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-Terahertz-Spektroskopie
mit High-Speed ASOPS

Albrecht Bartels, Thomas D ekorsy, Universitat Konstanz
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Asynchrones Optisches Abtasten (engl. asynchronous optical sampling, ASOPS) ist eine Technik

fur ultraschnelle zeitaufgeloste Spektroskopie, die im Gegensatz zu konventionellen Methoden

ohne mechanische Hilfsmittel zur Zeitverzégerung optischer Pulsziige auskommt. Dies ist zentrale
\Voraussetzung fir eine drastische Verkirzung der Datenerfassungzeiten und ermdglicht Spektroskopie
am Limit des Schrotrauschens ohne weitere Malinahmen zur Unterdriickung technischen Rauschens.
Die Verwendung von Femtosekundenlasern mit 1 GHz Pulswiederholrate ermdglicht erstmals ASOPS
mit einer Zeitauflosung im Bereich von 100 fs. Dieses sogenannte High-Speed ASOPSwird damit
auch fur zeitaufgelOste Terahertz-Spektroskopie bei Frequenzen zwischen 100 GHz und einigen
THz interessant. Hier wird ein High-Speed-ASOPS-basiertes THz-Spektroskopiesystem mit 3 THz
Bandbreite und 1 GHz Frequenzauflésung demonstriert, das binnen nur 1 s Spektren mit hohem
Dynamikbereich liefert.

Schlagwarter: Ultraschnelle Optik, Femtosekundenlaser, zeitaufgeldste Spektroskopie,
THz-Spektroskopie

=THz Spectroscopy
"Based on High-Speed ASOPS

Asynchronous optical sampling (ASOPS) is a method for ultrafast time-domain spectroscopy that
operates without mechanical delay generators that are common to conventional approaches. This is
the central prerequisite for a massive reduction of data acquisition time and permits time-domain

“I spectroscopy at the shot-noise limit without additional measures for suppression of technical noise.
Mediated through the use of femtosecond lasers with 1 GHz repetition rate, ASOPS can be performed
with a time-resolution close to 100 fs. This high-speed ASOPS approach is ideally suited for terahertz
time-domain spectroscopy at frequencies ranging from approximately 100 GHz to a few THz. Here, we
discuss a THz time-domain spectroscopy system based on high-speed ASOPS with 3 THz bandwidth
and 1 GHz frequency resolution that delivers high dynamic range spectra within just 1 s of averaging

time.

Keywords: Ultrafast optics, femtosecond laser, time-domain spectroscopy, THz spectroscopy
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1 Einleitung

,Ultraschnelle* Ph&nomene in Naturwissenschaften und
@ Technik spielen sich auf einer Zeitskala zwischen ca.
10 fs und einigen 100 ps ab und entziehen sich damit
e der direkten Beobachtung mit (blichen elektronischen
Instrumenten (Kameras, Oszilloskope, etc.). Dies gilt
auch fir den Spezialfall der elektromagnetischen Im-
09 pulse, die im Frequenzbereich von 100 GHz bis zu ei-
nigen THz von optisch stimulierten photokonduktiven
Schaltern oder optischen Gleichrichtern abgestrahlt
werden. Das elektrische Feld dieser Impulse wird da-
her mit sogenannten optischen Korrelationstechniken
visualisiert. Korrelationstechnik bedeutet dabei, dass
identische THz-Impulse wiederholt durch optische An-
regepulse erzeugt werden und zu einem definiert ein-
stellbaren Zeitpunkt nach der Anregung mittels eines
optischen Abfragepulses ein Schnappschuss des elek-
trischen Feldes aufgenommen wird. Eine Serie solcher
Schnappschusse zu verschiedenen Verzdgerungszeit-

punkten wird dann letztlich zum ,bewegten‘ Gesamtbild

zusammengesetzt, das den THz-Impuls in Amplitude
und Phase zeigt. Wenn der Impuls vor seiner Detek-
tion einer Wechselwirkung mit einer Probe unterworfen
war, konnen aus seinem zeitlichen Verlauf alle Infor-
mationen Uber Absorption und Dispersion der Probe
im THz-Frequenzbereich gewonnen werden. Diese Art
der impulsiven THz-Spektroskopie ist deshalb so niitz-

