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Zusammenfassung  
 
Die pulsinduzierte Streulichterzeugung an einem Einzelteilchen führt bei zeitaufgelöster 
Auswertung zu einer Abfolge von Streulichtsignalen einzelner Streulichtordnungen. Bei einer 
Detektion unter einem Streuwinkel θ=90° dominieren Reflexion, Brechung 1. Ordnung und 
Brechung 3. Ordnung. Der zeitliche Abstand zwischen diesen Signalen ist sowohl ein Maß 
für die Teilchengröße als auch für den Brechungsindex des Teilchenmaterials. Bei Kenntnis 
des Brechungsindex kann bereits aus der Zeitdifferenz zwischen dem Reflexionssignal und 
dem Signal der Brechung 1. Ordnung die Teilchengröße bestimmt werden. Aus dem Ver-
hältnis der Zeitdifferenzen Reflexion – Brechung 1. Ordnung und Reflexion – Brechung 3. 
Ordnung wird die Teilchengröße eliminiert und der Brechungsindex kann ohne Kenntnis der 
Teilchengröße bestimmt werden. Die numerischen Resultate der zeitaufgelösten Mie-
Streuung werden durch eine Analyse der Strahlengänge der Brechung 3. Ordnung mit Hilfe 
von Modellen der geometrischen Optik verifiziert.  
 
Einleitung  
 
Die elastische Streuung eines ultrakurzen Laserpulses an einem sphärischen transparenten 
Teilchen (Mie-Streuung [1], [2], [3]) erzeugt auf der fs-Zeitskala eine Abfolge von Streulicht-
signalen, die in zeitlicher Reihenfolge die Wechselwirkung des einfallenden fs-Laserpulses 
mit dem Teilchen darstellt. Alle in der Mie-Lösung enthaltenen Streulichtordnungen (Reflexi-
on, Brechung 1. und höherer Ordnungen, Beugung und Oberflächenwellen) können in Ab-
hängigkeit von gewählten Streuwinkel zu unterschiedlichen  Zeiten, die den spezifischen 
Wegen des Lichtes durch das Teilchen  entsprechen, bei ausreichender Intensität detektiert 
werden.  
Wenn der Streuwinkel so gewählt wird, dass wenigstens zwei dominierende Streulichtord-
nungen detektiert werden, kann aus der Zeitdifferenz zwischen den beiden Streulichtsignalen 
die Teilchengröße bestimmt werden. Im Vorwärtsstreubereich wird dazu die Zeitdifferenz 
zwischen der Reflexion und der Brechung 1. Ordnung ausgewertet (Abb. 1a). Bei Detektion 
im Rückstreubereich ist die Teilchengröße aus der Zeitdifferenz zwischen dem Reflexions-
signal und dem Signal der Brechung 2. Ordnung bei Berücksichtigung der Besonderheiten 
des Regenbogens zu berechnen (Abb. 1b) [4]. Neben der Kenntnis, um welche Streulicht-
ordnungen es sich bei den detektierten Signalen handelt, wird hierbei vorausgesetzt, dass 
der Brechungsindex des Teilchens bekannt ist. Wenn jedoch eine Detektorposition gewählt 
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wird, bei der mit annähernd gleich großer Intensität drei unterschiedliche Streulichtordnun-
gen ein messbares Signal erzeugen, stehen zwei auswertbare Zeitdifferenzen zur Verfü-
gung, die die simultane Bestimmung von Teilchengröße und Brechungsindex ermöglichen. 
Diese Situation ist unter einem Streuwinkel um θ=90° zu erwarten (Abb. 1c).  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Die Intensitäten der in Abb. 1c dargestellten Streulichtordnungen sind in Abb. 2 als Funktion 
des Streuwinkels θ für einen ausgewählten Fall dargestellt (d: Teilchendurchmesser, m: Bre-
chungsindex, λ: Wellenlänge).  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Es ist ersichtlich, dass die Intensitätswerte von Reflexion, Brechung 1. Ordnung und Bre-
chung 3. Ordnung bei Streuwinkeln zwischen 90°≤θ≤ 100° annähernd gleiche Werte aufwei-
sen. Die Intensität der Brechung 3. Ordnung fällt für θ≥100° wesentlich stärker ab als die 
Intensität der Brechung 1. Ordnung. Dass auch noch für Streuwinkel θ≥θc Streulichtintensitä-
ten nachweisbar sind, hängt mit der Wirkung von Oberflächenwellen zusammen. Der 
Grenzwinkel θc wird bei streifendem Einfall erreicht. (Für die Brechung 1. Ordnung gilt 
θc=2.acos(1/m), für m=1.466 folgt θc=93.98°). 
Das zeitaufgelöste Resultat der Mie-Rechnung für das Gesamtstreulicht (Mie-total in Abb. 2) 
ist in Abb. 3 dargestellt. Als einfallendes Feld wurde ein fs-Laserpuls mit einer Halbwertszeit 
tpuls=10fs verwendet. Auf der fs-Zeitskala erscheinen im Bereich zwischen 3000fs und 4500fs 
drei deutliche Streulichtsignale, die mit Hilfe der Dekomposition nach Debye als Signale der 
Reflexion und der Brechung 1. und 3. Ordnung verifiziert werden können [5, 6]. 
 

