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Zusammenfassung

Es werden Ergebnisse der zeitaufgeldsten Streulichtanalyse flir Einzelteilchen und optisch
gekoppelte Zweiteilchenanordnungen vorgestellt. Fir die numerischen Untersuchungen an
Einzelteilchen wurde der Algorithmus der klassischen Mietheorie verwendet. Die Berechnun-
gen fur die Zweiteilchenanordnung erfolgten mit einer fir Mehrteilchenstreuung verallgemei-
nerten Mietheorie. Bei pulsinduzierter Streulichtgenerierung und Abbildung der Streulicht-
entwicklung auf eine Femtosekundenskala ist es mdglich, sowohl TeilchengréRen als auch
Teilchenabstande zu bestimmen.

Einleitung

Der Einsatz von fs-Pulslasern als Lichtquelle zur Streulichtgenerierung an kleinen Teilchen
erdffnet durch die Auswertung von Laufzeitunterschieden des detektierten Streulichtes neue
Méglichkeiten der Teilchencharakterisierung. Wenn ein Laserpuls im Femtosekundenbereich
auf ein transparentes Teilchen in der GréRenordnung einiger Mikrometer auftrifft, lassen sich
die Streulichtsignale der einzelnen Streulichtordnungen bereits zeitlich unterscheiden und als
Pulsfolge detektieren. Da ein Reflexionssignal im gesamten Streuwinkelbereich (0°<3<180°)
messbar ist (Albrecht et al 2003), kann fur eine Teilchengrofienbestimmung im Vorwarts-
streubereich die Zeitdifferenz zwischen dem Erscheinen des Reflexionssignals und dem do-
minierenden Signal der Brechung 1. Ordnung ausgenutzt werden (Abb. 1).
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Abb. 1: Detektion im Vorwartsstreubereich Abb. 2: Detektion im Riickstreubereich



Bei einer Detektion im Ruckstreubereich bietet sich die Zeitdifferenz zwischen dem Erschei-
nen des reflektierten Streulichtes und dem Streulicht der Brechung 2. Ordnung fur eine
Auswertung an (Abb. 2).

Im Falle einer Mehrteilchenanordnung kann neben einer TeilchengréRenbestimmung bei
Berlcksichtigung der optischen Kopplung zwischen den Teilchen auch der lichte Abstand
zwischen zwei Teilchen ermittelt werden (Abb. 3).
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Die numerische Behandlung dieser Aufgabenstellung setzt eine fir Mehrteilchenstreuung
erweiterte Mietheorie voraus, die die optischen Wechselwirkungen zwischen den einzelnen
Teilchen vollstandig erfasst, Xu 1995.

Zur Rekonstruktion der TeilchengréRe und des Teilchenabstandes aus den Streulichtmus-
tern ist die Kenntnis des Lichtweges durch die Teilchen erforderlich. Hierzu dienen Modelle,
die mittels der geometrischen Optik entwickelt wurden. Die Besonderheiten der Lichtstreu-
ung im Regenbogenbereich sowie das Auftreten von Oberflachenwellen missen dabei be-
rdcksichtigt werden.

Numerische Simulation des fs-Pulses

Fir die vorliegenden Resultate wurde als einfallendes Feld ein gaul3férmiger fs-Puls durch
die Uberlagerung ebener Wellen unterschiedlicher Frequenz und Amplitude generiert. Um
den numerischen Aufwand zu begrenzen, muss ein Kompromiss zwischen Pulsbreite und
Teilchengréfe eingegangen werden. Kleinere Teilchen erfordern einen Einfallspuls mit klei-
nerer Halbwertsbreite t,, wodurch sich jedoch die Anzahl der erforderlichen Streurechnun-
gen entsprechend dem verbreiterten Wellenlangenspektrum des Pulses erhéht. Die Wahl
fiel auf einen Puls mit einer Halbwertsbreite t,=15fs und einem Spektrum von nmax=160 un-

terschiedlichen Wellenlédngen A, fiir die jeweils eine separate Streurechnung ausgeflhrt wer-
den muss.

