unterschied-
liche Gesamtlaserpulsenergien und für verschiedene energetische „Blau-Rot“-Verhältnisse. 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 völlig analog zu der Darstellung in Kap. 5.3 bestimmen. Damit
ergibt sich zunächst für das retardierte Dipolmoment des Plasmas

pretpl (t) =

Z
V 0

PNL(z
0; r0; t+

z0

c0
)dV 0

= P 0
GenNL ��tP

@

@t
V pl
ret(t):

(7.7)

Dabei wurde die bekannte Definition des retardierten Plasmavolumens lt. 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:

Edet(t; Jeff ) =
ATHz

8�2�0c30fkollfdet

@3

@t3
pretpl (t)

=
ATHzP

0
GenNL ��tP

8�2�0c
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@t4
V ret
pl (t; Jeff )

=
ATHzP

0
GenNL ��tP

8�2�0c30fkollfdet

@4

@t4

�
V 0
pl(Jeff � T (t)); t < 0;

V 0
pl(Jeff ); t � 0:

(7.8)

Da die Funktion V retpl (J�) einerseits analytisch nach Gl. 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 Generationsnichtlinearitäten erzeugte THz-Signalform am Ort des Detektors bestimmt
werden. Allerdings ist wie beim Plasmaemitter mit externem Feld die Verwendung eines Tief-
passfilters nötig, 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 �filter = 30 fs angenommen. Dieses schränkt die
Gültigkeit 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 �(3)-Modell bestimmten Signalform dargestellt. Dabei wurde der Wert für �tP
auf Basis aller vorliegender experimenteller Daten so angepaßt, dass sich eine bestmögliche Über-
einstimmung der (unter Berücksichtigung der spektralen Detektoreigenschaften) berechneten THz-



7.5. MODELLIERUNG DES ZEITLICHEN THZ-SIGNALS 147

-200
-150
-100

-50
0

50
100
150
200
250

-1,0 -0,5 0,0 0,5
-250
-200
-150
-100

-50
0

50
100
150
200

-1 0 1 2 3

-2

-1

0

1

2

-1 0 1 2 3 4

-2

-1

0

1

2

χ(3)-Modell
(ohne spektr. Det. Empf.):

T
H

z
S

ig
na

l[
kV

/c
m

]

Generationsnichtlinearität:
(ohne spektr. Det. Empf.):

T
H

z-
S

ig
na

l[
kV

/c
m

]

Zeit [ps]

χ(3)-Modell
(mit spektr. Det. Empf.):

Generationsnichtlinearität:
(mit spektr. Det. Empf.):

Zeit [ps]

Ggemessen:

T
H

z
S

ig
na

l[
kV

/c
m

]

Ggemessen:

T
H

z
S

ig
na

l[
kV

/c
m

]

Zeit [ps]

Abbildung 7.3.: Darstellung des im �(3)-Modell (oben) bzw. auf Basis von Generationsnichtlinea-
ritäten berechneten zeitlichen Verlaufs des THz-Signals am Ort des Detektors mit
(mitte) und ohne (links) Berücksichtigung der spektralen Detektorempfindlichkeit.
Zum Vergleich ist zusätzlich 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 �tP = 15,3 fs,
was im Rahmen der Ungenauigkeiten des Modells gut zu dem erwarteten Wert in der Größen-
ordnung von etwa einem Viertel der inversen Plasmafrequenz (7,5 fs) paßt. In der Darstellung in
Abb. 7.3 (links) fällt auf, dass sich die Signalformen ohne eine Berücksichtigung der spektralen De-
tektorempfindlichkeit, deutlich unterscheiden. Während man im �(3)-Modell einen Verlauf erhält
welcher im wesentlichen der dritten Ableitung der gaußförmigen optischen Intensität entspricht,
erkennt man im Bild der Generationsnichtlinearität die vierte Ableitung des stufenförmig verlau-
fenden retardierten Plasmavolumens. Dieser zeitliche Signalverlauf ist gekennzeichnet durch zwei
hintereinander folgende bipolare Signale.

Nach Berücksichtigung 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 eingeschränkten Bandbreite des Detektors, die charakteristischen Unterschiede im erzeugten
Signalverlauf völlig von der zeitlichen Antwortfunktion des Detektors überdeckt werden.

Damit bleibt festzustellen, dass eine Bewertung der Modelle anhand der zeitlichen Signalform
auf Grund der eingeschränkten Bandbreite des Detektors nicht möglich ist. Grundsätzlich sind je-
doch beide Modelle in der Lage den gemessenen zeitlichen Signalverlauf qualitativ zufriedenstel-
lend zu beschreiben. Die quantitative Übereinstimmung in beiden Modellen ist nicht verwunderlich,
da diese ja durch die Anpassung des �(3)-Werts des Plasmas bzw. des Werts für die charakteristische
Zeit für das Bestehen des mikroskopischen Dipolmoments �tp erzwungen wurde.
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7.6. Variation der Laserpulsenergie

Auf der Basis der bekannten BBO-Effizienz kann für die jeweilige Flächenenergiedichte das „Blau-
Rot“-Verhältnis V2!;! 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 �(3)-Modell dargestellt. Die Gültigkeit bzw. die Darstellung der Daten wurde dabei
eingeschränkt auf Werte der Laserpulsenergie, welche genügend groß sind, um einen energetischen
“Blau„-Anteil von mindestens einem Prozent und damit eine vollständig asymmetrische Ionisie-
rung sicherzustellen. Die Darstellung zeigt, dass das Modell für hohe Laserpulsenergien zu niedri-
ge Werte liefert. Das Sättigungsverhalten der experimentellen Werte wird aber deutlich besser als
im �(3)-Modell wiedergegeben. Im Bereich niedriger Intensitäten liefert das Modell auf Basis der
mikroskopischen Generationsnichtlinearitäten noch deutlich stärker nach oben abweichende Werte
als das �(3)-Modell. Der Verlauf im Bereich zwischen Null und 40�J kann von dem dargestell-
ten Modell nicht wiedergegeben werden, da hier auf Grund des niedrigen „Blau-Rot“-Verhältnisses
die Annahme einer vollständig asymmetrischen Ionisierung 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
Ionisierung 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“-Verhältnisses

Wie schon in Kap. 6.8 ausgeführt wurde, erlaubt die Variation des „Blau-Rot“-Verhältnisses ei-
ne Änderung der THz-Emission bei nahezu konstanten Parametern des Plasmas (Volumen, Dichte
etc.). Damit ermöglicht dieses Vorgehen eine Überprüfung der theoretischen Beschreibung des mi-
kroskopischen Generationsmechanismus ohne die Beeinflussung der Ergebnisse durch eine Ände-
rung der makroskopischen Rahmenbedingungen.

Das „Blau-Rot“-Verhältnis wirkt sich im hier dargestellten mikroskopischen Modell auf Grund
von zwei verschiedenen Effekten auf die THz-Amplitude aus. Für sehr kleine „Blau-Rot“-Verhält-
nisse kann nicht mehr davon ausgegangen werden, dass alle Ionisierungsereignisse zu einer Ver-
schiebung der Elektronen in der gleichen Richtung führen, da die Feldasymmetrie nicht groß genug
ist. Annahmen über diesen Bereich zu treffen ist extrem schwierig, da die Ionisierungswahrschein-
lichkeiten für beide Richtungen getrennt betrachtet werden müssten, um dann gekoppelte Diffe-
rentialgleichungen für den Ionisierungsgrad in beiden Richtungen zu lösen. Aus diesem Grunde
erscheint es sinnvoll, den Bereich niedriger „Blau-Rot“-Verhältnisse (etwa unterhalb von 1 %) von
der Modellierung auszuschließen.

Auf der anderen Seite führt die mit zunehmendem „Blau-Rot“-Verhältnisse zunehmende Asym-
metrie im elektrischen Feld dazu, dass bei konstanter Gesamtlaserpulsenergie immer höhere Spit-
zenfeldstärken erreicht werden können. Anders ausgedrückt, kann die für signifikante Ionisierung
notwendige Mindestfeldstärke schon mit niedrigeren optischen Intensitäten erreicht werden, was
dazu führt, dass mit der gleichen Gesamtlaserpulsenergie ein größerer Volumenbereich ionisiert
werden kann. In der Modellierung wird dieser Effekt durch die zuvor dargestellte Einführung einer
effektiven Laserpulsenergie Jeff berücksichtigt.



150 MIKROSKOPISCHE ERKLÄRUNG DER PLASMA-NICHTLINEARITÄT

0 2 4 6 8 10
0,0

0,5

1,0

1,5

2,0

2,5

3,0

3,5

4,0

0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8 10
0,0

0,5

1,0

1,5

2,0

2,5

3,0

3,5

4,0

0 2 4 6 8 10

J
0

Exp. Modell
400 µJ :
350 µJ :
250 µJ :
200 µJ :
150 µJ :
100 µJ :
60 µJ :
50 µJ :

G
em

es
se

ne
T

H
z

S
ig

na
l-

am
pl

itu
de

[k
V

/c
m

]

V
2ω/ω

=J
2ω

/J
ω

[%]

J
0

Exp. Modell
400 µJ :
350 µJ :
250 µJ :
200 µJ :
150 µJ :
100 µJ :
60 µJ :
50 µJ :

G
em

es
se

ne
T

H
z

S
ig

na
l-

am
pl

itu
de

[k
V

/c
m

]
V

2ω/ω
=J

2ω
/J

ω
[%]

J
0

Exp. Modell
400 µJ :
350 µJ :
250 µJ :
200 µJ :
150 µJ :
100 µJ :
60 µJ :
50 µJ :

Abbildung 7.5.: Berechnete und gemessene THz-Signalamplitude als Funktion des energetischen
„Blau-Rot“-Verhältnisses für unterschiedliche Laserpulsenergien. Links: phäno-
menologisches �(3)-Modell; Rechts: Modell für die mikroskopische Generations-
nichtlinearität
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Die in nach den zwei Modellen vorhergesagten THz-Amplituden als Funktion des energeti-
schen „Blau-Rot“-Verhältnisses sind in Abb. 7.5 zusammen mit den entsprechenden experimentel-
len Daten dargestellt. Dabei erkennt man, dass das Modell für die mikroskopische Generations-
nichtlinearität im Bereich höherer Laserpulsenergien die THz-Amplituden besser wiedergibt, als
das �(3)-Modell. Im Bereich niedriger Laserpulsenergien erscheint dagegen dass �(3)-Modell bes-
ser in der Lage, den Verlauf der THz-Amplitude mit dem energetischen „Blau-Rot“-Verhältnis 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“-Verhältnisses die Plasma-Parameter bzgl. Absorption und Phasenfehlan-
passung im wesentlichen unverändert bleiben sollten. Damit scheiden diese Effekte zur Erklärung
der Abweichungen vom experimentell beobachteten Verlauf aus.