Abb. 1: Schematisierte Strahlengänge pulsinduzierter Streulichtsignale für unterschiedliche Detektor-
positionen, a) Detektion im Vorwärtsstreubereich, b) Detektion bei Rückstreuung, c) Detektion unter 
einem Streuwinkel von annähernd θ= 90° (R: Reflexion, B1: Brechung 1. Ordnung, B2: Brechung 2. 
Ordnung, B3: Brechung 3. Ordnung) 
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Abb. 2: Intensitäten der Streulichtordnungen nach Abb. 1c als Funktion des Streuwinkels θ, 
zusätzlich Mie-total, (d=100µm, m=1.466, λ=825nm) 
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Im Falle einer messtechnischen Realisierung steht für die gewünschte Teilchencharakterisie-
rung (Teilchendurchmesser und Brechungsindex) ein Resultat nach Abb. 3 zur Verfügung 
(zwei Zeitintervalle und der Detektionswinkel θ), verbunden mit dem Wissen, von welchen 
Streulichtordnungen die detektierten Signale verursacht wurden. Durch die Nachbildung der 
betreffenden Strahlengänge mittels geometrischer Modelle können die zugehörigen opti-
schen Weglängen bestimmt werden. 
 
Brechung 3. Ordnung im Rahmen der geometrischen Optik 
 
Bei der Brechung 3. Ordnung erfährt der einfallende Strahl die Gesamtdrehung θ’=6τt-2τi 
(Abb. 4). Der Streuwinkel der Brechung 3. Ordnung θB3 ergibt sich als Ergänzung zu θ=2·π, 
θB3=2π-(6τt-2τi). 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Wegen θB1=2(τt-τi) und θB2=2(2τt-τi) folgt mit                                                                          (1) 
 
 
 
für den Streuwinkel θB3 der Brechung 3. Ordnung als Funktion des Streuwinkels θB1 der Bre-
chung 1. Ordnung [7] 
 
                                       
 
                                                                                                                                                (2) 
 
 
Der Verlauf von θB3 als Funktion von θB1 ist in Abb. 5 für verschiedene Werte des Brechungs-
index m dargestellt. Dabei ist zu beachten, dass sich Lösungen für θB3 nur im Bereich 
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Abb. 3: Zeitaufgelöstes Ergebnis für das Gesamtstreulicht (Mie-total) nach Abb. 2 für θ=90°, 
R: Reflexion, B1: Brechung 1. Ordnung, B3: Brechung 3. Ordnung,(d=100µm, m=1.466, λ=825nm) 
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Abb. 4: Strahlengang der Brechung 3. Ordnung, (m=1.33, θB3=129.89°) 
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0≤θB1≤θB1c ergeben. Das Maximum der Funktionen θB3=f(θB1) repräsentiert jeweils den Re-
genbogenwinkel der Brechung 3. Ordnung θB3Rb. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Abb. 5 zeigt, dass die Brechung 3. Ordnung bei θB3=90° für 1.1≤m≤1.4 jeweils nur eine Lö-
sung liefert. Für m=1.5 sind zwei Lösungen möglich, während für m=1.6 unter θB3=90° nach 
der geometrischen Optik kein Streulicht der Brechung 3. Ordnung mehr detektiert werden 
kann. Der kritische (größtmögliche) Streuwinkel der Brechung 1. Ordnung θB1c stellt sich bei 
streifendem Einfall ein (τi=0) und ist dann nur eine Funktion des Brechungsindex m.  
 
