1 Einleitung

Auch bei der sechsten Klimakonferenz der Vereinten Nationen im Herbst 2000 ist es nicht
gelungen, zu einer Einigung bei der CO,-Reduktion zu kommen. Nach wie vor gibt es
einige Staaten, die sich bei diesem Problem hauptsidchlich von ©6konomischen
Gesichtspunkten leiten lassen. Ein wichtiger Grund hierfiir ist gewil die Tatsache, dal3
gesicherte Prognosen zur globalen Erwdarmung bisher nicht moglich sind. Die bestehenden
Klimamodelle sind unter anderem deshalb noch mit einer groBen Unsicherheit behaftet,
weil das Wissen iiber atmosphérische Aerosole, das eine der Grundvoraussetzungen fiir

genaue Vorhersagen darstellt, zum heutigen Zeitpunkt noch nicht ausreichend ist.

Zusitzlich in die Atmosphire eingebrachte Partikel und Stdube beeinflussen das Klima der
Erde aufgrund von Streuung und Absorption der solaren und terrestrischen Strahlung in
einer GrofBenordnung, die nach Abschitzungen von Experten im globalen Mittel genauso
wichtig ist wie der Treibhauseffekt durch anthropogen erzeugte Gase. Das Aerosol wirkt
jedoch mit entgegengesetztem Vorzeichen, in verschiedenen Zeitskalen und hauptsédchlich
lokal in und tiber den grofen Industrieregionen. Entsprechend ihrer Relevanz hat es in
jingster Zeit viele Bemiihungen gegeben, die Verdnderung der Aerosolbelastung in der
Atmosphdre quantitativ zu erfassen, um so die Modellrechnungen fiir die globale
Erwdarmung auf ein sichereres Fundament zu stellen. Trotz einer Vielzahl von
MeBmethoden ist der derzeitige Wissensstand iiber Anzahl, GroBenverteilung und
chemische Zusammensetzung des troposphérischen Aerosols aber noch recht gering, da
kontinuierliche Messungen meist nur unmittelbar iiber dem Erdboden durchgefiihrt
werden. Da vor allem ein groBes Interesse fiir die Aerosolbelastung in hoheren
Luftschichten besteht, bleibt man noch weit hinter den bestehenden Anforderungen zurtick.
Die einzige Methode fiir kontinuierliche und ortsaufgeloste Aerosolmessungen iiber
groBBere Entfernungen und in groBerer Hohe ist das Lidar-Verfahren. Herkommliche Lidar-
Systeme ermdglichen eine Bestimmung der Menge und GrdéBe von Aerosolpartikeln,
Aussagen tiber ihre Zusammensetzung sind jedoch mit dieser Fernerkundungsmethode zum

heutigen Zeitpunkt noch nicht moglich.

Eine vielversprechende Neuerung auf dem Gebiet der Lidar-Technik ist der Einsatz von

Femtosekundenlasersystemen. Seit 1999 besteht auf diesem Gebiet eine deutsch-
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franzosische Kooperation zur Entwicklung eines solchen Femtosekunden-Lidars, bei der
unsere Arbeitsgruppe einer der Hauptinitiatoren war. Diese neue Lidar-Technik nutzt
nichtlineare optische Effekte aus, die bei der Ausbreitung von hochintensiven Laserpulsen
in der Atmosphére auftreten. Eine interessante Frage ist in diesem Zusammenhang, wie
solche Laserpulse in der Atmosphdre mit Aerosolen interagieren. Kommt es
moglicherweise zu nichtlinearen optischen Prozessen, die eine Aussage iiber die

Zusammensetzung der Partikel zulassen?

Um dieser Fragestellung nachgehen zu koénnen, muB3 man sich mit der Wechselwirkung
von Femtosekundenlaserpulsen mit Mikrotropfchen beschéftigen. Es wurden bisher nur
wenige experimentelle Untersuchungen zu dieser Thematik durchgefiihrt [Kasparian et al.
1997], [Hill et al. 2000] und auch auf der Seite der Theorie stehen kaum Modelle fiir eine

solche Interaktion zur Verfiigung.

Daher ist es zuerst einmal erforderlich, grundlegende Untersuchungen in
Laborexperimenten durchzufiihren. Es ist die Frage zu kldren, welche nichtlinearen
optischen Prozesse mit einer signifikanten Stdrke in Mikrotropfen ausgeldst werden
konnen und ob diese eine Aussage iiber deren Zusammensetzung und Grof3e zulassen. Im
Hinblick auf eine mogliche Lidar-Anwendung ist hier insbesondere die Winkelverteilung
des erzeugten Lichtes von grofftem Interesse. Wenn die Richtungscharakteristik der
emittierten Strahlung durch anisotrope Streuung nicht mehr der 1/r>-Abhingigkeit folgt,
sonder verstdrkt in Riickrichtung geht, dann widre das ein grofer Vorteil. Bei der
Multiphotonen-Fluoreszenz ist ein solcher Effekt beobachtet worden [Hill et al. 2000]. Ziel
der vorliegenden Arbeit ist es, zu untersuchen, inwieweit noch andere nichtlineare optische
Prozesse mit einem &hnlichen Streuverhalten existieren. Daher ist ein Aufbau entwickelt
worden, der es ermdglicht, das von Mikrotropfen emittierte Licht winkelaufgelost zu
beobachten. Fiir die Experimente wurde exemplarisch ein kohérenter und ein nicht
kohérenter nichtlinearer optischer Prozel gewihlt: die Frequenzvervielfachung und die

Plasmalumineszenz.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in vier Hauptteile. Zuerst werden die relevanten
Grundlagen iiber das troposphidrische Aerosol zusammengestellt, um zu verdeutlichen, wie
wichtig deren Rolle in der Atmosphire ist. Die theoretischen Grundlagen im folgenden

Kapitel setzen sich mit der nichtlinearen Optik und der Streuung an Mikrosphéren
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auseinander. Sie werden in einer Beschreibung iiber die Wechselwirkung von
Femtosekundenlaserpulsen mit Mikrotropfen zusammengefiihrt. Ein experimentelles
Kapitel beschreibt dann die Erzeugung ultrakurzer Pulse und die Realisierung der
winkelaufgelosten Messung des von Mikrotropfen emittierten Lichtes. Das letzte Kapitel
enthélt zunichst die MeBergebnisse zur Frequenzvervielfachung, die ausfiihrlich mit der
Theorie verglichen werden. Im zweiten Abschnitt wird der laserinduzierte Durchbruch
anhand von photographischen Sequenzen diskutiert. Im dritten Teil werden dann die
Messungen zur Plasmalumineszenz présentiert, die zum einen an reinen Wassertropfen und
zum anderen an aus Natriumchloridlosung bestehenden Tropfchen durchgefiihrt wurden.
Daran schlie3t sich dann eine Interpretation der MeBergebnisse an.

Ich hoffe, mit dieser Dissertation einen Beitrag zu einem besseren Verstindnis der
nichtlinearen optischen Prozesse, die durch Femtosekundenlaserpulse in Mikrotropfen
ausgelost werden, leisten zu konnen und damit einen Ausgangspunkt flir eine neue

Aerosolmeftechnik auf Basis des Femtosekunden-Lidars zu schaffen.
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