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{57) Die Anordnung zur Erzeugung von Impulsziigen ultrakurzer Lichtimpulse ist insbesondere fir die Anregungs- und
Teststrahimethode der Laser-Ultrakurzzeitspektroskopie anwendbar. Sie verfolgt das Ziel, unter Verzicht auf zeitlich
hochauflosende Strahlungsdetektoren zeitaufgeloste Messungen im Ultrakurzzeitbereich mit geringerem
MeRzeitaufwand und erhdhter Genauigkeit durchfiihren zu kénnen. Die Aufgabe der Erfindung, zeitaufgeldste
Absorptions- und Reflexionsmessungen mit EinschuBanregung durchzufiihren und dabei mittels wahibarem
Samplepunkt-Abstand den abgetasteten Zeitbereich vergroRern zu kdnnen, wird durch eine Anordnung mit paralleler
nichtkollinearer strahlenformiger Ausbreitung der Einzelimpulse, ausgehend von einem einzelnen ultrakurzen
Lichtimpuls unter Zuhilfenahme zweier parallel zueinander befindlicher Platten, von denen eine teildurchléssig ist,
erfindungsgemaR dadurch geldst, dal zur Gewdhrleistung eines festen gegenseitigen Abstandes der Strahlen eine
Vorrichtung vorgesehen ist, die gleichzeitig mit einer fiir die Anderung der Impulsfolgefrequenz notwendigen
Abstandsanderung der beiden Platten diese gemeinsam um einen entsprechenden Winkel beziiglich der
Strahlrichtung dreht.
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Titel

Anordnung zur Erzeugung von Impulsziigen ultrakurzer Lichtimpulse

Anwendungsgebiet der Erfindung

Die Erfindung betrifft eine Anordnung zur Erzeugung von Impuls-
ziigen ultrakurzer Lichtimpulse wdhlbarer Impulsfolgefrequenz
mit paralleler nichtkollinearer strahlfdrmiger Ausbreitung der
Einzelimpulse unter Zuhilfenahme zweier parallel zueinander an-
geordneter Platten, von denen die eine teildurchldssig ist.

Sie kann angewendet werden fiir die Zeitauflésung schnell ablau-
fonder Prozesse, etwa im Nano- oder Subnanosekundenbereich. Das
Untersuchungsobjekt wird dabei durch den Impulszug strobosko-
pisch sondiert. .

Speziell ist die Erfindung fiir die Anregungs- und Teststrahl-
methode der Laser-Ultrakurzzeitspektroskopie anwendbar.

Charakteristik der bekannten technischen L@sungen

Bei der sogenannten Anregungs- und Teststrahlmethods wird eine
zu untersuchende Probe von einem Anregungsimpuls in einen Nicht-
- gleichgewichtszustand versetzt, dessen zeitliche Anderung mittels
eines Testimpulses wihlbarer Zeitverzdgerung bzgl. der Anregung
sondiert wird. Dazu sind verschiedene technische Losungen be-
kannt geworden. .

Benutzt wird die variable Zeitverzdgerung eines einzelnen Test-
impulses bzgl. des Anregungsimpulses (IEEE Journ. of Quantum
Electronics QE-3 (1967), 302). Die Eliminierung des Einflusses
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der statistischen SchuB-zu SchuB-Schwankungen der Anregungsim-
pulseigenschaften auf den MeBeffekt erfordert eine Mittelung

{iber viele Einzelmessungen fiir jede Verzdgerungszeit des Test-
impulses. Nachteilig ist hier der hohe Zeitaufwand fiir eine
zeitaufgeloste Messung. Ferner kann die hohe Strahlungsbelastung
der Probe zur Veridnderung deren Eigenschaften filhren.

Es sind auch zwei Verfahren bekannt, mit einem einzelnen Test-
impuls zeitliche Aufldsung zu erzielen (Chem. Fhys. Lett. 3
(1969), 534 und Chem. Phys. Lett. 9 (1971), 1)+ Zu diesem Zweck
wird der Teststrahl rdumlich eindimensional aufgeweitet, um eine
unterschiedliche Verzdgerung verschiedener Strahlanteile bzgl.
zum Anregungszeitpunkt realisieren zu konnen.