Die, bei höheren Laserpulsenergien im Vergleich der experimentellen Daten zu den Vorhersagen
des �(3)-Modell beobachteten Abweichungen liegen vermutlich in den grundlegenden Unzuläng-
lichkeiten (wie der angenommenen konstanten zeitunabhängigen Nichtlinearität) des phänomeno-
logischen �(3)-Modells begründet.

Die Abweichungen im Modell der mikroskopischen Generationsnichtlinearität lassen sich da-
gegen verhältnismäßig gut über die im Modell gemachten Annahmen erklären. Insbesondere die
Annahme der vollständig asymmetrischen Ionisierung ist sicher nur in erster Näherung gerechtfer-
tigt. Dieses bedeutet, dass vermutlich bei niedrigem „Blau-Rot“-Verhältnis doch noch ein endlicher
Teil der Elektronen nach der Ionisierung in entgegengesetzter Richtung beschleunigt wird. Dieses
führt dann zu einer Reduzierung des Signals. Dieser Anteil würde mit steigendem „Blau-Rot“-
Verhältnis also mit steigender Asymmetrie geringer, so dass ein solcher Effekt die beobachteten
Abweichungen gut erklären kann.

Zusammenfassend muss zunächst festgestellt werden, dass beide Modelle den qualitativen Ver-
lauf der Signalamplitude bei einer Variation des „Blau-Rot“-Verhältnisses nur bedingt gut beschrei-
ben. Nachdem die Abweichungen im �(3)-Modell unverstanden bleiben, können die Abweichungen
der Vorhersagen des Modell auf Basis der mikroskopischen Generationsnichtlinearität gut erklärt
werden, durch den im Modell nicht berücksichtigten endlichen Grad der asymmetrischen Ionisie-
rung. Damit hat nur das Modell der mikroskopischen Generationsnichtlinearität das Potential, nach
einer entsprechenden Erweiterung zur Beschreibung des endlichen Grades der asymmetrischen Io-
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-
täten in zweifacher Weise auf die THz-Emission aus.

Der erste Effekt beruht darauf, das abhängig von der Phasendifferenz die maximale Feldstärke
zu unterschiedlichen Zeitpunkten (relativ zur Oszillationsperiode der Fundamentalen) erreicht wird.
Wie die Lösung der Differentialgleichung für 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 Feldstärke geboren wird, ggf. nicht nur eine oszillatorische Bewegung im optischen Feld
ausführt, sondern auch zusätzlich im zeitlichen Mittel eine Drift erfährt. Damit wird die gedämpfte
Plasmaschwingung im lokalen Volumenelement nicht nur durch eine örtlichen Verschiebung (also
durch eine Anfangspolarisation) sondern auch durch eine über die optischen Perioden gemittelte
Anfangsgeschwindigkeit der Elektronen (also einen Stromstoß) angeregt. Falls die Dämpfungszeit-
konstante der Plasmaschwingung kleiner ist als die Schwingungsperiode der Plasmaschwingung
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liegt, könnte der beschriebene Effekt zu einer deutlichen Änderung des Werts für P0GenNL � �tP
führen. Da man allerdings davon ausgehen kann (vergl. Kap. 7.3), dass die Elektronen bereits nach
einem Weg welcher in der Größenordnung der Verschiebung entsprechend der Anfangspolarisation
liegt an ionisierten oder nichtionisierten Gasteilchen gestreut werden und damit eine evtl. zusätz-
liche Anfangsgeschwindigkeitskomponente verlieren, ist kein deutlicher Einfluss dieses Effekts zu
erwarten. Im weiteren soll daher eine evtl. Änderung des Werts für P0GenNL ��tP auf Grund einer
evtl. zusätzlichen mittleren Anfangsgeschwindigkeitskomponente vernachlässigt werden.

Zusätzlich hängt die Asymmetrie im Feld und damit die effektive Laserpulsenergie Jeff 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 für Jeff ist damit analog zu Gl. 7.6 basierend auf der maximal erreichten optische
Feldstärke als Funktion der optischen Phasendifferenz gegeben durch
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�
(Eopt(t))

2
�

/ MAX
��
E0
!sin(!t) +E0

2!cos(�BBO)sin(2!t+ '2!;!)
�2

+�
E0
2!sin(�BBO)sin(2!t+ '2!;!)

�2�
;

bzw. Jeff = MAX

��p
J!sin(!t) +

p
J2!cos(�BBO)sin(2!t+ '2!;!)

�2
+

�p
J2!sin(�BBO)sin(2!t+ '2!;!)

�2�

= Jopt
1

1 + V2!;!
�MAX

��
sin(!t) +

p
V2!;!cos(�BBO)sin(2!t+ '2!;!)

�2
+

V2!;!sin
2(�BBO)sin

2(2!t+ '2!;!)
�
:

(7.9)

Der Verlauf der optischen Feldstärke Eopt(t) für verschiedene Phasendifferenzen '2!;! ist in Abb.
7.6 dargestellt. Leider kann das Maximum in Gl. 7.9 nur numerisch bestimmt werden. Mit dem
numerischen Ergebnis kann jedoch der Wert für Jeff sowie das zugehörige 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-
larität der maximalen optischen Feldstärke ergibt. Zusätzlich wurde die Darstellung eingeschränkt
auf den Bereich, in welchem die Asymmetrie im Feld mehr als 10 % beträgt. Zusätzlich sind in Abb.
7.7 auch die experimentell gewonnenen Daten und die nach dem �(3)-Modell erwartete Anpassung
an einen Sinus dargestellt.

In der Darstellung erkennt man zunächst, dass der im �(3)-Modell vorhergesagte sinus-för-
mige Verlauf im Rahmen der Genauigkeit der Messung bestätigt werden kann. Dieser Befund ist
besonders interessant, da ja die Gültigkeit des phänomenologischen �(3)-Modells auf Grund der
sonstigen in dieser Arbeit dargestellten Beobachtungen und Überlegungen in Frage gestellt werden
muss. Nach dem jetzigen Kenntnisstand kann die gute Übereinstimmung nur als zufällig bewertet
werden.

Die im Modell für Generationsnichtlinearitäten berechneten THz-Amplituden können 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 Feldstärke für unterschiedliche
Phasendifferenzen '2!;! und für konstantes „Blau-Rot“-Verhältnisse V2!;! = 10 %.
Die Daten wurden dabei jeweils mit dem gleichen Faktor so normiert, dass die
maximale Feldstärke bei V2!;! = 0 den Wert 1 annehmen würde.
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Abbildung 7.7.: Darstellung der in den zwei unterschiedlichen Modellen berechneten THz-Ampli-
tude als Funktion der optischen Phasendifferenz für konstantes „Blau-Rot“-Ver-
hältnisse V2!;! = 10 %. Zusätzlich sind die experimentell gewonnenen Daten dar-
gestellt.

Bereich der Maxima im Vergleich zu den experimentelle Daten deutlich flacher. Diese Abweichung
könnte allerdings, wie auch schon bei der Variation des „Blau-Rot“-Verhältnisses diskutiert, darauf
zurückzuführen sein, dass die Annahme einer vollständig asymmetrischen Verteilung der Ionisie-
rungsereignisse, nur bedingt richtig ist. In diesem Fall würde mit sinkender Asymmetrie die pro
Volumen erzeugte Polarisation (welche ja im Modell als konstant angenommen wurde) abnehmen.
Ein solcher Effekt könnte also auch hier die Abweichungen erklären.

7.9. Diskussion des mikroskopischen Modells

Ausgangssituation für die Entwicklung eines neuen mikroskopischen Modells war der Befund, dass
eine Erklärung der THz-Emission auf Basis von �(3)-Effekten in Luft bzw. in den Gasmolekülen
ausgeschlossen werden musste, da nach der quantitativen Analyse in Kap. 6 ein �(3)-Wert des Me-
diums, welcher um zwei Größenordnungen über dem Literaturwert von Luft liegt, nötig wäre um
die THz-Emission zu erklären. Ebenfalls wäre das abrupte Verschwinden der THz-Emission unter-
halb einer für die Plasmaerzeugung nötigen Mindestlaserpulsenergie mit einem �(3)-Effekt in den
Gasmolekülen nicht zu erklären. Auch eine Erklärung der THz-Emission auf Basis von zeitunab-
hängigen �(3)-Prozessen im Plasmamedium selbst musste ausgeschlossen werden, da evtl. mögli-
che mikroskopische Effekte einen solchen vergleichsweise hohen zeitunabhängigen �(3)-Wert des
Plasmamedium nicht erklären können. Damit kann man nur schlussfolgern, dass das phänomeno-
logische �(3)-Modell auf Basis zeitunabhängigen Nichtlinearitäten dritter Ordnung keine geeignete
physikalische Beschreibung der THz-Emission im Plasma darstellt. Diese These wird unterstützt
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von der Beobachtung, dass es für die bei einer experimentellen Variation des energetischen „Blau-
Rot“-Verhältnisses beobachten Abweichungen der THz-Amplitude von den Vorhersagen des phä-
nomenologischen �(3)-Modells keine sinnvollen Erklärungsansätze gibt.