lich, weil sie in der Lage ist, einen Frequenzbereich von

100 GHz bis zu einigen 10 THz mit einer einzigen Ap-
paratur abzudecken, ohne dass Detektoren bei kryoge-

nen Temperaturen verwendet werden missen. Im \er-

gleich zu den géngigsten Dauerstrichmethoden und der
Fourier-Transformations-Spektroskopie ist zudem vor-

teilhaft, dass die Detektion bei optischen Wellenldngen
erfolgt und somit technisch ausgereifte, empfindliche

und breitbandige Silizium- oder Galliumarsenid-basierte

Detektoren zum Einsatz kommen kdnnen. Gerade in
der jungeren Vergangenheit hat die THz-Strahlung auf-
grund vielféltiger Anwendungen beispielsweise in der
1 Charakterisierung und Identifizierung von Festkdrper-
materialien, der Gasspektroskopie oder der Untersu-

chung biologischer Proben enorm an Bedeutung gewon-

nen [1-4].

Die fiir die Korrelationstechnik notwendigen Belich-
tungsimpulse mit einer Dauer von einigen 10 fs werden
von modengekoppelten Femtosekundenlasern erzeugt.

Am weitesten verbreitet sind Ti:Saphir-Femtosekunden-
laser mit einer Ausgangsleistung von ca. 1 Watt im Wel-

lenldangenbereich zwischen 700 nm und 1000 nm und
einer Pulswiederholrate zwischen 5 MHz und 5 GHz.
Eine zentrale Bedeutung kommt bei der ultraschnellen
Spektroskopie der Art und Weise zu, wie der Verzoge-

rungszeitpunkt der Abfragepulse gegeniiber den Anrege-

pulsen eingestellt wird.

2 Konventionelle Methoden
zur zeitaufgeldsten
THz-Spektroskopie

In konventionellen Aufbauten zur zeitaufgelosten THz-
Spektroskopie werden Anrege- und Abfragepulse ver-
wendet, die mit Hilfe eines Strahlteilers aus ein und
demselben Laser gewonnen werden. Die Anregepulse
erzeugen durch Beleuchtung eines geeigneten Senders
THz-Impulse. Diese werden dann an einem anderen Ort
mit einem durch die Abfragepulse optisch geschalteten
Empfanger, beispielsweise einer photokonduktiven An-
tenne oder einem elektro-optischen Kristall (z. B. ZnTe),
detektiert. Entscheidend ist dabei, dass die Wegstrecke
der Anregepulse vor Ankunft am Sender oder die der
Abfragepulse vor Ankunft am Detektor variabel ist. Da-
mit wird Uber die Lichtlaufzeit direkt der Zeitpunkt des
Schnappschusses definiert, zu dem das elektrische Feld
des THz-Impulses aufgenommen wird. Fir eine Reihe
von Wegléngendifferenzen wird dann ein Wert erfasst,
um die Daten spater zu einem zeitlichen Gesamtver-
lauf zusammenzuftigen (siehe Illustration in Bild 1).
Die Einstellung der Wegstreckendifferenz erfolgt Uber
einen Retroreflektor, der mittels eines Verschiebetisches
definiert positioniert werden kann. Obwohl seit vielen
Jahren erfolgreich praktiziert, hat diese Methode si-
gnifikante Nachteile. Erstens bewirkt die Tragheit des
\erschiebetisches, dass pro Datenpunkt die meiste Zeit
fur das Beschleunigen und Abbremsen benotigt wird
und nur relativ wenig Zeit zur Mittelung des Signals
verbleibt. In aller Regel erfordert daher die Messung
einer Transiente von 1 ns Dauer eine 100 fs Zeitauflo-
sung, obwohl zur reinen Mittelung des Signals zwecks
Rauschunterdriickung eigentlich eine Akkumulations-
zeit von weniger als eine Sekunde ausreichend wére.
Zweitens verursachen unvermeidliche Justagetoleran-
zen der beweglichen Einheit Kalibrierungsfehler in der
experimentellen Zeitachse. Drittens bewirken diese To-
leranzen und die GauR’sche Laserstrahlkaustik wah-
rend der Messung eine Variation der Strahllage und des
Strahldurchmessers am Ort des Senders oder Empfén-
gers und sind damit fur Artefakte verantwortlich, die
nur schwer vom echten Signal trennbar sind. Alternativ
zu Verschiebetischen wurden in der Vergangenheit An-
satze verfolgt, bei denen der Retroreflektor auf einem
mechanischen Schwinger montiert wurde. Diese An-
ordnung moduliert die Zeitverzogerung periodisch mit
10-100 Hz, wéhrend die Daten kontinuierlich erfasst
werden konnen. Dies l6st zwar teilweise das Problem
der ,verschwendeten® Zeit fur Beschleunigen und Ab-
bremsen des Verschiebetisches, alle anderen Probleme
bleiben jedoch ungeldst. Zudem sorgt die mechani-
sche Vibration in der Apparatur oft flr einen stdrenden
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Signaluntergrund und der maximale Verzdgerungshe-