                                                                                                                                                (3) 
 
Die Strahlenwege der Brechung 3. Ordnung der beiden Lösungen für den Brechungsindex 
m=1.5 zeigt Abb. 6. Für die pulsinduzierte und zeitaufgelöste Analyse der Brechung 3. Ord-
nung bedeutet das, dass unter θB3=90° und für Brechungsindizes zwischen 1.4≤m≤1.5 zwei 
Streulichtsignale auf der Zeitachse zu erwarten sind, während z.B. für m=1.33 (Wasser) nur 
ein Signal der Brechung 3. Ordnung erscheinen dürfte.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Die optische Wegdifferenz Δl3 wird aus den bekannten Ergebnissen für die Wegdifferenz 
Δl1zwischen Reflexion und Brechung 1. Ordnung (Gl. (4)) und Δl2 für die Wegdifferenz zwi-
schen Reflexion und Brechung 2. Ordnung (Gl. (5)) abgeleitet [4]. 
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Abb. 6: Zwei mögliche Strahlenwege der Brechung 3. Ordnung für θB3=90° und m=1.5,  
a) τi=32.947°, τt=55.982°, θB1=46.070°, θB2=158.035° 
b) τi=14.231°, τt=49.744°, θB1=71.025°, θB2=170.512° 
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                                                                                                                                                (5)            
 
 
Dabei ist der Zusammenhang zwischen θB2 und θB1 durch Gl. (6) gegeben. 
 
 
 
                                                                                                                                                (6)  
 
 
 
Aus dem Ansatz Δl3=Δl2+(Δl3-Δl2) folgt mit gleicher Struktur wie Gl. (5)  
 
                 
                                                                                          .                                                     (7) 
 
Einsetzen von (5) in (7) führt schließlich auf 
 
 
                                                                                                           .                                    (8) 
 
 
 
Vergleich zwischen geometrischer Optik und zeitaufgelöster Mie-Rechnung 
 
Der Vergleich erfolgt an einem ausgewählten Beispiel für m=1.33 und Detektion unter dem 
Regenbogenwinkel der Brechung 3. Ordnung θB3=129.89°. 
Abb. 7 zeigt die Abhängigkeit θB3=f(θB1) für m=1.33 (siehe auch Abb. 5). 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Der Regenbogenwinkel θRb (jeder beliebigen Streulichtordnung) lässt sich nach Gl. (9) be-
rechnen, (Brechung 3. Ordnung: N=4) [8].   
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Abb. 7: Streuwinkel der Brechung 3. Ordnung θB3 als Funktion des Streuwinkels der Brechung 1. 
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                                                                                 mit                                                          (9)                        
 