In einem ersten Verfahren geschieht das durch gekreuzte Ausbrei-
tung von Anregungs- und Teststrahl, wobei ein ausgedehntes Pro-
bengebiet lings der Ausbreitungsrichtung des Anregungsimpulses
angeregt wird. Da guer zur angeregten Spur in der Probe getestet
wird, resultiert die unterschiedliche Zeitverzdgerung im wesent-
lichen aus der unterschiedlichen Anregungszeit l&ngs der Spur
infolge endlicher Ausbreitungsgeschwindigkeit des Anregungsimpul-
sese. Der mit einem Ereignis aufldsbare Zeitbereich ist hier durch
die Probenlinge bzw. die Eindringtiefe der Anregungsstrablung be-
grenzt. Die Extinktionsinderung fiir die Teststrahlung muf iber
die Breite der angeregten Spur gentigend groB8 sein.

In einem zweiten Verfahren wird ein sogenanntes Echelon in den
aufgeweiteten Teststrahl gebracht, um eine unterschiedliche Zeit-
verzdgerung der Anteile des aufgeweiteten Strahles iiber deren
stufenweise verschiedene optische Wegldnge zu realisieren. Der
Nachteil dieser Losung besteht darin, daB die Verzdgerung der
einzelnen Teststrahlanteile fest VOrgegeben ist durch die Stufen-
linge des Echelons und da8 dessen Bauldnge den auflbsbaren Zeit-
bereich begrenzt. S :

Es ist weiterhin die zeitaufgeldste Fluoreszenzspektroskopie be-
kannt (Appl. Phys. Lett. 15 (1969), 192 und Opt. Commun. 1 (1969),
254). Dabei wird das Fluoreszenzverhalten einer mittels Pikosekun=
denimpuls angeregten Probe beobachtet. Es wird dazu z. B. ein auf
dem optischen Kerr-Effekt beruhendes‘sogenanntes optisches Tor be~



nutzt. Der Kerrschalter kann durch einen bzgl. der Fluoreszenz-
anregung definiert verzdgerten optischen Impuls aufgeschaltet

und damit fiir einen bestimmten Zeitbereich der abklingenden
Fluoreszenzstrahlung transparent gemacht werden. Nachteilig ist
bei diesem Verfahren die Beschrinkung auf mit ausreichender
Fluoreszenzquanténausbeute relaxierende Anregungszustinde und

je nach Ausfiihrung die Notwendigkeit einer MeBstatistik bzw.

die Beschrinkung auf einen bestimmten MeRzeitbereich.

Es ist auch die Zeitaufldsung mittels Bildwandlerkameras mdglich,
wenn fluoreszierende Proben vorliegen (Nuo¥o Cimento 63B (1981),
411). Bei diesem Verfahren wird die zeitliche Lichtintensitdts-
verteilung in eine entsprechende Zeitverteilung der Intensitat
eines Photoelektronenstrahles umgesetzt. Diese zeitliche Inten-
sitdtsverteilung wird durch ein schnelles Ablenksystem fur den
Elektronenstrahl in eine ridumliche Helligkeitsverteilung auf

einen Leuchtschirm transformiert. Kann diese Helligkeitsverteilung
mit einem optischen Vielkanalanalysator registriert und ausgewertet
werden, so hat man eine sehr leistungsfdhige Methode zur Verfiigung.
Allerdings ist der gerdtetechnische Aufwand sehr hoch, besonders
schnelle Streak-EKameras sind sehr teuer.

Ziel der Erfindung

Die Erfindung verfolgt das Ziel, eine Anordnung zu schaffen, um
zeitaufgeloste Messungen im Ultrakurzzeitbereich mit geringerem .
MeBzeitaufwand und gesteigerter Genauigkeit unter Verzicht auf N
zeitlich hochauflbsende Strahlungsdetektoren bzw. Bildwandler durch-/
zufilhren, den Anwendungsbereich auf weniger strahlungsfeste, nicht
notwendig fluoreszierende Proben zu erweitern und auf einfache
Weise den sondierten Zeitbereich entsprechend dem Probenverhalten
variieren zu konnen.