Gl. (1) beschreibt den zeitlichen Verlauf des fs-Pulses, Diels 1996. Ein harmonischer Anteil
wird in diesem Fall nicht berlicksichtigt.
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Die Transformation in den Frequenzbereich erfolgt mit Gl. (2),
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das flr die Streurechnungen erforderliche Wellenlangenspektrum ergibt.
Abb. 5und Abb. 6 zeigen den Verlauf des Frequenz- und Wellenlangenspektrums.
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Abb. 5: Frequenzspektrum des fs-Pulses Abb. 6: Wellenlangenspektrum des fs-
nach Abb.4, (L=600 nm, AAt=310""° Pulses nach Abb.4, (3.0=600 nm)
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Das Zeitfenster T fur die Rucktransformation des Streulichtes in den Zeitbereich wird durch
die Periodizitat der Fouriertransformation festgelegt. Das Frequenzspektrum nach Abb. 5
muss so fein abgetastet werden, dass sich im interessierenden Zeitbereich keine Uberlap-
pungen ergeben. Bei Teilchen in der Grofienordnung von dp=100um liegt die Transferzeit
des Lichtes fur Brechung 2. Ordnung bei1ps.

Mit T=2't/AAo und AA®=6.2210"2 liefert die Riicktransformation in den Zeitbereich nach Gl.
(3) das gewlinschte Resultat (Abb. 7).
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TeilchengréfRenbestimmung

Nachfolgend werden ausschlieBlich numerische Resultate fir die TeilchengréRenbestim-
mung dargestellt, die sich als Pulsmuster auf der Femtosekunden-Zeitskala abbilden. Bei-
spiele fir die raumliche Ausbreitung einzelner pulsinduzierter Streulichtordnungen sind in
Bech, Leder 2004 enthalten. Da fiir die messtechnische Praxis vorwiegend eine Detektoran-



ordnung im Rulckstreubereich bevorzugt wird, wird von einer Streulichtgenerierung nach Abb.
2 ausgegangen und die Zeitdifferenz zwischen dem Reflexionspuls und dem Puls der Bre-
chung 2. Ordnung ausgewertet. In Abb. 8 ist die totale pulsinduzierte Streulichtantwort eines
15um grofen Wassertropfchens (m=1.33) unter einem Streuwinkel 3=150°auf der Zeitskala
dargestellt. Als markante Pulse heben sich die Reflexion bei ca. 450fs und die Brechung 2.
Ordnung bei ca. 570fs hervor. Die Pulse bei 800fs werden durch héhere Brechungsordnun-
gen verursacht.
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Eine Dekomposition des Gesamtstreulichtes mittels eines Reihenansatzes nach Debye er-
laubt die getrennte Berechnung einzelner Streulichtordnungen, wodurch die Interpretation
des totalen Streulichtmusters wesentlich erleichtert wird, Hovenac, Lock1992. Abb. 9 und
Abb. 10 zeigen jeweils auf getrennten Zeitachsen den Reflexionspuls und den Puls der Bre-
chung 2. Ordnung.
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Zwischen beiden Reflexen stellt sich eine Zeitdifferenz At=128fs ein. Der Nebenpeak in Abb.
10 wird durch Besonderheiten der Lichtflihrung durch das Teilchen bei Brechung 2. Ordnung
(Regenbogenbereich, Oberflachenwellen) verursacht, siehe Bech, Leder 2006-1.

Mit Gl. (4) kann fur beliebige Streuwinkel 3g; der Brechung 2. Ordnung aus der Zeitdifferenz
At der Teilchendurchmesser dp ermittelt werden (013). Dazu missen jedoch die zugehdrigen

Streuwinkel der Brechung 1. Ordnung 3g1 bekannt sein. Diese lassen sich mittels Gl. (5)
numerisch bestimmen.
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Fir 9g2=150° ergeben sich nach GIl. (5) die beiden L&ésungen 9g4(1)=17.10° und
981(2)=65.86°, so dass sich mit Gl. (4) eine TeilchengroRe zu dp(1)=15.01uym und
dp(2)=14.83um ergibt. Die Streulichtberechnung wurde mit einer TeilchengréfRe dp=15um
ausgefihrt.