Andererseits zeigt sich, dass die Nichtlinearitäten in Plasmen, welche zur Erzeugung höherer
optischer Harmonischen führen, auf mikroskopischer Ebene nur in Zusammenhang mit dem Io-
nisierungsprozess selbst erklärt werden können. Da die Ionisierung natürlich ein zeitabhängiges
Phänomen ist, ergibt sich die Notwendigkeit, das phänomenologische �(3)-Modell für die THz-
Emission welches von einer zeitunabhängigen Nichtlinearität ausging entsprechend zu erweitern
bzw. zu modifizieren.

Ein solches erweitertes Modell welches auf mikroskopischen Generationsnichtlinearitäten 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 Übereinstimmung zeigt sich darin, dass durch Anpassung auf Basis der experimen-
tellen THz-Daten für die charakteristische Zeit für die ein mikroskopisches Dipolmoment nach der
Ionisierung 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 (= 7,5 fs) recht gut überein. Auch die Abweichungen der verschiedenen experimen-
tellen Beobachtungen von den Vorhersagen des Modells für die Generationsnichtlinearität können
auf der Basis der im Modell gemachten Annahmen qualitativ gut erklärt werden.

Zusammenfassend wurde also das Ziel erreicht, ein weiterführendes Modell zu entwickeln,
welches einerseits die mikroskopischen Mechanismen erklärt, welche zur Entstehung der Nicht-
linearität führen, und andererseits die makroskopische THz-Emission qualitativ und quantitativ gut
beschreibt. Im Rahmen weiterführender Arbeiten wäre allerdings eine Verfeinerung des Modells
wünschenswert. 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 Überprüfung des hier vorgeschlagenen mikroskopischen Ge-
nerationsmechanismus notwendig. Vorschläge für 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 für unterschiedliche mögliche Anwendungen miteinander verglichen.
Dabei werden insbesondere die spektralen Eigenschaften, die Konversionseffizienz und das Sätti-
gungsverhalten diskutiert.

8.1. Spektrale Eigenschaften

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

Vor der eigentlichen Diskussion der spektralen Eigenschaften der verschiedenen Emitter, sei
zunächst bemerkt, dass eine solche Diskussion nur anhand der gemessenen bzw. der erwarteten
spektralen Flächenenergiedichte am Ort des Detektors sinnvoll ist. Dieses liegt zunächst daran,
dass sich auf Grund des frequenzabhängigen Brennpunktdurchmessers(vergl. Kap. 3.1) die spek-
trale Flächenenergiedichte am Ort des Detektors und die spektrale Energiedichte der insgesamt
abgestrahlten THz-Pulsenergie deutlich unterscheiden. Weiter hängt die absolute abgestrahlte THz-
Energie der großflächigen Emitter reziprok von der Emitterfläche ab. Die Flächenenergiedichte am
Ort des Detektors ist dagegen unabhängig von der Emitterfläche, wenn man Sättigungseffekte ver-
nachlässigt. Im Fall der quasi punktförmigen Plasmaemitter, ist eine Bestimmung der abgestrahlten
gesamten THz-Pulsenergie in Ermangelung der Kenntnis der genauen Abstrahlcharakteristik über-
haupt nicht möglich. Das Hauptargument für die Verwendung der Flächenenergiedichte am Ort
des Detektors als Grundlage für eine Diskussion der spektralen Eigenschaften der verschiedenen
Emitter ist jedoch, dass bei der kohärenten 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 ermöglicht dieses eine experimentelle Bestimmung der spektralen
Flächenenergiedichte am Ort des Detektors. Andere Größen wie die insgesamt abgestrahlte THz-
Energie können für die in dieser Arbeit verwendete Detektionsmethode nur indirekt, d.h. auf Basis
von Annahmen über die Strahlausbreitung bestimmt werden. Grundsätzlich wäre mittels einer bo-
lometrischen Detektion natürlich auch eine Messung der absoluten abgestrahlten THz-Pulsenergie
möglich. Mit einem Interferometer und einer Fourier-Analyse der Daten könnte die gesamte abge-
strahlte THz-Pulsenergie dann auch spektral aufgelöst werden. In Ermangelung solcher Messungen
und im Hinblick auf mögliche Anwendungen mit opto-elektronischer Detektion soll die Diskus-
sion der spektralen Eigenschaften der Emitter hier anhand der Flächenenergiedichte am Ort des
Detektors erfolgen.

Die spektralen Eigenschaften bzw. genauer die aus der gemessenen THz-Signalform bestimm-
ten spektrale Flächenenergiedichten am Ort des Detektors sind in Abb. 8.1 für die unterschiedlichen
THz-Emitter jeweils für eine Laserpulsenergie von 420�J dargestellt. Die Daten wurden jeweils mit
einer Brennweite des Detektor-Parabolspiegels von fdet = 5 cm und einer freien Appertur des THz-
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Abbildung 8.1.: Darstellung der gemessene von den verschiedenen Emittern am Ort des Detektors
erzeugten spektralen Flächenenergiedichte für einen Laserpuls mit 420 �J.
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Strahls vor dem Detektor-Parabolspiegels von Aapt� 10 cm2 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 fällt das
Spektrum exponentiell ab und erreicht bei etwa 3 THz das Rauschniveau. Damit eignet sich dieser
Emitter insbesondere für Anwendungen bei denen eine hohe absolute THz-Pulsenergie erwünscht
ist und sonst keine größeren 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 Leitfähigkeit mittels einer THz-Transmissionsmessung zu nennen.

Der großflächige 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 Größenordnung höhere Energiedichte als der GaAs-Emitter aufweist. Damit sind diese Emit-
ter für Anwendungen gut geeignet bei denen eine hohe spektrale Energiedichte bei möglichst hoher
Frequenz erwünscht 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
Flächenenergiedichte um drei Größenordnungen reduziert, so dass dieser Emitter für 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 zunächst die Frage, wie eine solche Effizienz sinnvoll definiert werden soll.
Zunächst könnte 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 für einen idealen (also sättigungsfreien)
großflächigen Emitter die gemessene THz-Signalamplitude unabhängig von der Emitterfläche ist,
wogegen die erzeugte absolute THz-Pulsenergie entgegengesetzt proportional mit der Emitterfläche
skaliert. Da man in der Regel sogar eine möglichst große Emitterfläche wählen wird, um einerseits
Sättigungseffekte zu vermeiden und anderseits eine möglichst 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 großflächigen Emitter ist allerdings ein Vergleich der pro Emitterfläche
abgestrahlten THz-Energie mittels des in Kap. 3.1 eingeführten Effizienzfaktors und der in Kap. 3.3
für ZnTe bzw. in Kap. 3.4 für GaAs angegebenen Werte grundsätzlich möglich. Ein solcher Ver-
gleich ist allerdings auf Grund der starken Sättigung des GaAs-Emitters und der damit verbundenen
starken Abhängigkeit des Effizienzfaktors von der Beleuchtungsintensität wenig aussagekräftig. Für
die punktförmigen Plasmaemitter, kann ein solcher Effizienzfaktor erst gar nicht definiert werden.

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

Aufgrund des für alle Emitter gefundenen und erwarteten nichtlinearen Zusammenhangs zwi-
schen Laserpulsenergie und erzeugter spektraler THz-Flächenenergiedichte ist ein Vergleich bzw.
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Abbildung 8.2.: Darstellung der für die verschiedenen Emitter experimentell bestimmten Flächen-
energiedichte bei 0,1 THz (a), bei 1,0 THz (b) und bei 2,5 THz (c) sowie der inte-
gralen Flächenenergie für den Bereich von 0 bis 5 THz (d) und der THz-Signalam-
plitude (e) jeweils am Ort des Detektors und für einen Laserpuls mit 420 �J.

eine Angabe der absoluten Konversionseffizienz nur für jeweils eine bestimmte konstante Laser-
pulsenergie sinnvoll. Insbesondere durch die unterschiedlichen Abhängigkeiten der erzeugten THz-
Amplituden bzw. der Flächenenergiedichten von der Laserpulsenergie wird auch ein relativer Ver-
gleich der Konversionseffizienz der einzelnen Emitter bei verschiedenen Laserpulsenergien unter-
schiedlich ausfallen. Solche unterschiedlichen Abhängigkeiten entstehen einerseits auf Grund der
grundsätzlich andersartigen physikalischen Vorgänge in den Emittern, und auch auf Grund von un-
terschiedlich stark ausgeprägten Sättigungseffekten. Dieses wird detailliert in Kap. 8.3 dargestellt.
Die Effizienz der untersuchten Emitter soll daher in diesem Kapitel für die im Rahmen dieser Arbeit
maximal zu Verfügung stehende Laserpulsenergie von 420�J erfolgen1.

In. Abb. 8.2 sind die experimentell bestimmten Flächenenergiedichten bei 0,1 THz, 1,0 THz
und 2,5 THz sowie die integrale Flächenenergie für der Bereich von 0 bis 5 THz für die verschie-
denen Emitter dargestellt. Zusätzlich ist die im Zeitbereich experimentell bestimmte THz-Signal-
amplitude eingezeichnet. Es ist zu erkennen, dass der Vergleich der Effizienz erwartungsgemäß für
unterschiedliche Zielfrequenzen unterschiedlich ausfällt. Auch die Eignung des GaAs-Emitters für
niedrige Frequenzen und des ZnTe bzw. des nichtlinearen Plasmaemitters für höhere Frequenzen
wird deutlich. Weiter zeigt sich, dass bei einer Betrachtung sowohl der gesamten gemessenen Flä-
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

1Grundsätzlich waren am Ort des Emitters unter optimalen Bedingungen Laserpulsenergien von bis zu 550�J möglich,
allerdings liegen solche Daten nicht für alle Emitter vor, so dass der Vergleich bei einer Laserpulsenergie von 420 �J
durchgeführt wurde, bei der Daten für alle untersuchten Emitter vorliegen.
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Plasmaemitter mit externem Feld fällt deutlich nach unten ab. Damit ist dieser Emitter für prakti-
sche Anwendungen sicher uninteressant. Im Hinblick auf weitere Untersuchungen zum Verständnis
des nichtlinearen Plasmaemitters wird aber auch der Plasmaemitter mit angelegtem Feld zukünftig
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 zugängliche THz-Signalamplitude ähnliche Vergleichsergeb-
nisse liefert, wie die spektral integrierte Flächenenergie. Damit ist es gerechtfertigt, den Vergleich
des Sättigungsverhaltens im nächsten Unterkapitel anhand der THz-Signalamplitude durchzufüh-
ren. Dabei muss allerdings beachtet werden, dass bei einem angenommenen laserpulsenergie-unab-
hängigen zeitlichen Verlauf des THz-Signals, die spektral integrierte Flächenenergie proportional
zum Quadrat der THz-Amplitude ist, d.h. wenn sich z.B. für eine bestimmten Emitter in einem be-
stimmtem Bereich die detektierte THz-Amplitude linear mit der Laserpulsenergie ändert, steigt die
detektierte Flächenenergie quadratisch.