Darlegung des Wesens der Erfindung

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, zeitaufgeldste Absorp-
tions- und Reflexionsmessungen im Ultrakurzzeitbereich bei hin-
sichtlich Zeitaufwand und Genauigkeit vorteilhafter EinschuBanre-
gung durchzufiihren und dabei mittels wghlbarem Samplepunkt-Abstand



den abgetasteten Zeitbereich gegeniiber bekannten Verfahren auszu-
dehnen und variabel zu gestalten. ,
Dia Losung dieser Aufgabe gelingt mit einer Anordnung zur Erzeu-
gung von Impulsziigen ultrakurzer Lichtimpulse wdhlbarer Impuls-
folgefrequenz mit paralleler nichtkollinearer strahlenfdrmiger
Ausbreitung der Einzelimpulse, ausgehend von einem einzelnen
ultrakurzen Lichtimpuls unter Zuhilfenahme zweier parallel zuein-
ander befindlicher Platten, von denen eine teildurchlissig ist er-
findungsgem#B dadurch, daB zur Gewdhrleistung eines festen gegen-
seitigen Abstandes der Strahlen eine Vorrichtung vorgesehen ist,
die gleichzeitig mit einer fiir die Anderung der Impulsfolgefrequenz
notwendigen Abstandsinderung der beiden Platten diese gemeinsam
um einen entsprechenden Winkel bezliglich der Strahlrichtung dreht.

Der parallele Verlauf der Einzelstrahlen gestattet es, diese alle
mittels einer Fokussierungsoptik in einem kleinen zu sondierenden
Volumen zu vereinigen. Die nichtkollineare Ausbreitung ermdglicht -
den Verzicht auf einen zeitlich hochauflisenden Strahlungsnachweis,
da die ridumlich getrennten Strahlen auf entsprechend positionierten
Empfangern unabhingig voneinander registriert werden konnen. Die
Unabhsingigkeit der Ausbreitungsrichtung und des Ausbreitungsabstan=-
des der Einzelimpulse von ihrer zeitlichen Verzdgerung laB8t bei
Verdnderung derselben eine Neujustierung der MeBanordnung entfallen.

Ausfiihrungsbeispiel

Das Wesen der Erfindung soll an einem in der Zeichnung dargestell-

ten Ausfiihrungsbeispiel ngher erldutert werden.

Es zeigen Fig. 1 eine schematische Darstellung zur Verdeut-
lichung der optischen Wirkungsweise einer
erfindungsgemidfen Anordnung

Fig. 2 eine téchnische Ausfiihrungsform und
Fig. 3 eine Anwendung in der Teststiahlspektroskopie.

Fin einfallender Lichtimpuls 1 (Fig. 1) trifft unter dem Winkel X
auf eine teildurchléssige Flatte 2, deren Riickseite entspiegelt
ist, und wird teilweise auf eine parallel zur Platte 2 im Abstand d
angeordnete Platte 3 reflektiert, deren der Platte 2 zugewandte



Oberfliche vollsténdig reflektiert. Nach Reflexion an dieser
Oberflidche transmittiert der Strahl teilweise die Platte 2 und
verldBt diese parallel im Abstand b zu den benachbarten, von
dieser Platte durchgelassenen Strahlanteilen. Es gelten die fol-
genden geometrischen Zusammenhinge

AC = d
A?:dcosd.
BC = 3 b = 24 sin &

Damit ist der Gangunterschied benachbarter, durch die Platte 2
 tretender Strahlen

D =24 cos® =2 4B ,

und die entsprechende Zeitverzdgerung benachbarter Impulse ist

l
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wobei ¢ die Lichtgeschwindigkeit bedeutet.

Bei einer Variation von D bzw. At #ndert sich die Lage der durch
die Platte 2 austretenden Strahlen dann nicht, wenn mittels Dre-
hung des Plattenpaares um den Auftreffpunkt C des einfallenden Strah-
les (Drehachse senkrecht zur Einfallsebene) der Einfallswinkel
gleichzeitig so geédndert wird, daB das Produkt

b =24 .sinel

?

welches dem Strahlabstand entspricht, konstant bleibt. Diese Eigen-
schaft hat die Anordnung, wenn die Variation von D bzw. At durch
Verschieben des Punktes A entlang der Geraden durch A und B vorge-
nommen wird und das Dreieck ABC folgende Bedingungen erfiillt:

a) Gerade durch A und C durchstd8t die Platten 2 und 3 senkrecht
in eben diesen festen Punkten (d. h. AC ist Einfallslot)

b) Strecke BC ist fest (nach Linge und Lage)
c) << 4BC = 90°
d8) AB parallel zum einfallenden Strahl