Bild 1: Konventioneller Aufbau zur zeitaufgeldsten THz-Spektroskopie.
Figure 1: Conventional setup for THz time-domain spectroscopy.

eine variable Wegstreckendifferenz aufzupragen, werden

reich eines mechanischen Schwingers ist bestenfalls auf Anrege- und Abfrageimpulse jeweils aus einem sepa-

einige 10 ps begrenzt.

=3 High-Speed ASOPS:
Funktionsprinzip
und Lasersystem

Asynchrones Optisches Abtasten (engl. asynchronous
optical sampling, ASOPS) kommt génzlich ohne me-

raten Femtosekundenlaser gewonnen. Dabei sorgt eine
leichte, aber wohlkontrollierte Verstimmung der Puls-
wiederholraten dafiir, dass die Verzdgerung zwischen
den Pulszugen automatisch eine Rampe durchféhrt. Hier
wird ein System présentiert, bei dem Pulswiederhol-
raten von 1 GHz zur Anwendung kommen. Wird die
Pulswiederholrate des Anregelasers fri um A fg von
10 kHz groRer eingestellt als die des Abfragelasers fg 2,
bewirkt dies, dass die Verzégerung t zwischen sukzes-
siven Paaren von THz-Impulsen und Abfragepulsen in-

chanische Verzégerungseinheit aus und vermeidet somit kremental um einen Betrag At = A fr/(fr1 x fr2)

alle genannten Nachteile auf sehr elegante Weise. An-
statt Pulsen aus einem Laser auf mechanischem Weg

&)

wachst, hier also um 10 fs. Dieser Sachverhalt ist in
Bild 2a) illustriert. Ein Zyklus ist beendet, wenn nach

a) 1/f,,=1ns
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Bild 2: Illustration des Funktionsprinzips von High-Speed ASOPS
Figure 2: Schematic of the high-speed ASOPS timing principle.
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einer Echtzeit von A fF;l =100 ps die Abfragepulse
eine Gesamtverzdgerung von ngj = 1 ns akkumuliert
haben. Sie treffen dann mit dem Maximum des vorher-
gehenden THz-Impulses zusammen und t wird auf null
zuriickgesetzt. Die Zeitverzogerung T zwischen THz-
Impulsen und Abfragepulsen kann innerhalb eines Zy-
klus, wie in Bild 2b dargestellt, durch t = A fg/ fr1 x t
als Funktion der Echtzeit t ausgedriickt werden. Der
Faktor A fr/ fr1 = 107 erlaubt dabei nach einer Mes-
sung die prazise Konvertierung eines Datensatzes von
8 der Echtzeitskala zur Zeitverzdgerungsskala. Das ver-
@ fiighare Messfenster betragt also fz; = 1ns; es wird
B mit einer Rate von A fr = 10 kHz perlodlsch abgetastet.
B9 Um das hier vorgestellte System mit Pulswiederholraten
von 1 GHz gegen Systeme mit weit geringeren Pulswie-
e derholraten im Bereich von 100 MHz abzugrenzen, wird
nachfolgend der Begriff High-Speed ASOPS verwendet.
Ein typisches High-Speed-ASOPS-System ist in
Bild 3 skizziert. Die Anrege- und Abfragepulse werden
von zwei in einem gemeinsamen temperaturstabilisierten
Gehéuse befindlichen Femtosekundenlasern mit einer
Pulswiederholrate von 1 GHz erzeugt (Doppellasersys-
tem Gigajet TWIN, Gigaoptics GmbH). Beide Laser
emittieren Pulse mit ca. 30 fs Dauer bei einer mittle-
ren Leistung von etwa 1 W und einer zwischen 750 und
850 nm durchstimmbaren Zentralwellenlédnge. Zur ak-
tiven Stabilisierung der Differenz der beiden Pulswie-
derholraten werden je ca. 10 mW der Strahlleistungen
mit Strahlteilern abgezweigt und mit schnellen Photodi-
oden detektiert (PD1 und PD2). Das elektrische Signal