Wegen des in Gl. (4) enthaltenen konstanten Faktors
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kann ein Kennfeld erstellt werden, das die Abhangigkeit der TeilchengroRe von der ermittel-
ten Zeitdifferenz At darstellt, wobei der Detektionswinkel 3 als Parameter fungiert. Fiir den
.langen® Lichtweg, d.h. fir Detektionswinkel 323 =23y, zeigt Abb. 11 dieses Kennfeld,

(9¢: kritischer Winkel der Brechung 2. Ordnung, 3rp: Regenbogenwinkel).

Fur Detektionswinkel (180°=3 =3, werden Oberflachenwellen detektiert, die einem anderen
Zeitverhalten unterliegen, Bech, Leder 2006-2.

1000 T T T T T - z
At(fs) A
800 [ m=1.33 , 7] Abb. 11:
Y- ----- ; Kennfeld zur Bestimmung der
600 |- ! - Teilchengrofie dp
! aus der Zeitdifferenz At
400 | S'Rb .
200 [ .
0 - | | 1 1 1 1
0 20 40 60 80 100 120

dp(um)

Aus Abb. 11 geht hervor, dass die Wahl des Detektionswinkels bezlglich der Teilchengro-
Renbestimmung sehr unkritisch ist. Im Bereich 3,23 23, Ubersteigt der relative Fehler der
TeilchengréRBenbestimmung f(dp)=[dp(Srb)-dp(9¢))/dp(3¢) nicht den Wert von 12%. In glei-
cher Weise kann diese Abhangigkeit flr den ,kurzen® Lichtweg durch das Teilchen im Win-
kelbereich 180°23 =3y, dargestellt werden. Daflr stellt sich ein relativer Fehler unter 10%
ein.

Die von GI. (4) und GI. (5) abgeleiteten Resultate basieren ausschliefl3lich auf der geometri-
schen Optik. Es muss beachtet werden, dass sich bei sehr kleinen Teilchen die charakteri-
stischen Pulse in der Pulsfolge des Gesamtstreulichtes in ihrer Intensitat immer weniger un-



terscheiden. Dann ist eine Zuordnung zu den Streulichtordnungen schwierig, obwohl sich
mittels der Debye-Zerlegung die Pulse der betreffenden Streulichtordnungen noch zeitlich
sehr gut einordnen lassen, (Abb. 12...Abb. 14). Eine Teilchengréflenbestimmung kdnnte
dann aber ohne Kenntnis der konkreten Streuordnung aus der Frequenz des Pulsmusters
abgeleitet werden.
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Ergebnisse fir eine Zweiteilchenanordnung

Es wurde untersucht, ob sich aus dem Streulichtmuster einer Zweiteilchenanordnung nach
Abb. 3 neben dem Durchmesser des Primarteilchens p1 auch der Abstand beider Teilchen
ermitteln lasst. Die Streulichtberechnung setzt in diesem Fall voraus, dass alle optischen
Wechselwirkungen zwischen den Teilchen bertcksichtigt werden. Diese Forderung wird von
der flr Mehrteilchenstreuung verallgemeinerten Mietheorie (Xu 1995) erflllt. Vorangegange-
ne Untersuchungen (Bech, Leder 2006-2) verwendeten fir diese Aufgabenstellung die Hin-
tereinanderschaltung von zwei Einteilchenmodellen, wobei die optische Kopplung durch die
Brechung 1. Ordnung berlicksichtigt wurde. Das Gesamtstreulicht wurde durch vektorielle
Addition der Teilfelder erzeugt. Die Ricktransformation des totalen Streufeldes in den Zeit-
bereich zeigte, dass der Abstand zwischen den Teilchen aus dem Streulichtmuster der Ge-
samtanordnung bestimmt werden kann.