8.3. Sättigungsverhalten

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

Für eine Diskussion des Sättigungsverhaltens muss zunächst die Frage geklärt werden, wel-
ches Verhalten man grundsätzlich für die verschiedenen Emitter ohne Sättigungseffekte erwartet.
Für die untersuchten großflächigen Emitter ist dieses Verhalten ohne Sättigung, also der Verlauf im
Bereich niedriger Laserpulsenergien, durch einen linearen Zusammenhang zwischen THz-Ampli-
tude und Laserpulsenergie, bzw. durch eine quadratische Abhängigkeit der THz-Pulsenergie und
der Flächenenergie am Ort des Detektors von der Laserpulsenergie gegeben.

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

Für 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
Berücksichtigung nichtlinearer Brechungsindexeffekte zeigt das Plasmavolumen einen praktisch
mit Gl. 4.22 identischen Verlauf. Eine Näherung von Gl. 4.22 für höhere Laserpulsenergien liefert
eine Abhängigkeit des Plasmavolumens und damit der erwarteten THz-Amplitude ohne Sättigungs-
effekte proportional zu (Jopt)

3=2.
Das normale Verhalten des nichtlinearen Plasmaemitters ist im �(3)-Modell gegeben durch

einen quadratischen Anstieg der THz-Amplitude mit der Laserpulsenergie, was eine Variation der
THz-Energie mit (Jopt)4 bedeutet. Diese Abhängigkeit wird im Modell geringfügig durch Sätti-
gungseffekte im BBO-Kristall modifiziert. Im Modell auf der Basis von Generationsnichtlinea-
ritäten ergibt sich analog zum Plasmaemitter mit externem Feld zunächst eine Abhängigkeit der
THz-Amplitude proportional zu (Jeff )

3=2. Die effektive Laserpulsenergie Jeff hängt dabei nach
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Gl. 7.9 von der Laserpulsenergie Jopt und von dem ebenfalls laserpulsenergie-abhängigen „Blau-
Rot“-Verhältnis V2!;! ab, so dass sich eine Abhängigkeit von etwa (Jopt)

1;8 ergibt.
In Abb. 8.3 ist die gemessene THz-Signalamplitude als Funktion der Laserpulsenergie für die

verschiedenen im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Emitter dargestellt. Es fällt auf, dass sich die
verschiedenen Emitter nicht nur in den absoluten Werten für die erzeugte THz-Amplitude sondern
auch im qualitativen Verlauf der THz-Amplitude bei variierter Laserpulsenergie stark unterschei-
den.

Die höchsten absoluten experimentell bestimmten THz-Amplituden liefert grundsätzlich der
extern vorgespannte großflächige GaAs-Emitter. Allerdings zeigt dieser Emitter auch das stärkste
Sättigungsverhalten. Dieses bedeutet, dass bei einer Standardemitterfläche von 9 cm2 bereits ober-
halb von 200�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 überein [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 über den Brennpunktdurchmesser so-
wie über die THz-Pulslänge gewonnen.

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

Eine Möglichkeit mit dem GaAs-Emitter höhere THz-Amplituden zu erzeugen besteht darin
das angelegte externe Feld weiter zu steigern. Um elektrische Überschläge zu vermeiden, ist dazu
allerdings die Verwendung einer Hochspannungsquelle mit pulsförmigem Spannungsverlauf nötig,
welche es ermöglicht, das elektrische Feld nur für eine Zeitraum in �s Bereich während des La-
serpulses anzulegen. Die experimentelle Umsetzung dieser Technik ist allerdings extrem problem-
behaftet, da die Abschirmung der von der Hochspannungsquelle verursachten elektromagnetischen
Störungen nur mit großem Aufwand möglich ist. Die auf Basis des in dieser Arbeit vorgestell-
ten Modells für eine Vorspannung von 10 kV/cm berechneten THz-Amplituden zeigen, dass mit
den GaAs-Emitter grundsätzlich THz-Amplituden von ca. 100 kV/cm erreichbar sind. Dieser Wert
stimmt gut mit experimentellen Daten aus der Literatur überein.

Neben der problembehafteten Steigerung der externen Feldstärke bietet sich auf Grund der star-
ken Sättigung des GaAs-Emitters auch die Möglichkeit mittels einer Steigerung der Emitterfläche
höhere THz-Amplituden zu erzeugen. Dabei wird die Tatsache ausgenutzt, dass die am Ort des
Detektors erzeugte THz-Amplitude für einen idealen d.h. sättigungsfreien großflächigen Emitter
zunächst einmal unabhängig von der Emitterfläche ist. In Abb. 8.3 ist daher für einen GaAs-Emit-
ter mit 100 cm2 auf der Basis des im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten Modells die erwartete
THz-Amplitude dargestellt. Eine solche Emitterfläche 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�J und einer experimentell unkritischen Feldstärke von 1 kV/cm ebenfalls das Erreichen einer
THz-Amplitude von 100 kV/cm möglich sein. Damit ist das Potential des GaAs-Emitters allerdings
ausgeschöpft. Dieses gilt auch, wenn noch erheblich höhere Laserpulsenergien zu Verfügung stehen
würden.

Der großflächige (4 cm2) 500�m dicke nichtlineare ZnTe-Emitter zeigt im Vergleich zum
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Legende:
GaAs mit externer Vorspanung:

9 cm2 1 kV/cm gemessen
9 cm2 1 kV/cm modelliert < 500 µJ, konstant interpoliert > 500 µJ
100 cm2 1 kV/cm modelliert < 5000 µJ, konstant interpoliert > 5000 µJ
9 cm2 10 kV/cm modelliert < 500 µJ, konstant interpoliert > 500 µJ

GaAs mit externer Vorspannung (Literaturdaten):
Budiarto et. al. mit 15 kV/cm pulsfömigem Feld
You et. al. mit 10.7 kV/cm pulsfömigem Feld
You et. al. mit 9 kV/cm pulsfömigem Feld
You et. al. mit 1.5 kV/cm pulsfömigem Feld

500 µm-dickes ZnTe:
4 cm2 gemessen
4 cm2 interpoliert auf Basis von 0.25 cm2 Messung

nichtlinearer Plasmaemitter:
2,5 cm BBO-Brennpunkt-Abstand gemessen
2,5 cm BBO-Brennpunkt-Abstand modelliert im χ(3)-Modell
12 cm BBO-Brennpunkt-Abstand modelliert im χ(3)-Modell
2,5 cm BBO-Brennpunkt-Abstand modelliert im Modell für Generationsnichlinearität
12 cm BBO-Brennpunkt-Abstand modelliert im Modell für Generationsnichlinearität

Plasmaemitter mit externem Feld:
10 kV/cm 1 bar gemessen
10 kV/cm 1 bar modelliert
200 kV/cm 46 bar gemessen
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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 Sättigungsverhalten. 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 cm2 großen Kristall bestimmten Sättigungsverhaltens ermittelt, da im vorge-
stellten Modell keine Sättigungseffekte berücksichtigt wurden.

Sollten noch höhere Laserpulsenergien im Bereich von etwa 10 mJ zu Verfügung stehen, wird
ein ZnTe-Emitter mit genügend großer Fläche um Sättigungseffekte zu vermeiden, (ca. 10 cm2)
den vom GaAs-Emitter vorgegebenen Spitzenwert von 100 kV/cm erreichen. Darüber hinaus wird
allerdings der ZnTe-Emitter bei sehr viel einfacherer experimenteller Handhabung deutlich bessere
spektrale Eigenschaften aufweisen.

Von den untersuchten Plasmaemittern, ist das Sättigungsverhalten des Plasmaemitters mit ange-
legten Feld von großer 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�J deutli-
che Abweichungen vom erwarteten (Jopt)

3=2-Verlauf auftreten. Diese Abweichung vom erwarteten
Verlauf, die man auch als Sättigungseffekte bezeichnen kann, sind wie bereits in Kap. 5 dargestellt,
entweder auf eine mangelhafte Beschreibung des Plasmavolumens im Propagationsmodell oder
auf im THz-Emissionsmodell nicht berücksichtigte Phasenfehlanpassung oder Absorptionseffekte
im Plasma zurückzuführen. Damit ist die Anwendbarkeit des Modells auf deutlich höhere Laser-
pulsenergien fraglich, da dabei ja noch deutlich größere 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,
obwohl ein solcher linearer Zusammenhang nicht physikalisch begründet werden kann.

Vergleichbare Abweichungen treten für den Plasmaemitter mit externem Feld bei hohem Druck
in noch stärkerer Form auf. Dieses liegt vermutlich daran, dass die auf dem nur für niedrige Drücke
anwendbaren Propagationsmodell beruhende Vermutung, dass das Plasmavolumen im Grenzfall ho-
her Laserpulsenergien mit (Jopt)3=2 wächst, für hohe Drücke vermutlich nicht gerechtfertigt ist. Das
vorgestellte Modell wurde daher im Fall hoher Drücke nicht angewendet. Statt dessen wurden die
Daten ebenfalls linear interpoliert, obwohl der lineare Zusammenhang auf Grund der Erkenntnisse
dieser Arbeit auch hier nicht physikalisch begründet werden kann.

