6 Zusammenfassung und Ausblick

Der Gegenstand dieser Arbeit ist die Untersuchung der nichtlinearen optischen Effekte, die
durch Femtosekundenlaserpulse in Mikrotropfen erzeugt werden konnen. Ich beschreibe
einen experimentellen Aufbau, der mit hoher Priazision die Winkelabhingigkeit des von
den Mikrotropfen emittierten Lichtes detektieren kann. Die Messungen fithren zu einem
besseren Verstindnis der in den Tropfen ablaufenden elementaren Prozesse, die

insbesondere im Hinblick auf eine mogliche Lidar-Anwendung diskutiert werden.

Zwei Effekte wurden fiir die Experimente ausgewdhlt. Die Frequenzvervielfachung dient
als Beispiel fiir ein kohdrentes Phdnomen in der nichtlinearen Optik, die durch Plasma

hervorgerufene Emission steht exemplarisch fiir einen nicht koharenten Prozef3.

Die Ergebnisse bei der Frequenzverdreifachung ergaben eine starke Vorwirtsstreuung, die
je nach GroBenparameter eine unterschiedlich ausgepragte Strukturierung aufweist. Fiir
kleine Tropfen stimmen die Messungen sehr gut mit dem von Carroll und Zheng
theoretisch vorhergesagten Verhalten liberein. Fiir groBe Grof8enparameter ist diese Theorie
aufgrund des Rechenaufwands derzeit nicht anwendbar. Daher wurde aus einer
Kombination von Mie-Theorie und geometrischer Optik ein einfaches Modell entwickelt,
mit dem die MeBergebnisse gut interpretiert werden konnen. Zusétzlich ist zum ersten Mal
die Erzeugung der Fiinften Harmonischen in Mikrotropfen beobachtet und winkelabhingig

gemessen worden.

Mie-Resonanzen hoherer Giite, die eine verstarkte Riickstreuung zeigen miifiten, konnten
im Signal unter Verwendung von Femtosekundenlaserpulsen nicht beobachtet werden. Die
starke Vorwirtsstreuung der Frequenzvervielfachten 148t vielmehr den Schlul3 zu, dal} es
sich um eine nicht resonante Anregung im Tropfen handelt. Es ist daher eher
unwahrscheinlich, dal man mit der Technik der Frequenzvervielfachung ein fiir die Lidar-
Anwendung notiges, starkes Riickstreusignal erhidlt. Hingegen wére es interessant, die
stimulierte Ramanstreuung auf ein solches Verhalten hin zu iiberpriifen. Nach den bislang
vorliegenden Ergebnissen diirfte es zwar hauptsdchlich zu einer Vorwdrtsstreuung
kommen, aber gerade im Hinblick auf die Mdglichkeit einer substanzspezifischen

Detektion sollte nichts unversucht gelassen werden [Kasparian, Wolf 1998].
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Bei der Wechselwirkung von Femtosekundenlaserpulsen mit Mikrotropfchen kommt es zu
einem explosionsartigen Verdampfen der Tropfen. Fiir eine Interpretation der
Mefergebnisse ist es hilfreich zu wissen, wie der Tropfen durch die Laserpulse deformiert
wird und auf welcher Zeitskala der Prozel} ablauft. Daher wurde eine Technik entwickelt,
den Tropfen wéhrend des Zerplatzens photographisch abzubilden. Es konnten
photographische Sequenzen aufgenommen werden, die die - in Bezug zur Tropfenmitte -
asymmetrische Verdampfung des Tropfens und den ungefihren Zeitrahmen dieses

Vorgangs beschreiben.

Die Plasmalumineszenz, die durch den laserinduzierten Durchbruch in Mikrotropfen
entsteht, ist ein isotrop emittierender Proze3 und weist ein ganz anderes Streuverhalten auf
als die Frequenzvervielfachung. Bei der Kontinuumsemission des Plasmas im sichtbaren
Spektralbereich konnte eine verstidrkte Vorwdrts- und Riickwirtsstreuung beobachtet
werden, wobei die Vorwértsstreuung leicht iiberwiegt. Im Gegensatz zur Multiphotonen-
Fluoreszenz liegt bei der Beobachtung der Plasmalumineszenz die ,,Emissionsquelle®
aufgrund der verwendeten Laserintensitdten nicht auf der dem Laser abgewandten Seite,
sondern direkt nach Eintritt des Pulses auf der ihm zugewandten Seite. Uber inverses Ray-

Tracing konnte die beobachtete Winkelverteilung interpretiert werden.

Zur Untersuchung der Plasmafluoreszenz wurden Mikrotropfen eingesetzt, die aus einer
5-molaren Natriumchloridlosung bestanden. Es konnte zusitzlich zum Plasmakontinuum
die Emission der durch das Plasma angeregten Natriumatome spektral- und
winkelaufgelost gemessen werden. Dabei hat sich gezeigt, da3 diese Fluoreszenz verstarkt
in Rickwirtsrichtung emittiert wird. Fiir dieses Verhalten werden zwei verschiedene
Interpretationsmoglichkeiten  vorgeschlagen. Zum einen konnte das von den
Natriumatomen nach einigen Mikrosekunden emittierte Licht von den Tropfenfragmenten,
die sich durch die explosive Verdampfung zu diesem Zeitpunkt bereits gebildet haben, in
Vorwiértsrichtung abgeblockt und zuriickreflektiert werden. Dadurch wiirde die Streuung in
Richtung der Lichtquelle liberwiegen. Zum anderen konnte es sich aber auch um eine
verstirkte stimulierte Emission handeln. Wenn sich das Plasma in Riickwirtsrichtung
ausbreitet - was nach dem ,,moving breakdown‘- Modell zu erklaren wire -, dann kédme es

zu einer gerichteten Emission hin zur Lichtquelle.
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Um zu entscheiden, um welchen der beiden Prozesse es sich handelt, sollten zusétzlich
zeitaufgeloste Messungen durchgefiihrt werden, da sich die verstirkte stimulierte Emission

auf einer Zeitskala bewegt, die viel kiirzer ist als die der spontanen Emission.

AuBerdem ist fiir eine fundiertere Interpretation der Plasmalumineszenz ein genaueres
Verstindnis liber das explosionsartige Verdampfen des Tropfens auch bei sehr hohen
Laserintensititen notwendig. Eine kiirzere Belichtungszeit konnte durch ein Pump- und
Probe-Experiment realisiert werden, bei dem der Pumppuls den laserinduzierten
Durchbruch in dem Tropfen ausldst und der Probepuls den Vorgang nach einer definierten
Verzogerungszeit belichtet. So wire es moglich, Informationen {iber den
Explosionsvorgang des Tropfens bei sehr hohen Laserintensitidten zu erhalten, was eine

Interpretation der winkelaufgeldsten Plasmalumineszenzmessungen erleichtern wiirde.

Da eine hohenaufgeldste atmosphérische Aerosoldiagnostik von grofitem Interesse ist, ist
es durchaus lohnenswert, den weiten Weg von der Grundlagenforschung hin zu einer
direkten Anwendung in der Atmosphére zu gehen. Es hat sich im Rahmen dieser Arbeit
gezeigt, daBl ein erster Schritt in Richtung Aerosolcharakterisierung mit dem
Femtosekunden-Lidar die Plasmafluoreszenz in Mikrotropfen ist, da hierbei verstirkt in
Riickwiértsrichtung emittiert wird. Die Emission der durch Plasmabildung angeregten
Zustinde eroffnet somit die Moglichkeit, Informationen {iiber die chemische

Zusammensetzung von Mikrotropfen - und damit auch von Aerosolen - zu erhalten.
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