TTL Trigger — — — 14 Bit, 100 MHz o
zum Daten- - — Analog-Digital-Wandler ':
erfassungsrechner |
A2 ';
N ZnTe (110) 125 MHz
Empfanger- Photoempfanger
i kristall
15V [ \
THz Sender L \J
Kapselung zum Zwischenfokus
Spulen des Aufbaus

Bild 3: Skizze eines High-Speed-ASOPS-THz-Spektroskopiesystems. Optische Strahlengénge sind durchgezogen
gezeichnet, elektrische Signalwege gestrichelt. Weitere Erlauterungen im Text.

Figure 3: High-speed ASOPS THz time-domain spectroscopy system. Optical paths are represented by solid
lines, electrical paths by dashed lines. See text for further details.

enthalt alle Harmonischen der Pulswiederholraten, die
innerhalb der 3 GHz Bandbreite der Photodioden liegen.
Die 3. Harmonische des Abfragelasers 3 x fr2 wird mit
einem Bandpassfilter isoliert und mit einem Einseiten-
bandgenerator um 30 kHz verschoben. Die 3. Harmoni-
sche des Anregelasers 3 x fr1 wird dann mit einer ak-
tiven Phasenregelschleife auf dieses verschobene Signal
stabilisiert, sodass die Pulswiederholraten eine konstante
Differenz von 10 kHz aufweisen. Im Gegensatz zu einer
Stabilisierung bei der fundamentalen Pulswiederholrate
hat eine Stabilisierung bei einer htheren Harmonischen
u.a. den Vorteil, dass die Regelschleife externe Storun-
gen empfindlicher ausgleichen kann. Fir dieses System
wurde gezeigt, dass die Zeitauflosung Uber ein Fenster
von 1 ns im Bereich von 120 fs liegt. Flir Messungen,
die sich auf 500 ps beschrénken, wird sogar eine Auflo-
sung von ca. 100 fs erreicht [5].

4 THz-Spektroskopie
mit High-Speed ASOPS

Zur Realisierung eines THz-Spektroskopiesystems be-
leuchten die Pulse aus dem Anregelaser einen spezi-
ell fur diese Anwendung optimierten Sender (Tera-
SED, Gigaoptics GmbH). Es handelt sich um einen
grol3flachig elektrisch vorgespannten GaAs-Kristall,

in dem die optisch erzeugten Elektron-Loch-Paare la-
teral beschleunigt werden und Strahlung im Bereich
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zwischen etwa 100 GHz und 5 THz emittieren [6; 7].
Diese THz-Strahlung wird dann mit Hilfe von parabo-
lischen Spiegeln kollimiert und zu einem Zwischen-

4 fokus, an dem eine Probe platziert werden kann, re-
fokussiert. Nach Wechselwirkung mit der Probe wird

sl wiederum Kkollimiert und auf einen elektro-optischen
ZnTe-Detektorkristall fokussiert. Die transmittierte THz-
Strahlung induziert dort proportional zu ihrer Feldstérke
9 eine Polarisationsdrehung der ebenfalls auf den ZnTe-
Kristall fokussierten Abfragelaserpulse. Diese kann

mit Hilfe von Polarisationsoptiken in eine Intensitéts-
&nderung der Abfragestrahlintensitat konvertiert wer-
den. Die Intensitatsmodulationen werden wiederum