Aus dem Auftreten von Abweichungen vom erwarteten (Jopt)3=2-Verlauf beim Plasmaemitter
mit externem Feld auf Grund von im Modell nicht berücksichtigter Phasenfehlanpassung oder we-
gen Absorptionseffekten im Plasma kann man schlussfolgern, dass vergleichbare Abweichungen
auch für den nichtlinearen Plasmaemitter zu erwarten sind, wenn dieser im Bild der Generations-
nichtlinearitäten modelliert wird. Dieses liegt darin begründet, dass auch in diesem Modell die
THz-Amplitude proportional zum Plasmavolumen ist. Allerdings hängt dieses hier von der effekti-
ven Laserpulsenergie ab, in welche auch das „Rot-Blau“-Verhältnis eingeht.

In der Darstellung in Abb. 8.3 fällt beim Vergleich der experimentellen Daten für den nichtli-
nearen Plasmaemitter mit dem vom Modell für die Generationsnichtlinearität vorgestellten Verlauf
auf, dass die Abweichungen eher entgegengesetzt ausfallen, als man es auf Grund von im Mo-
dell nicht berücksichtigter Phasenfehlanpassung oder nicht berücksichtigter Absorptionseffekte im
Plasma erwarten würden. Dieses erklärt sich vermutlich dadurch, dass die im Modell für genügend
hohen „Blau“-Anteil angenommene Unabhängigkeit des erzeugten lokalen Polarisationspulses vom
„Blau-Rot“-Verhältnis, nicht exakt gültig ist. D. h mit einer Erhöhung der Laserpulsenergie (und da-
mit auch einer Erhöhung des „Blau-Rot“-Verhältnisses) wird auch noch eine leichte Steigerung in
der Ausprägung der Asymmetrie der Ionisierung verbunden sein.

Beschreibt man den nichtlinearen Plasmaemitter im �(3)-Modell, so fällt auf, dass die Messda-
ten verhältnismäßig gut beschrieben werden können, obwohl die Gültigkeit dieses Modells ja nach
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der Diskussion in Kap. 7 fraglich ist. Geht man zunächst jedoch einmal von der Richtigkeit des
�(3)-Modells aus, kann die gute Übereinstimmung damit erklärt 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 �(3)-Effekts ja im wesentlichen im Bereich
hoher Intensität, also im Zentrum des Plasmas und nicht gleichmäßig über das ganze Plasmavolu-
men verteilt erfolgt.

Bei der Bestimmung der erwarteten vom nichtlinearen Plasmaemitter erzeugten THz-Ampli-
tude im Bereich hoher Laserpulsenergien muss zunächst berücksichtigt werden, dass eine weitere
Steigerung der Laserpulsenergie ohne eine Änderung der experimentellen Parameter zu einer Zer-
störung des BBO-Kristalls führen wird. Um dieses zu Vermeiden muss also die Flächenbelastung
des BBO-Kristalls reduziert werden. Dieses kann durch eine Vergrößerung des Brennpunkt-BBO
Abstands bei gleichbleibender Fokussierung erreicht werden. Zum Erreichen einer Laserpulsener-
gie von 10 mJ wäre allerdings bei unveränderter Fokussierung theoretisch ein BBO-Brennpunktab-
stand von 12 cm notwendig. Dieser Wert übersteigt die Brennweite der Linse von 8 cm und erscheint
daher zunächst als nicht sinnvoll. Da jedoch vergleichbare Brennpunktparameter (Strahldurchmes-
ser und Rayleigh-länge) auch mit einer langbrennweitigeren Linse erzielt werden können, wenn
der Laserstrahl vor der Linse mittels eines Teleskops entsprechen aufgeweitet wird, ist ein BBO-
Brennpunktabstand von 12 cm bei unveränderten Brennpunktparametern eine durchaus experimen-
tell realisierbare Annahme.

Unter dieser Voraussetzung liefern beide Modelle für 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 Generationsnichtlinearität muss allerdings ausgeführt werden, dass die Ab-
schätzung zum Teil auf der Annahme beruht, das zunehmende Verluste auf Grund von im Modell
nicht berücksichtigter Phasenfehlanpassung oder nicht berücksichtigter Absorptionseffekte im Plas-
ma durch einen ebenfalls nicht berücksichtigten Gewinn im lokal erzeugten Polarisationspuls (auf
Grund von stärker ausgeprägter Feldasymmetrie) kompensiert wird. In wieweit diese Annahme
gerechtfertigt ist, kann letztendlich nur durch experimentelle Untersuchungen oder durch eine voll-
ständige theoretische Beschreibung der Verlustmechanismen und der Änderung des lokal erzeugten
Polarisationspulses auf Grund der Änderung des „Blau-Rot“-Verhältnisses geklärt werden. Diese
würde den Rahmen der vorliegenden Arbeit deutlich übersteigen.

Geht man dennoch davon aus, dass die Beschreibung der von nichtlinearen Plasmaemitter er-
zeugten THz-Amplitude im Bereich hoher Laserpulsenergien einigermaßen 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 verhältnismäßig einfachen experimentellen Realisierbarkeit sollte der
nichtlineare Plasmaemitter einen idealen Emitter für THz-Anwendungen darstellen bei denen ex-
trem hohe THz-Amplituden notwendig sind. Hier ist sicher die flächige 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-Feldstärke abhängen)
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 für
weiterführende Untersuchungen zum Verständnis der vorgestellten Plasmaemitter dargestellt wer-
den. Solche Untersuchungen sollten natürlich auch zu einer Steigerung der Effizienz dieser Emitter
und zum Nachweis der Einsetzbarkeit bei höheren Laserpulsenergien führen.

9.1. Optimierung des großflächigen GaAs-Emitters

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der großflächige GaAs-Emitter standardmäßig 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
pulsförmigen Spannungsverlauf realisiert werden können, da sonst Überschläge auftreten. Solche
Hochspannungsquellen erzeugen aber extrem starke elektromagnetische Störungen, welche zu ho-
hem Hintergrundrauschen und u.U. zu Fehlfunktionen verschiedener elektronischer Geräte im La-
bor führt. Damit stellt die Erhöhung der externen Feldstärke keinen geeigneten Weg für eine Erhö-
hung der Effizienz dieser Emitter dar.

Aus diesem Grund und auf Grund der starken Sättigung ist eine weitere Optimierung des groß-
flächigen GaAs-Emitters mit angelegtem Feld nur durch eine deutliche Steigerung der Emitterfläche
sinnvoll. Dazu könnten z.B. ca. 10 etwa 3 cm x 3 cm große 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 ermöglichen. Zu-
sätzlich sollte bei genügend flachem Einfallswinkel auch eine weiter Steigerung der THz-Emission
auf Grund von Superradianz-Effekten [48] erfolgen.

9.2. Standardemitter im Laserpulsenergiebereich von ca. 500 �J

Eine weitere Steigerung der vom ZnTe-Emitter erzeugten THz-Amplitude ist durch die Verwen-
dung von dickeren (z.B. 2-3 mm) ZnTe-Kristallen möglich. Diese wird zwar die Bandbreite auf
etwa 2 THz einschränken, sollte aber eine deutliche Steigerung der THz-Amplitude ermöglichen.
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 �J für die meisten Anwendungen der bevorzugte Emitter. Für Anwendungen in der Bildgebung
mit Rasterung des Objekts bzw. des THz-Strahls empfiehlt sich weiter die Verwendung von relativ
großen Emitterflächen in der Größe von 5 bis 10 cm2 um eine möglichst gute Fokussierbarkeit des
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THz-Strahls zu erzielen. Solche ZnTe-Kristalle sind inzwischen für unter 1.500 Euro kommerziell
erhältlich.

9.3. Standardemitter im Laserpulsenergiebereich von ca. 10 mJ

Im Laserpulsenergiebereich von ca. 10 mJ ist der bisher in der Literatur vorgeschlagene GaAs-
Emitter mit angelegtem externen Feld sicher ungeeignet, da die zu Verfügung stehende Laserpul-
senergie auf Grund von Sättigungseffekten praktisch ungenutzt bleibt. Eine deutliche Verbesse-
rung sollte hier ein großflächiger nichtlinearer ZnTe-Kristall bieten. Bei einer Emitterfläche von
ca. 10 cm2 sollten Sättigungseffekte gering und eine Zerstörung des Kristalls wirksam vermeidbar
sein. Nach den im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnissen kann mit hoher Sicherheit ab-
geschätzt werden, dass dann z.B. bei einer Kristalldicke von 2 mm THz-Amplituden im Bereich
von 100 kV/cm standardmäßig 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 außerdem 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 weiterführender experimenteller und theoretischer Arbeiten ausführlich unter-
sucht werden. Empfehlungen hierfür werden in den nächsten zwei Unterkapiteln gegeben.