 
θi ist der zugehörige Einfallswinkel, gemessen zwischen einfallendem Strahl und Einfallslot, 
(Brechung 3. Ordnung: N=4).                                         
Zur Bestimmung der Wegdifferenz zwischen dem Reflexionssignal und dem Signal der Bre-
chung 3. Ordnung wird Gl. (8) verwendet. Der benötigte Streuwinkel der zugehörigen Bre-
chung 1. Ordnung θB1 wird numerisch mit Gl. (2) bestimmt: θB1=52.62°. Der zugehörige 
Streuwinkel der Brechung 2. Ordnung θB2 kann nun direkt mit Gl. (6) berechnet werden: 
θB2=141.351°. 
Mit Hilfe von Gl. (1) können die für die grafische Konstruktion des Strahlenganges erforderli-
chen Winkel τi und τt  berechnet werden, τi=18.06°, τt=44.37°. 
Der Strahlengang der Brechung 3. Ordnung für θB3=129.89°, für den es wegen θB3=θB3Rb nur 
eine einzige Lösung gibt, ist in Abb. 4 dargestellt.  
Für einen Teilchendurchmesser d=100µm liefert Gl. (8) als Differenz des Strahlenweges zwi-
schen Reflexion und Brechung 3. Ordnung das Ergebnis Δl3=338.61µm und die Division 
durch die Vakuumlichtgeschwindigkeit ergibt die mit der Mie-Rechnung zu vergleichende 
Zeitdifferenz Δt3geo=1128.7fs. 
Das einer experimentellen Messung entsprechende Resultat der zeitaufgelösten Mie-
Rechnung (Mie-total) ist in Abb. 8 dargestellt. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Das Reflexionssignal erscheint bei 3031fs und das Signal der Brechung 3. Ordnung bei 
4160fs. Beide Signale wurden mittels Debye-Dekomposition als solche verifiziert. Damit lie-
fert die Mie-Rechnung das Resultat Δt3Mie=1129fs in bester Übereinstimmung zum Ergebnis 
der geometrischen Optik. Mit dieser mittels Mie-Rechnung simulierten Zeitdifferenz kann bei 
Kenntnis des Brechungsindex und des Detektionswinkels θB3 die Teilchengröße dMie nach Gl. 
(10) bestimmt werden. 
 
                                                                                                                                              (10) 
 
 
 
Gl. (10) führt zu dMie=100.027µm. Die Mie-Rechnung wurde mit d=100µm und m=1.33 aus-
geführt. 
 
Simultane Bestimmung des Brechungsindex 
 
Neben der optischen Weglängendifferenz zwischen dem Signal der Brechung 3. Ordnung 
und dem Reflexionssignal (Gl. (8)) wird als zusätzliche Information die Weglängendifferenz 
zwischen einem unter dem gleichen Streuwinkel θB3 zu detektierenden Signal der Brechung 
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Abb. 8: Zeitaufgelöstes Ergebnis für das Gesamtstreulicht (Mie-total) unter einem  
Streuwinkel θB3=129.89° (d=100µm, m=1.33, λ=825nm) 
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1. Ordnung und dem Reflexionssignal verwendet (Abb. 9). Die optische Weglängendifferenz 
für das Signal der Brechung 1. Ordnung wird durch Gl. (4) beschrieben. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Die Division der Gleichungen (8) und (4)  ergibt einen konstanten Quotienten Q, der die Teil-
chengröße nicht mehr enthält und nur noch vom Brechungsindex m und bekannten Streu-
winkeln θB1, θB2, θB3 abhängt. 
 
 
 
                                                                                                                                              (11) 
 
 
 
θB3 ist der vorgegebene Detektionswinkel. Die Abhängigkeiten der Winkel θB1 und θB2 von θB3 
sind durch Gl. (2) und Gl. (6) gegeben. 
Der Algorithmus soll für den in Abb. 9 gezeigten Fall vorgestellt werden (streifender Einfall 
für den Strahl, der das Signal der Brechung 1. Ordnung liefern soll). 
Für m=1.33 ergibt sich nach der geometrischen Optik bei streifendem Einfall der Grenzwinkel 
der Brechung 1. Ordnung θB1c=82.49°, (τtc= acos(1/m)  und θB1c=2.acos(1/m)). Das zeitaufge-
löste Ergebnis der Mie-Rechnung (d=100µm, m=1.33, θ=82.49°) ist in Abb. 10 dargestellt. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Mit den Zeitdifferenzen ΔtB3-R(Mie)=1148.5fs und ΔtB1-R(Mie)=512fs ergibt sich der Quotient Q  zu  
QMie=2.243. Die nach Gl. (11) erforderlichen Streuwinkel θB1 und θB2 können in Abhängigkeit 
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vom Brechungsindex mit Gl. (2) und mit Gl. (6) berechnet werden. Tabelle 1 repräsentiert die 
nach Gl. 11 berechneten Q-Werte für das Brechungsindexintervall 1.30≤m≤1.39. Für den Q-
Wert, der dem Quotienten aus der Mie-Rechnung (QMie=2.243) am nächsten liegt, kann der 
Brechungsindex m=1.33 entnommen werden. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Die zugehörige Teilchengröße kann sowohl aus der Zeitdifferenz ΔtR-B3(Mie)=1148.5fs als auch 
aus der Zeitdifferenz ΔtR-B1(Mie)=512fs berechnet werden. Mit ΔtR-B3(Mie)=1148.5fs und m=1.33 
folgt aus Gl. (10) die Teilchengröße dB3=100.044µm und mit ΔtR-B1(Mie)=512fs ergibt sich nach 
Gl. (12) dB1=99.989µm. 
 