mit einem 125-MHz-Photoempféanger (Modell 1801,
New Focus) detektiert und mit einem 14-Bit-100-MHz-
Analog-Digital-Wandler (CompuScope 14200, GaGe
Applied Technologies) als Funktion der Echtzeit digita-
lisiert. Entsprechend dem Funktionsprinzip von ASOPS
muss dann lediglich die Echtzeitachse mit dem Ska-
lierungsfaktor A fr/ fr1 versehen werden, um direkt
das elektrische Feld des THz-Impulses in seinem zeitli-
chen Verlauf zu erhalten. Die Erfassung einer einzigen
Transiente erfordert lediglich 100 ps. Zur Verminderung
des Rauschens werden Ublicherweise viele Transienten
in Folge erfasst und gemittelt. Damit aufeinanderfol-
gende Transienten abgesehen vom Rauschen identisch
sind, wird jede Messung des Analog-Digital-Wandlers
(ADW) durch ein aus den Signalen von PD1 und PD2
synthetisiertes TTL-Triggersignal bei A fg mit <10 ns
Anstiegszeit bei exakt derselben Verzégerung t gestar-
tet. Der hier verwendete ADW hat die Fahigkeit, bis zu
1024 Transienten intern zu speichern und als gemittel-
ten Datensatz an den Erfassungsrechner weiterzuleiten.
Dort kdnnen wiederum beliebig viele solcher Daten-
sétze gespeichert und zur weiteren Erhdhung des Signal-
Rausch-Abstandes gemittelt werden. Dies sorgt dafr,
dass die fir Datentransfer erforderliche Zeit vernachlas-
sigbar klein (< 10%) gegen die tats&chliche Mittelungs-
zeit bleibt.

Bild 4a zeigt den vom Sender abgestrahlten THz-

1 Impuls nach Durchgang durch die 42 cm lange Luft-
strecke zwischen Sender und ZnTe-Empféngerkristall
bei Umgebungsdruck und 52% relativer Luftfeuchte.

Es befand sich keine Probe im Zwischenfokus. Fir den
gezeigten Datensatz wurden 1024 Einzeltransienten ge-
mittelt, die gesamte Messdauer betrug T = 110 ms, wo-
bei etwa 7% flr den Datentransfer ben6tigt werden. Zu
negativen Zeitverzdgerungen (t < 0), also vor Ankunft
des THz-Impulses auf dem ZnTe-Kristall, ist kein Rau-
schen auf den Daten erkennbar. Der eigentliche THz-
Impuls erscheint zum Zeitnullpunkt und ist gefolgt von
Modulationen, die hauptsachlich durch die Absorption
der in der Umgebungsluft enthaltenen Wassermolekdile
bedingt sind. Zusétzlich sind Echos des Hauptpulses

im Abstand von Vielfachen von ca. 16 ps zu erkennen,
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Bild 4: a) Vom Sender abgestrahlter THz-Impuls
nach Durchgang durch 42 cm Umgebungsluft bei
52% Luftfeuchte (Datenerfassungszeit 110 ms).

b) Oben: Spektrum eines Signals wie unter a) ge-
zeigt, aber mit Datenerfassungszeit von 1,1s. Mo-
dulationen sind Fabry-Perot-Interferenzen am Sen-
derchip. Unten: Spektrum eines Signals unter Spu-
lung des Aufbaus mit Trockenluft mit 110 s Da-
tenerfassungszeit. ¢) Oben: Transmissionsspektrum
von gasformigem Wasser unter den gegebenen
Umgebungsluftbedingungen, zusammengestellt aus
der HITRAN-Datenbank. Unten: mit High-Speed
ASOPS gemessenes Transmissionsspektrum der
Umgebungsluft.