9.4. Erweiterung der theoretischen Beschreibung des Plasmaemitters

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

Zur Verbesserung bzw. Erweiterung der in dieser Arbeit vorgestellten Modelle wäre zunächst ei-
ne größere Sicherheit in der Beschreibung des Plasmavolumens wünschenswert. Dazu sollten die
Vorhersagen des Propagationsmodells in Kap. 4.3 experimentell überprüft werden. Dieses wäre z.B.
durch die Ermittelung des Plasmavolumens mittels eine Mikroskopobjektivs und einer CCD-Kame-
ra denkbar. Kann mittels solcher Messungen das berechnete Plasmavolumen bestätigt werden, muss
versucht werden die Abweichungen zwischen gemessener THz-Amplitude und Plasmavolumen auf
Grund von Phasenfehlanpassung und Absorption zu berücksichtigen. Diese sollte sinnvoller Weise
zunächst anhand des Plasmaemitters mit externem Feld erfolgen, da hier die Größenordnung der
Polarisation innerhalb des Plasmas auf Grund der vollständigen Feldabschirmung des externen Fel-
des genau bekannt ist. Evtl. Abweichungen zwischen der Entwicklung des Plasmavolumens und
der THz-Amplitude müssen 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 müssen die bei der Integration über die im
Plasmabereich erzeugte Polarisation gemachten Näherungen vermieden werden, so dass evtl. Ver-
luste durch Phasenfehlanpassung beschrieben werden können. Ein insoweit verbessertes Modell
kann dann anhand der experimentellen THz-Daten des Plasmaemitters mit externem Feld überprüft
werden. Wünschenswert wäre dabei den zugänglichen Bereich der Laserpulsenergie nach oben zu
erweitern. Ein in dieser Form präzisiertes 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-
gedrückt 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-
geführt werden, indem zusätzlich ein externes Feld angelegt wird, und jeweils für beide Polaritä-
ten des externen Felds die THz-Emission gemessen wird. Durch Differenzbildung der zugehörigen
Zeitbereichssignale kann dann der Anteil der THz-Signalform, welcher vom externen Feld abhängt,
bestimmt werden. Damit steht dann eine Möglichkeit zur Verfügung die mittlere lokale Polarisation
des nichtlinearen Plasmaemitters experimentell sehr exakt z.B. als Funktion der optischen Phase,
der Laserpulsenergie oder des „Blau-Rot“-Verhältnisses zu bestimmen.

Im Bild der Generationsnichtlinearität sollte die mittlere lokale Polarisation nur vom Grad der
Asymmetrie im zeitlichen Verlauf der optischen Feldstärke abhängen. Dieser Grad der Asymme-
trie kann für die zuvor genannten Parameter jeweils leicht bestimmt werden. Damit kann dann
überprüft werden, ob für eine bestimmte Änderung des Grades der Asymmetrie auf Grund einer
Änderung von unterschiedlichen Parametern jeweils eine einheitliche Änderung der mittleren Po-
larisation erzielt werden kann. Zur theoretischen Modellierung der erzeugten lokalen nichtlinearen
Polarisierung muss die Differentialgleichung für die Plasmadichte (vergl. Gl. 4.15 in Kap. 4.1.4)
jeweils für Ionisierungsereignisse bei positiver und bei negativer optischer Halbwelle separat gelöst
werden. Eine Koppelung ergibt sich natürlich durch die Dichte der nichtionisierten Gasteilchen.
Als Ergebnis der Rechnung erhält man den Grad der Asymmetrie der Ionisierung als Funktion der
Asymmetrie im optischen Feldstärkenverlauf. Die experimentellen Daten können dann mit Modell-
rechnungen verglichen werden. Ein gute Übereinstimmung würde die Gültigkeit des Modells der
mikroskopischen Generationsnichtlinearitäten nachhaltig unterstützen.

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

Eine Überprüfung, ob die aufgestellte Hypothese, dass ein zeitunabhängiger �(3)-Wert des Plas-
mamediums nicht zur Erklärung der THz-Emission geeignet ist, könnte durch die Untersuchung
eines von der Plasma-Erzeugung unabhängigen THz-Emissionsprozesses erfolgen. Ein geeignetes
Experiment könnte so aussehen, dass man mittels eines ersten Laserpulses welcher nur die Funda-
mentalfrequenz enthält, ein Plasma erzeugt. Mit einem zweiten Laserpuls mit überlagerter zweiten
Harmonischen und einer Laserpulsenergie unterhalb der Mindestenergie zur Erzeugung eines Plas-
mas kann dann überprüft werden, ob ein vorab erzeugtes Plasma zum Einsetzen einer THz-Emis-
sion führt. Eine solche Beobachtung würde eine THz-Emission auf Grund eines zeitunabhängigen
�(3)-Wertes des Plasmamediums bedeuten. Kann jedoch kein Einsetzen einer THz-Emission auf
Grund eines Vorpulses festgestellt werden, ist dieses zwar ein weiteres Indiz für das Modell der mi-
kroskopischen Generationsnichtlinearität. Allerdings kann das Versagen des phänomenologischen
�(3)-Modelles trotzdem nicht mit letzter Sicherheit bewiesen werden, da für die Abwesenheit eines
THz-Signals ja auch andere Effekte, wie eine zu schnelle Plasmarekombination oder eine zu starke
Absorption in Plasma verantwortlich sein könnten.
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9.6. Nichtlineare Polarisation als Funktion des Drucks

Eine weitere interessante Möglichkeit, die Vorgänge im Plasma experimentell und theoretisch zu
untersuchen, wäre eine Reduzierung des Gasdruckes. Dieses würde dazu führen, dass sich bei ca.
10 - 30 mbar Plasmafrequenzen im detektierbaren THz-Bereich ergeben. Gleichzeitig sollte die
Dämpfungszeitkonstante der Plasmaschwingung deutlich länger werden. Eine genaue Modellierung
dieser Effekte in Verbindung mit einer experimentellen Überprüfung sollte weitere Aufschlüsse
über die mikroskopischen Vorgänge im Plasma geben.



10. Zusammenfassung

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

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

Zu den untersuchten bekannten Emittern gehört der vor ca. 10 Jahren erstmals vorgestellte groß-
flächige GaAs-Emitter mit externem Feld. Obwohl dieser Emitter in der Literatur bereits ausführ-
lich untersucht wurde, werden in der vorliegende Arbeit über den Stand der Literatur hinausgehende
neue Aspekte wie die Feldabschirmung auf Grund von Ladungsträgerverschiebung und die Abhän-
gigkeit der erzeugten THz-Feldstärke bzw. der THz-Pulsenergie von der Emitterfläche diskutiert.
Zudem erfolgt die Behandlung dieses Emitters erstmals vollständig quantitativ, wobei eine gute
Übereinstimmung mit den experimentellen Daten erreicht wird. Der zweite in der Arbeit untersuch-
te Emitter ist der großflächige ZnTe-Emitter. Die elektro-optische Erzeugung von THz-Strahlung in
ZnTe-Kristallen mit hoch-repetierlichen Kurzpuls-Lasersystemen ist langjährig bekannt. Die Ver-
wendung großflächiger ZnTe-Kristalle in Verbindung mit Verstärkerlasern 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 beschäftigt 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 Möglichkeit zur Überprüfung der in der Arbeit entwickelten Modelle für 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 Überlagerung des Laserpulses der Fun-
damentalfrequenz mit einem phasensynchronen Laserpuls der zweiten Harmonischen. Die ausführ-
liche experimentelle und theoretische Untersuchung dieser Methode beinhaltet eine quantitative
Modellierung der zu erwartenden Ergebnisse auf Basis des von Cook et al. vorgestellten phänome-
nologischen Modells, welches auf zeitunabhängigen Nichtlinearitäten dritter Ordnung im Plasma
oder in der Luft beruht. Die in dieser Arbeit vorgestellte quantitative Analyse legt die Schlussfolge-
rung nahe, dass das phänomenologische Modell von Cook et al. in der vorliegenden Form in Frage
gestellt werden muss. Daher wurde im Rahmen der Arbeit ein einfaches Modell zur Erklärung der
mikroskopischen Ursache der Nichtlinearität entwickelt. Dieses Modell beinhaltet die Kopplung
der Nichtlinearität mit dem lokalen Ionisierungsprozess und damit formal auch eine explizite Zeit-
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abhängigkeit der Nichtlinearität im Plasma. Die quantitative Modellierung der makroskopischen
THz-Emission auf Basis des mikroskopischen Bildes der Generations-Nichtlinearitäten zeigt, dass
das Modell die experimentellen Befunde zufriedenstellend beschreiben kann.

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



A. Anhang

A.1. Verzeichnis der verwendeten Natur- und Materialkonstanten

c0 = 2; 99792 � 108ms Lichtgeschwindigkeit im Vakuum
�0 = 8; 8541 � 10�12 AsV m Elektrische Feldkonstante
�0 = 1; 2566 � 10�6 V sAm Magnetische Felkonstante
�0 = 376; 73
 Wellenwiderstand des Vakuums
e = 1; 60219 � 10�19C Elementarladung des Elektrons
Ea = 5,14�1011 V/m Atomare Einheit für die elektrische Felsstärkeneinheit
~ = 1,06�10�34 Js Planksches Wirkungsquantum �2�
!a = 4,13�1016 1/s Atomare Einheit der Frequenz
me = 9,1�10�31 kg Masse des Elektrons
n2(Luft) = 5 � 10�19 cm2/W [95] Nichtlinearer Brechungsindex von Luft1

ZnTe:
r41 = 4,04 � 10�12 m

V
Elektro-optischer Koeffizient [21]

d41 = -5,31 � 10�22 As
V 2 � 1

�0
= -6,0 � 10�11 m

V Frequenzverdopplungs-Koeffizient2

nopt = 2,853 Brechungsindex bei 775 nm
nTHz = 3,2 mittlerer Brechungsindex im THz-Bereich
GaAs:
� = 13,1 Dielektrizitätskonstante
nTHz = 3,595 mittlerer Brechungsindex im THz-Bereich [143]
�s = 150 fs Impulsrelaxationszeit unter

Gleichgewichtsbedingungen [57]
�DC = 8500 cm2/Vs Mobilität für

kleine konstante Felder [58]

2Die Literaturwerte für n2 von Luft bzw. Stickstoff bei atmosphärischem Druck variieren im Bereich von etwa 5-
10 � 10�19 cm2/W [95, 98]. Dabei erklärt sich die große Unsicherheit dadurch, dass die nichtlineare Brechungsin-
dexänderung nur näherungsweise zeitunabhängig ist und so die experimentell bestimmten Werte insbesondere mit
der Laserpulslänge stark variieren. Für die hier relevanten Parameter �opt = 775 nm und �p = 150 fs (Halbwertsbreite)
wird in der Regel ein Wert von n2 = 5 � 10�19 cm2/W [95] angenommen.