In Fig.'2 ist die mechanische Konstruktion zur Realisierung des
Dreiecks ABC aus Fige. 1 mit obengenannten Eigenschaften skizziert.
Die Bezeichnungen der Dreieckspunkte A, B, C in der Fig. 1 und
der Fige 2 entsprechen einander.
Weiterhin bedeutet 4 in Fig. 2 eine Zahnstange mit einer Skala
zum Ablesen des Abstandes AB, der geeicht ist auf At = 2AB
c
5 ist ein starres Rohr (oder Stab), das mit der Zahnstange 4 durch
ein Distanzstiick. 6 zum Einstellen des Abstandes??”- = verbunden
ist. Dabei ist das Rohr 5 umn den Punkt C drehbar und in einem Fiith-
rungsrohr 8 lingsbeweglich, welches wiederum auf einem entlang der
Zahnstange 4 verschiebbaren Schlitten 7 um den Punkt A drehbar be-
festigt ist. Die beiden Platten 2 und 3 werden parallel zueinander
und senkrecht zur Zeichenebene so befestigt, daB ihre einander zu-
gewandten Oberflichen den Punkt C bzw. den Punkt A enthalten. Dabei
nuB Punkt A so nahe an dem einfallenden’Strahl zugewandten Rand
von Platte 3 liegen, daB diese bei gegebener Strecke BC den ein-
fallenden Strahl nicht abschattet. Andererseits muB der in C reflek-
tierte Strahlanteil vollsténdig auf Platte 3 treffen.

In Fig. 3 ist schematisch eine Anordnung fiir die Teststrahlspektro-
skopie dargestellt. '

Mit einem optischen System 9 (ohne Offnungs- und chromatische Feh-
ler) erfolgt die Fokussierung der Teststrahlen in den angeregten
Bereich der Probe 10. Der Abstand b ist so groB zu wihlen, daB sich
die einzelnen Strahlenbiindel nicht iiberlappen, letztere miissen in
guter Ndherung Parallelbiindel (geringe Strahldivergenz) sein.
Infolge der Selbstﬁeugung der Lichtbiindel stellt diese Forderung
eine Begrenzung des Strahlquerschnittes nach unten und der maxima-
len Verzdgerung nach oben dar. Genausre guantitative Daten héngen
z. B. auch ab von der Strahlqualitdt, der geforderten Strahlzahl,
der Offnung des fokussierenden Systems 9.

Ein optisches System 11 macht die benachbarten Biindel wieder paral-
lel. Die Linsen L1 bis L5 zur Strahlfokussierung auf die Empfinger
E1 bis E5 konnen in das System 11 integriert werden.



Anstelle der Einzelempfinger kann auch die Empféngerzeile.eines
optischen Vielkanalanalysators Verwendung finden. Das optische »
System 11 ist dann durch ein fokussierendes Obj‘ektiv‘zu ersetzen.
Die Empfangerzeile ist in diesem Fall so weit auBerhalb der Ob-
Jektivbrennebene zu positionieren, daB sie optimal von den noch
im wesentlichen {iberlappungsfreien Testbiindeln ausgeleuchtet
wird. :



Erfindungsanspruch

Anordnung zur Erzeugung von Impulsziigen ultrakurzer Lichtimpulse
wihlbarer Impulsfolgefrequenz mit paralleler nichtkollinearer
strahlenfdrmiger Ausbreitung der Einzelimpulse, ausgehend von
einem einzelnen ultrakurzen Lichtimpuls unter Zuhilfenahme
zweier parallel zueinander befindlicher Platten, von denen eine
teildurchlissig ist, dadurch gekennzeichnet, daB zur Gewihrlei-
stung eines festen gegenseitigen Abstandes der Strahlen eine Vor-
richtung vorgesehen ist, die gleichzeitig mit einer fiir die Knde-
rung der Impulsfolgefrequenz notwendigen Abstandsénderung der
‘beiden Platten diese gemeinsam um einen entsprechenden Winkel be-
ziiglich der Strahlrichtung dreht.
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