Figure 4: a) THz pulse after transmission through
42 cm of ambient air at 52% relative humidity (to-
tal acquisition time 110 ms). b) Top: Spectrum of
signal as shown in a) with total acquisition time of
1.1s. The modulation is due to Fabry-Perot inter-
ference within the emitter chip. Bottom: Spectrum
of signal under dry-air purging of the setup with
110 s acquisition time. ¢) Top: Transmission spec-
trum of gaseous water in ambient air compiled
from HITRAN data base. Bottom: Transmission
spectrum of ambient air measured with high-speed
ASOPS system.
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die von Vielfachreflexionen innerhalb des 700 um di-
cken Senderchips herriihren. Bild 4b zeigt die Fourier-
Transformation (FT) desselben Signals, aber mit 10 x
(4 1024 Mittelungen, d.h. T =1,1s. Die Modulationen im
Spektrum sind durch den Senderchip bedingte Fabry-
9 Perot-Interferenzen. AuBBerdem sind deutlich scharfe
Absorptionslinien, wiederum bedingt durch Wassermo-
lekile in der Umgebungsluft, zu erkennen. Weiterhin

(9 abgebildet ist die FT eines Signals, das unter Spiilung
des Aufbaus mit Trockenluft (Restluftfeuchte < 2%),
diesmal mit 1000 x 1024 Mittelungen, d.h. T =110s,
aufgenommen wurde. Der Signal-Rausch-Abstand be-
tragt nach 1,1s ca. 37 dB, nach 110s ca. 57 dB. Eine
detaillierte Analyse zeigt, dass diese Werte durch das
Photoempféanger-Schrotrauschen bedingt sind. Ab ei-
ner Messzeit von ca. 1s steht mit dem System eine
nutzbare Bandbreite von 3 THz zur Verfugung. Durch
Bildung des Quotienten aus der FT einer Transiente,
die unter Umgebungsbedingungen 110 s lang gemit-
telt wurde, und des in Bild 4b gezeigten Trockenluft-
spektrums wurde das in Bild 4c gezeigte Transmissi-
onsspektrum der Umgebungsluft gewonnen. Die Fabry-
Perot-Interferenzen auf den FTs in Bild 4b sind dabei
so reproduzierbar, dass sie sich in der Transmissions-
darstellung nicht mehr bemerkbar machen. Bild 4c zeigt
zudem das aus der HITRAN-Datenbank gewonnene
Transmissionsspektrum von 42 cm Luft unter den ge-
gebenen Luftfeuchtebedingungen auf einer invertierten
Skala [8]. Der Vergleich mit den experimentell gewon-
nenen Daten zeigt eine exzellente Ubereinstimmung der
Linienpositionen uber den gesamten Frequenzbereich,
Abweichungen liegen unterhalb des Aufldsungslimits
von 1 GHz. Bis zu 2,5 THz stimmt die Messung auch
in den absoluten Absorptionsstarken mit den Werten
der HITRAN-Datenbank sehr gut tberein. Zu hohe-

ren Frequenzen hin macht sich der schlechter werdende
Signal-Rausch-Abstand sowie auch Restfeuchte in der
verwendeten Trockenluft in gréf3eren Abweichungen be-
merkbar.

=9 DesignKkriterien

.

und Vorteile

ASOPS st als Technik nicht neu, sondern wurde be-
reits 1987 mit modengekoppelten Pikosekundenlasern
demonstriert [9]. Dort war die Zeitaufldsung naturge-
maR durch die Dauer der Laserpulse auf Werte jenseits
1 ps begrenzt. Es stellt sich jedoch die Frage, warum
trotz der Verfligbarkeit von zuverlassigen Ti:Saphir-
Femtosekundenlasern seit den friihen Neunzigern erst
2006 der wirkliche Durchbruch der Technologie in
der ultraschnellen Spektroskopie mit Zeitauflosun-
gen im Bereich von 100 fs gelungen ist. Dies begriin-
det sich groRtenteils darin, dass bei friiheren ASOPS

Experimenten mit Femtosekundenlasern vergleichsweise
geringe Pulswiederholraten im Bereich von 100 MHz
zum Einsatz kamen [10; 11]. In Kombination mit der
Tatsache, dass in praktischen Systemen nur eine be-
grenzte Bandbreite B zur Detektion, Signalaufbereitung
(z. B. durch Stromverstérker) und zur hochauflésen-
den Digitalisierung zur Verfligung steht, verhindert dies
Zeitauflésungen, die sich nennenswert unterhalb einer
Pikosekunde bewegen. In einem optimierten System
liegt der derzeit beste Wert fiir B bei etwa 125 MHz.