                                                                                                                                              (12) 
 
 
 
 
Bezüglich der Anwendbarkeit der mittels Gesetzen der geometrischen Optik hergeleiteten Gl. 
(11) müssen zwei Randbedingungen beachtet werden: 
1. Der Detektionswinkel darf nicht größer sein als der Regenbogenwinkel der Brechung 3. 
Ordnung θB3-Rb.  
2.  Der Detektionswinkel darf nicht größer sein als der Grenzwinkel der Brechung 1. Ordnung 
θB1c.  
Tabelle 2 zeigt die numerischen Werte dieser Größen für 1.1≤m≤1.6. Die markierten Daten 
stellen im Rahmen der geometrischen Optik den größtmöglichen Detektionswinkel für den 
betreffenden Brechungsindex dar. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Die Auswertung der zeitaufgelösten Mie-Rechnungen für die unterschiedlichen Detektions-
winkel und Brechungsindizes nach Tab. 2 führt wieder zu einer sehr guten Übereinstimmung 
mit den Resultaten der geometrischen Optik nach Gl. (11). Jedoch ergibt sich für die Bildung 
von QMie aus den Zeitdifferenzen der Mie-Ergebnisse ein größerer Detektionsbereich als bei 
der Anwendung der geometrischen Optik nach Gl. (11), da in der Mie- Lösung neben dem 

m θB1c/° θB3-Rb/° 
1.10 49.24 221.3 
1.15 59.18 193.65 
1.20 67.12 171.76 
1.25 73.74 153.61 
1.30 79.43 138.16 
1.35 84.41 124.75 
1.40 88.83 112.97 
1.45 92.79 102.50 
1.50 96.38  93.14 
1.55 99.64  84.70 
1.60 102.64  77.06 

  
QT 0 1 2 3 4 5 6 7 8

0 2.217 2.225 2.234 2.242 2.25 2.258 2.265 2.273 2.28
=

mT 0 1 2 3 4 5 6 7 8

0 1.3 1.31 1.32 1.33 1.34 1.35 1.36 1.37 1.38
=
m 

Q(m) 

Tab. 1: Quotient Q(m) als Funktion des Brechungsindex m, (θB3=82.49°)    

dB1 ΔtB1_Mie
0.3

sin
θB3

2

⎛
⎜
⎝

⎞
⎟
⎠

1 m2
+ 2 m⋅ cos

θB3
2

⎛
⎜
⎝

⎞
⎟
⎠

⋅−+

⋅:=

Tab. 2: Grenzwinkel der Brechung 1. Ordnung θB1c und Regenbogenwinkel der Brechung 3. Ord-
nung θB3-Rb für 1.1≤m≤1.6 
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Streulicht der Brechungsordnungen auch das Streulicht von Oberflächenwellen enthalten ist 
[9]. So kann mit den  Ergebnissen der zeitaufgelösten Mie-Rechnungen die Auswertefläche 
auf den gesamten Bereich 1.10≤m≤1.60 und 75°≤θ≤90° ausgedehnt werden. Die zweidi-
mensionale Funktion QMie(m,θ) ist in Abb. 11 dargestellt. Sie ermöglicht bei Kenntnis des 
Detektionswinkels und durch Messung der Zeitdifferenzen zwischen dem Reflexionssignal 
und dem Brechungssignal 1. Ordnung und zwischen Reflexionssignal und Brechungssignal 
3. Ordnung eine präzise Bestimmung des Brechungsindex. 
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Abb. 11: Quotient QMie(m,θ) als Funktion des Brechungsindex m und des Detektionswinkels θ, 
1.1≤m≤1.6, 75°≤θ≤90° 
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