Die nachfolgenden Resultate wurden ausschliel3lich durch Anwendung der verallgemeiner-
ten Mietheorie erzielt. Der vorhandene Algorithmus gestattet nur die Eingabe von Wellenlan-
gen gleichbleibender Amplitude, so dass das Gesamtstreulicht nachtraglich mit einer gaul3-
formigen Einhillenden gewichtet wurde. Im Ergebnis der fiir Teilchenaggregate giltigen
Mietheorie werden die Wirkungen des Streulichtes in ihrer physikalischen Gesamtheit auf die



Zeitachse abgebildet. Zur Vereinfachung der Interpretation des Streulichtmusters wurde bei
spateren Untersuchungen der Imaginarteil des Brechungsindex des Sekundarteilchens p»
stark erhdht (m>=1.33+i4), so dass von p2 nur Reflexion zu erwarten ist. Zur Kontrolle zeigt
Abb. 15 das Streulichtmuster eines elektrisch leitenden Einzelteilchens. Der Puls bei 463fs
wird ausschliel3lich durch Reflexion verursacht. Dieses Resultat ist vergleichbar mit dem Er-
gebnis der klassischen Mietheorie bei Anwendung der Debye-Zerlegung fiir den Fall der Re-
flexion (Abb. 13). Jedoch kann die Debye-Zerlegung die Reflexion immer nur gemeinsam
mit dem Beugungsanteil darstellen.
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Die folgenden 3 Abbildungen zeigen die Pulsmuster der Streulichtantwort einer Zweiteil-
chenanordnung nach Abb. 3 bei schrittweiser Erh6hung des lichten Abstandes der Teilchen.
Beide Teilchen sind direkt auf der z-Achse positioniert (Ax=0). Die Teilchengré3en und ihre
Brechungsindizes sind gleich, dp1=dp2=20um, m{=m,=1.33.
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Neben den beiden Pulsen der Reflexion und der Brechung 2. Ordnung von p4 bildet sich als
nachstes Signal auf der Zeitachse der Puls der Reflexion vom Teilchen p, mit zunehmendem
Teilchenabstand deutlich heraus (mit Pfeil markiert). Im Fall der Abb. 16 (Az=5um) ist der



lichte Abstand nicht ausreichend dafir, dass das Reflexionssignal von p2 unter einem Winkel
9=150° auf direktem Weg detektiert werden kann. Das Teilchen p1 liegt noch im Strahlen-
gang der Reflexion von p2. Mit zunehmendem Abstand vergréRert sich die Zeitdifferenz zwi-
schen dem Signal der Brechung 2. Ordnung von p1 und dem Reflexionssignal von p2. Zu-
satzlich tritt bei ca. 800fs ein Doppelpuls auf, der sich ebenfalls mit vergroRertem Teilchen-
abstand simultan mit dem Reflexionspuls von p2 auf der Zeitachse verschiebt. Daher resul-
tiert die Annahme, dass dieser Doppelpuls durch Brechung 2. Ordnung an p2 verursacht
wird, wodurch sich auch eine Teilchengré3enbestimmung fur p2 erdffnet.

Um diese Annahme zu bestéatigen, wurde fur den Fall der Abb. 16 der Imaginarteil des Bre-
chungsindex von p2 stark erhdoht (m>=1.33+i4). Dann ftritt der typische Doppelpuls bei 800fs

nicht mehr auf (Abb. 19). Die Pulse nach 800fs resultieren nachweislich vom Teilchen p;.
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Aus der Zeitdifferenz zwischen dem Reflexionssignal von p1 und dem Reflexionssignal von
p2 lasst sich mit Gl. (7) der lichte Abstand Az der Teilchen berechnen.

AZ:Atm_Rz-cO—r-cosﬂ-(l—COSZ,H) mit 3
1+cos2p
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(7)
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