Er ist vor allem durch erhaltliche ADWSs gegeben.
Diese sollten mindestens 14 Bit zur Verfligung stel-

len, um an der Grenze des Schrotrauschens messen zu
kénnen (und damit die Vorteile von ASOPS voll aus-
zunutzen). Die effektive Aufldsung in Echtzeit betragt
damit B~ = 8 ns. Die Zeitauflosung firr ein ASOPS-
Experiment erhalt man durch Multiplikation mit dem
bekannten Konvertierungsfaktor A fr/ fr1. Eine gute
Zeitaufldsung kann also durch eine hohe Pulswieder-
holrate fr» oder eine geringe Differenz A fr erzielt
werden. Mit Parametern des oben beschriebenen High-
Foeed-ASOPS-Systems ergeben sich 80 fs. Bei Verwen-
dung eines Systems mit 100 MHz Pulswiederholrate
und A fr sind es dagegen nur 800 fs. Zusétzlich ist

das fundamentale Verzdgerungsinkrement At dann
unabhéngig von B sogar nur bei 1 ps. Dies ist fur die
meisten Anwendungen der ultraschnellen Spektroskopie
bei Weitem nicht ausreichend. Der Nachteil der gerin-
gen Pulswiederholrate kénnte theoretisch bei einem
100-MHz-System durch eine Verringerung der Differenz
A fr auf 1 kHz ausgeglichen werden. Dies ist jedoch in
einem praktischen System ausgeschlossen, da wesent-
liche Storeinfusse auf das System, meist akustischen
Ursprungs, bei héheren Frequenzen bis etwa 2 kHz
auftreten. Damit ist 1 kHz als Abtastrate nicht mehr aus-
reichend, um sowohl technisches Intensitatsrauschen als
auch Restabweichungen der Zeitverzogerung zwischen
Anrege- und Abfragepulsen von der idealen linearen
Beziehung t = A fr/ fr1 x t effizient zu unterdriicken.
Zudem l&ge A fr dann innerhalb der zur Laserstabi-
lisierung erforderlichen Regelbandbreite von einigen
Kilohertz, sodass inharent auftretende elektronische
Storbeitrége bei A fr auf die Pulswiederholrate und
gegebenenfalls auch auf die Ausgangsleistung des Anre-
gelasers moduliert wirden und damit flr systematische
Fehler in der Kalibrierung der Zeitverzdgerungsachse
und fur einen stérenden Signaluntergrund sorgen [5].
Praktisch sind gegenwértig Werte von A fg unterhalb
ca. 5 kHz ausgeschlossen, wenn eine Zeitaufldsung im
Bereich von 100 fs angestrebt ist.

Einer der wichtigsten Vorteile von High-Speed
ASOPS gegeniiber konventioneller Messtechnik mit me-
chanischen Verzdgerungseinheiten ist neben der schnel-
len Messgeschwindigkeit die Tatsache, dass mit 10 kHz
die Signalabtastung bei einer Frequenz stattfindet, die
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weit oberhalb dominanter Beitrdge des technischen
Rauschens liegt. Daher kénnen mit High-Speed-ASOPS-
Messungen ohne weitere technische MalRnahmen, wie
@ Lock-in-Messtechnik oder balancierte Detektion, an der
Grenze des Schrotrauschens durchgefiihrt werden. Tech-
e nisches Rauschen kann sich allenfalls in einem Versatz
der Feldstarke des THz-Impulses um ein statisches Feld
auswirken. Da jedoch bekannt ist, dass das elektrische
9 Feld im ZnTe-Kristall vor Auftreffen des THz-Pulses
null ist, ist dies bedeutungslos.