2In Ref. [144] und in Ref. [145] findet man einen Wert von d41 = �5; 5 �10�11 m
V

. Die Berechnung nach der Gleichung

[146, 31] d41 = �

n
4

opt

4
r41 liefert den Wert d41 = �6; 6 � 10�11m

V
. In der vorliegenden Arbeit wurde daher der

Mittelwert angenommen. Weiter wurde hier die Definition dij = 1
2
� �

(2)

ij
verwendet. In der Literatur findet man

häufig auch die Definition: dij = 1
2
�0 � �

(2)

ij
.
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A.2. Verzeichnis der verwendeten Formelzeichen

Formelzeichen Bedeutung Einheit

Aopt Fläche des optischen Strahls beim auftreffen auf
den großflächigen Emitter bzw. auf die optische Linse m2

ATHz Fläche des erzeugten THz-Strahls am Ort des
großflächigen Emitters bzw. freie Appertur des
kollimierten THz-Strahls beim Plasma-Emitter m2

B(z) allgemeine Funktion zur Beschreibung des
Anwachsens der THz-Feldstärke im Emitterkristall V

p
s=m

C1, C2 allgemeine Konstanten verschieden
D elektrisches D-Feld A s / m2

EABI Mindest-Feldstärke für „Über-Barrieren“-Ionisierung v/m
E0
abs Komplexe Feldamplitude des Abfrage-Laserpulses V/m

Edet(t) zeitaufgelöste elektrische Feldstärke des
Terahertzsignals am Ort des Detektors V/m

E0
det elektrische Signalamplitude der

Terahertzfeldstärke am Ort des Detektors V/m
Eext extern angelegtes elektrisches Feld V/m
Eeff effektiv wirkendes elektrisches Feld V/m
Efern(z) elektrische Feldstärke in großem Abstand vom Emitter V/m
E0
in;x, E0

in;x Komplexe Feldamplitude der x- ,y-Komponente
des Abfrage-Laserpulses V/m

E0
opt Feldamplitude der optischen Strahlung (Einhüllende) V/m

Eopt(t) Feldstärke der optischen Strahlung V/m
E0
out;x, E0

in;x Komplexe Feldamplitude der x- ,y-Komponente
des Abfrage-Laserpulses hinter dem �=4-Plättchen V/m

ETHz(t) zeitaufgelöste elektrische Feldstärke des
erzeugten Terahertzsignals am Ort des großflächigen
Emitters bzw. hinter dem kollimierenden Spiegel
beim Plasmaemitter V/m

EinTHz(t), E
out
THz(t) An der beleuchteten GaAs-Grenzfläche erzeugte

THz-Feldstärke innerhalb bzw. außerhalb des Materials V/m
fdet Effektive Brennweite des Parabolspiegels zur

Fokussierung auf den Detektorkristall m
fkoll Effektive Brennweite des Parabolspiegels zur

Kollimierung der im Plasma erzeugten THz-Strahlung m
fopt Brennweite der Linse für die Fokusierung

des Laserstahls zur Erzeugung des Plasmas m
f�z Brennweite eines Plasmaabschnitts der Länge

�z m
F (r; z) Funktion zur Beschreibung der räumlichen

Intensitätsverteilung im Brennpunkt keine
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Formelzeichen Bedeutung Einheit

G(z) Funktion zur Beschreibung des Anwachsen der Feldstärke
bei der elektro-optischen Generation J

Am
p
s

HTHz Magnetisches H-Feld der THz-Strahlung A/m
Hin
THz(t), H

out
THz(t) An der beleuchteten GaAs-Grenzfläche erzeugtes

magnetisches H-Feld innerhalb bzw. außerhalb des
Materials A/m

IABI Intensitätsschwelle für das Einesetzen von
„Über-Barrieren“-Ionisierung W/m2

Iopt optische Intensität (Flächenleistungsdichte) W/m2

I0opt theoretische maximale optische Intensität im Brennpunkt
der optischen Linse ohne die Berücksichtigung von
nichtlinearen Effekten W/m2

I! optische Intensität (Flächenleistungsdichte) der
Fundamentalfrequenz ! W/m2

I2! optische Intensität (Flächenleistungsdichte) der
zweiten Harmonischen 2! W/m2

ITHz Intensität (Flächenleistungsdichte) der Terahertzstrahlung W/m2

jS Oberflächenstromdichte A/m
Jopt optische Pulsenergie (= J! + J2!) J
J! optische Pulsenergie der Fundamentalfrequenz ! J
J2! optische Pulsenergie der zweiten Harmonischen 2! J
JTHz Pulsenergie der Terahertzstrahlung J
Kdet Kalibrierfaktor für die Empfindlichkeit des Detektors V/rad

K
eff
GaAs Faktor zur Beschreibung der Konversionseffizienz

des flächigen GaAs-Emitters m/(A
p
s)

Keff
GE Faktor zur allgemeinen Beschreibung der

Konversionseffizienz der großflächigen Emitter m/(A
p
s)

K
eff
ZnTe Faktor zur Beschreibung der Konversionseffizienz

des flächigen ZnTe-Emitters m/(A
p
s)

Kred
ZnTe Faktor zur Beschreibung der Reduzierung der

Konversionseffizienz des flächigen ZnTe-Emitters
durch eine empirische Filterfunktion m/(A

p
s)

Ksc Konstante zur empirischen Beschreibung der
Feldabschirmung durch Ladungsträgerverschiebung V/As

kSF Konstante zur Beschreibung von Selbstfokussierung keine
lc Kohärenzlänge m
ldet Propagationslänge durch den

ZnTe-Detektorkristall m
lgap Abstand zwischen den Elektroden m
lZnTe Propagationslänge durch den

ZnTe-Emitterkristall m
LCrSF Kritische Leistung für das Auftreten von

Selbstfokussierung W
Lopt Gesamtleistung des Laserstrahls W
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Formelzeichen Bedeutung Einheit

m� effektive Masse der Elektronen im GaAs kg
M0 Transfermatrix eines �=4-Plättchens keine
M
 Transfermatrix eines um den Winkel ��=4

gedrehten �=4-Plättchens kein e
nTHz Bechungsindex im Terahertzfrequenzbereich keine
n Bechungsindex im optischen Frequenzbereich keine
n2 nichtlinearer Bechungsindex keine
ngr Bechungsindex für die Gruppengeschwindigkeit keine
npl Bechungsindex des Plasmas keine
pretpl retadiertes Dipolmoment des Plasmas A s m
PNL nichtlineare Polarisierung A s/m2

P 0
GenNL Amplitude der lokalen nichtlineare Polarisierung

im Bild der Generationsnichtlinearität A s/m2

Pabs absoluter Gasdruck bar
Q(�) Transfermatrix für die Drehung um � keine
rij Tensorelement des elektro-optischen Tensors von ZnTe m/V
r0opt Radius3des Laserstrahls beim Auftreffen auf den

großflächigen Emitter, bzw. beim Auftreffen
auf die Linse für die Fokusierung
des Laserstahls zur Erzeugung des Plasmas m

ropt(z) Radius3 des Laserstrahls im Brennpunkt m
rTHz Radius3 des THz-Strahls beim Austritt aus dem

großflächigen Emitter, bzw. beim Auftreffen
auf die Linse für die Fokusierung
des THz-Stahls zur Detektion m

rpl(z) Radius der Grenze des Plasmavolumens m
Ropt(z) Krümmungsradius des Laserstrahls im Brennpunkt m
V2!;! energetisches “Blau-Rot„-Verhältnis (V2!;! = J2!=J!) keine

sZnTe Gleichspannungsempfindlichkeit von ZnTe rad
(kV/cm) mm

t� = t� z
c0

Zeit in einem Koordinatensystem s
welches mit dem Laser- bzw. THz-Puls mitwandert s

t Zeit s
TGaAs(t) Normierte Funktion zur Beschreibung des

zeitlichen Verlaufs des am Ort des GaAs-Emitters
erzeugten THz-Signals 1/

p
s

T normPNL (t) Normierte Funktion zur allgemeinen
Beschreibung des zeitlichen Verlaufs der im
ZnTe Emitter erzeugten Polarisierung 1/

p
s

T normGE (t) Normierte Funktion zur allgemeinen
Beschreibung des zeitlichen Verlaufs des am Ort eines
großflächigen Emitters erzeugten
THz-Signals 1/

p
s

3Definiert über den Abfall der Intensität auf 1/e2.



A.2. VERZEICHNIS DER VERWENDETEN FORMELZEICHEN 177

Formelzeichen Bedeutung Einheit

Topt(t) Normierte Funktion zur Beschreibung des zeitlichen
Verlaufs der optischen Intensität 1/

p
s

T realZnTe(t) Normierte Funktion zur Beschreibung des zeitlichen
Verlaufs des am Ort des ZnTe-Emitters erzeugten
realen THz-Signals 1/

p
s

T idealZnTe(t) Normierte Funktion zur Beschreibung des zeitlichen
Verlaufs des am Ort des ZnTe-Emitters erzeugten
idealen (d.h ohne die Berücksichtigung von Phasenfehl-
anpassung und Absorption) realen THz-Signals 1/

p
s

UBr Durchbruchspannung V
Udet Anzeigewert des zur Detektion eingesetzten

„Lock-In“-Verstärkers V
U0
ion Ionisierungsenergie im Gleichspannungsfall eV

UHion Ionisierungsenergie des Wasserstoffatoms eV
Upon Ponderomotive Energie eV
vgr optische Gruppengeschwindigkeit des Laserpulses m/s
ve(t) Geschwindigkeit der Elektronen im GaAs m/s
V ret
pl (t) zeitabhängiges retadiertes Plasmavolumen m3

V 0
pl maximal erreichtes Plasmavolumen m3

Veff Funktion zur Beschreibung des Einflusses des
Plasmavolumens auf die Emission des �(3) Emitters m3

wion Ionisierungswahrscheinlichkeit 1/s
wtunnel Wahrscheinlichkeit für einen

Tunnel-Ionisierungsprozess 1/s
wMPI Wahrscheinlichkeit für einen

Mehrphotonen-Ionisierungsprozess 1/s
wKeldysh Wahrscheinlichkeit für einen

Ionisierungsprozess im Keldysh-Modell 1/s
wBauer Wahrscheinlichkeit für einen

„Über-Barrieren“-Ionisierungsprozess nach Bauer et al. 1/s
Wopt gesamte optische Flächenenergiedichte J/m2