Der Geschwindigkeitsvorteil von High-Speed ASOPS
kann anhand einer hypothetischen Messung mit 1 GHz
Frequenzauflosung, 3 THz Bandbreite und einem Dyna-
mikbereich von 40 dB in der spektralen Intensitét ver-
anschaulicht werden. Diese Anforderungen wéren bei-
spielsweise typisch in der Gasspektroskopie und wurden
so auch mit dem hier vorgestellten High-Speed-ASOPS-
System verwirklicht. Dafiir muss ein Fenster von 1 ns
mit etwa einem Datenpunkt pro 100 fs Zeitverzégerung
abgetastet werden. Insgesamt miissen also 10 000 Daten-
punkte erfasst werden, bei einem konventionellen Sys-
tem muss der Verschiebetisch dazu um insgesamt 15 cm
bewegt werden. Der THz-Impuls aus dem hier verwen-
deten Sender verursacht an seinem Maximum eine re-
lative Anderung des von der Photodiode gemessenen
Stroms von etwa 10, Um noch ein Hundertstel die-
ses Spitzenwertes vom Rauschen trennen zu kénnen und
am Maximum der spektralen Intensitét einen Dynamik-
bereich von etwa 40 dB zu erhalten, ist bei ausschlief3li-
cher Beriicksichtigung des Schrotrauschens (5 mW Leis-
tung auf der Photodiode, 0,5 A/W Empfindlichkeit) eine
Mittelungszeit von 60 ps pro Datenpunkt erforderlich.
Bei High-Speed ASOPS wird diese Zeit durch Mittelung
Uber 6000 Einzelmessungen akkumuliert. Daflr wird
inklusive Datentransfer mit ca. 650 ms etwas weniger
als eine Sekunde benétigt. Mit konventioneller Technik
dagegen verbleibt der Verschiebetisch an jedem Verzo-
gerungszeitpunkt fur die Mittelungszeit von 60 us und
fahrt dann zum néchsten Punkt, bis das ganze Mess-
fenster abgedeckt ist. Zwischen zwei Punkten bendtigt
@1 der schnellste den Autoren bekannte und geeignete Ver-
schiebetisch (IMS-LM Serie, Newport) zum Beschleuni-
gen und Abbremsen jeweils etwa 2 ms. Eine komplette
Messung erfordert also mindestens 21's, ohne Beriick-
sichtigung von Datentransferzeiten. VVollig auBer Acht
gelassen wurde bei dieser Betrachtung zudem, dass all-
gemein zur Unterdriickung von technischem Rauschen
Lock-in Messtechnik mit Zeitkonstanten von deutlich
mehr als 60 ps verwendet werden muss, um technisches
Rauschen ausreichend zu unterdriicken. High-Speed
ASOPS st also mindestens um eine GréRenordnung
schneller als vergleichbare konventionelle Techniken mit
mechanischer Verzdgerungseinheit.

6 Zusammenfassung

Zusammenfassend weist High-Speed ASOPS bedeutende
\orteile, insbesondere in Bezug auf Geschwindigkeit
und Prézision, gegenuber konventionellen Methoden
zur zeitaufgeldsten Spektroskopie auf. Messungen kon-
nen binnen weniger Millisekunden, im Extremfall in
nur 100 ps, durchgefuhrt werden, sodass das hier vorge-
stellte System zur THz-Spektroskopie ohne Weiteres die
Féahigkeit zur Echtzeitspektroskopie bzw. zum ,Online-
Monitoring“ hat. Dies ist beispielsweise von grof3er Be-
deutung fur Experimente unter schnell veranderlichen
Umgebungsbedingungen oder fiir Bildgebungsanwen-
dungen, die spektrale Informationen verwerten. High-
Foeed ASOPS hat sich spatestens mit der Moglichkeit,
Zeitauflésungen im Bereich von 100 fs zu erreichen,

als wichtige Messtechnik etabliert und wird inzwischen
routinemassig in unterschiedlichen Bereichen der ul-
traschnellen Spektroskopie angewendet. Neben der THz-
Spektroskopie mit ihren vielen Anwendungsgebieten
zdhlen dazu auch rein optische Untersuchungen dyna-
mischer Prozesse in Halbleitern und Nanostrukturen
oder auch die Dunnschichtmetrologie, basierend auf
Pikosekunden-Ultraschall [5; 12-15].

Teile dieser Arbeiten wurden durch das Ministe-
rium fur Wissenschaft, Forschung und Kunst des Landes
Baden-Wirttemberg unterstutzt. Die in Bild 4c verwen-
dete Aufbereitung von HITRAN-Daten wurde dankens-
werterweise von Prof. H. Harde zur Verfligung gestellt.
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