WTHz Flächenenergiedichte der Terahertzstrahlung J/m2

X;Y Hilfsfunktionen zur Beschreibung der der
Oberflächenleitfähigkeit keine

z0 Rayligh-Länge des Brennpunkts m
zpl; zpl;1; zpl;2 Grenzen des Plasmavolumens in z-Richtung m
�THz Leistungs-Absorptionskoeffizient im

Terahertzfrequenzbereich 1/m
�rc Rekombinationskoeffizient cm3/s
� Abstrahlwinkel des Plasmaemitters rad
�L lineare Suszeptibilität keine
�(3) Suszeptibilität dritter Ordnung keine

�
(3)
pl Suszeptibilität dritter Ordnung des Plasmas keine
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Formelzeichen Bedeutung Einheit

� Akzeptanzwinkel des Detektors rad
�' Phasenunterschied zwischen den senkrecht zueinander

stehenden Komponenten der optischen Welle nach dem
Durchlaufen des elektro-optischen Detektors rad

�tP Charakteristische Zeit für das Bestehen einer lokalen
Polarisation im Bild der Generationsnichtlinearität s

�r relative Dielektrizitätskonstante keine
� Phasenverzögerung zwischen dem THz-Signal und dem

optischen Abfragepuls bei der elektro-optischen Detektion rad
�Atom(x) Atomares Potential eV
'!;2! relative optische Phasendifferenz der Wellen

mit ! bzw. 2!: rad

 Keldysh-Parameter keine
�0 Vakumwellenwiderstand 


�opt optische Wellenlänge m

�(t) Beweglichkeit der Elektronen in GaAs cm2

V s
�DC Gleichewichtswert der Beweglichkeit der

Elektronen in GaAs cm2

V s
�rep Repetitionsrate (Laserpulswiederholfrequenz) des

Pulslasers 1/s
�BBO Drehwinkel des BBO-Kristalls rad
��=4 Drehwinkel des �/4-Plättchens rad
�ZnTe Drehwinkel des ZnTe-Kristalls rad
�pl(t) Plasmadichte 1/cm3

�0pl Anfangswert der Plasmadichte bei der Beschreibung
der Rekombination 1/cm3

�0gas Teilchendichte im Gas 1/cm3

�s(t) Oberflächenleitfähigkeit A/V
�0s Maximalwert der Oberflächenleitfähigkeit A/V

�
(N)
MPI Wechselwirkungsquerschnitt für einen

Mehrphotonenprozess der N-ten Ordnung A/V
� Zeitverzögerung zwischen THz- und optischem Abfragepuls s
�s Zeitkonstante für die Streuung im Drude Modell s
�p Halbwertsdauer (engl. “Full Width Half Maximum„)

des Laserpulses fs
!THz Winkelfrequenz der Terahertzstrahlung rad/s
!opt Winkelfrequenz der optischen Strahlung rad/s
!pl Plasmafrequenz rad/s
 Drehwinkel des Glasplättchens rad



A.3. DAS VERWENDETE VERSTÄRKER - PULSLASERSYSTEM 179

Laserpulsenergie > 800 �J
Laserpulslänge
(Halbwertsbreite) < 150 fs
Wellenlänge 775 nm
Modenprofil TEM00
Pulswiederholfrequenz 1 kHz
Polarisation linear, horizontal
Pulsenergiestabilität < 1 %
Vorpulsunterdrückung >500:1
Nachpulsunterdrückung >100:1

Abbildung A.1.: Übersicht über die wichtigsten Parameter des CPA-2001 Lasersystems

A.3. Das verwendete Verstärker - Pulslasersystem

In der vorliegenden Arbeit wurde ein CPA-2001 Laser System der Firma Clark Inc. verwendet. Da-
bei handelt es sich um ein Verstärker-Lasersystem welches nach der Methode der Verstärkung von
zeitlich langgestreckten Pulsen (engl. “Chirped Pulse Amplification„) arbeitet. Bei dieser Technik
werden kurze Laserpulse niedriger Energie zunächst mittels einer Anordnung aus optischen Git-
tern zeitlich langgestreckt. Die so aufbereiteten Pulse können dann in einem Resonator verstärkt
werden, ohne dass die Gefahr einer Beschädigung der optischen Komponenten durch eine zu hohe
Spitzenleistung besteht. Nach der Verstärkung werden die Pulse dann in einem Gitter-Kompressor
wieder auf ihre ursprüngliche Kürze 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 Verstärker-Resonator
beinhaltet. Der Ti:Saphir Verstärker 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-Feldstärke

Die absolute Kalibrierung ist hier am Beispiel einer Messung eines THz-Signals von einem groß-
flächigen ZnTe-Emitter dargestellt. Die experimentellen Parameter waren: Laserpulsenergie Jopt
= 500 �J; Dicke des Emitterkristalls lZnTe = 500 �m, Brennweite des parabolischen Spiegels
zur Fokussierung in den Detektor fdet = 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 �/4-Plättchens um 1� ei-
ne Signaländerung von 0,35 mV. Nach Gleichung A.4 entspricht dieses einem Kalibrierfaktor von
kdet = 0; 175mV=1� . Nach Gleichung 2.37 entspricht das einer absoluten Phasendifferenz von
2.85�. Die Gleichspannungsempfindlichkeit des Kristalls beträgt nach Gl. 2.29 2,07�/(kV/cm) ab.
Da sich in der gewählten Geometrie mit 45� Polarisationsdifferenz eine um den Faktor 2 reduzierte
Empfindlichkeit ergibt, beträgt die Empfindlichkeit des verwendeten Detektors also 1,0�/(kV/cm).
Die beobachtet Phasendifferenz von 2.85� entspricht also einer maximalen elektrischen Feldstärke
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des THz-Signals von 2.85 kV/cm. Dabei wurde die frequenzabhängige Empfindlichkeit des Detek-
tors nicht berücksichtigt, da in der vorliegenden Arbeit die frequenzabhängige Empfindlichkeit des
Detektors jeweils bei der Bestimmung der modellierten erwarteten THz-Signalformen berücksich-
tigt wurde.

A.5. Wellengleichung mit nichtlinearer Polarisation

Die für die Wellengleichung relevanten Maxwellgleichungen für ein nicht-magnetisches Medium
lauten:

r�H = j +
@D
@t

= j +
@

@t
(�0E + P) (A.1)

r�E = �
@

@t
(�0H): (A.2)

Die Polarisation P kann in einen linearen und einen nichtlinearen Term aufgeteilt werden

P = �0�LE + PNL: (A.3)

Damit läßt sich unter Verwendung des Ohmschen Gesetzes �E = j (� ist die Leitfähigkeit) Glei-
chung A.1 schreiben als

r�H = �E +
@

@t
�E +

@PNL
@t

; (A.4)

wobei � = �0(1 + �L). Anwenden von r� auf A.2 und einsetzen von A.4 liefert

r2E = ��0
@

@t

�
�E +

@

@t
�E +

@PNL
@t

�
; (A.5)

wobei die Identität r�r�E = rrE�r2E und r �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

Bei der Diskussion der THz-Erzeugung auf Basis des �(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 �(3)-Tensor von Isotropen Medien dargestellt werden.

Die erzeugte Polarisierung bei einem �(3)-Prozess ist allgemein gegeben durch:

Pi = �
(3)
ijklE

a
jE

b
kE

c
l : (A.6)

Dabei wird nach der üblichen Konvention über alle doppelt vorkommenden Indizes von x bis z
summiert.

Die Symmetrieeigenschaften von �(3)-Tensoren von Isotropen Medien werden beschrieben
durch [126]:
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�(3)xxxx = �(3)yyyy = �(3)zzzz = �(3)

�(3)yyzz = �(3)zzyy = �(3)zzxx = �(3)xxzz = �(3)xxyy = �(3)yyxx

�(3)yzyz = �(3)zyzy = �(3)zxzx = �(3)xzxz = �(3)xyxy = �(3)yxyx

�(3)yzzy = �(3)zyyz = �(3)zxxz = �(3)xzzx = �(3)xyyx = �(3)yxxy

�(3)xxxx = �(3)xxyy + �(3)xyxy + �(3)xyyx:

(A.7)

Näherungsweise gilt auch [126]:

�(3)xxyy = �(3)xyxy = �(3)xyyx =
1

3
�(3): (A.8)

Seien im weiteren Ea und Eb durch das Feld der Fundamentalen mit Amplitude E0! gegeben, wel-
ches in x-Richtung linear polarisiert ist. Ec sei durch das Feld der 2. Harmonischen mit Amplitude
E0
2! gegeben welches unter dem Winkel �2! relativ zur x-Richtung polarisiert ist. In diesem Fall

gilt:

Eax = Ebx = E0
!

Eay = Eaz = Eby = Ebz = Ecz = 0

Ecx = E0
2!cos(�2!)

Ecy = E0
2!sin(�2!):

(A.9)

Damit ergibt sich für die erzeugte Polarisierung:

Px = �(3)(E0
!)

2E0
2!cos(�2!)

Py =
1

3
�(3)(E0

!)
2E0

2!sin(�2!)

(A.10)

Das heißt in der Anteil der Polarisierung welcher in Richtung der Polarisation der Fundamentalen
(x-Richtung) erzeugt wird, ist um den Faktor cos(�2!) reduziert. (Dieses ist für 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 zunächst die Strahlung der
2. Harmonischen auf die x-Richtung projiziert und dann die nichtlineare Polarisation für den Fall
parallel polarisierten Wellen betrachtet wird.

Allgemein betrachtet ergibt sich für die Polarisationsrichtung der erzeugten nichtlinearen Pola-
risation �THz relativ zur x-Achse:

�THz = arctan

�
Py

Px

�

= arctan

�
1

3
tan (�2!)

�
:

(A.11)
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Für kleine Winkel �2! gilt entsprechend

�THz =
1

3
�2!: (A.12)
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